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Zusammenfassung

Die vorliegende Dissertation liefert einen Beitrag zur genaueren Beschreibung des
Auswaschens von Aerosolpartikeln infolge der Kollision der Partikel mit sedimentierenden
Niederschlagstropfen im Rahmen numerischer Ausbreitungsmodelle. Studien verschiedener
Autoren belegen, dass der Auswaschprozess in aktuellen Ausbreitungsmodellen unzureichend
genau wiedergegeben wird. Die exakte physikalische Berechnung des Auswaschprozesses im
Rahmen von numerischen Ausbreitungsmodellen ist bei der Betrachtung von polydispersen
Aerosolpartikel- und TropfengroBBenverteilungen aufgrund der hohen Anforderungen an die
Rechenleistung gegenwirtig nicht moglich.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde daher eine neue Parametrisierung fiir die Berechnung der
zeitlichen Anderung einer PartikelgroBenverteilung infolge des Auswaschens formuliert. Zur
Formulierung der Parametrisierungsgleichungen wurde die Momente Methode verwendet,
d.h. die Parametrisierungsgleichungen wurden fiir die zeitliche Anderung der Momente einer
polydispersen kontinuierlichen PartikelgroBenverteilung als Funktion der Momente abgeleitet.
Berticksichtigt werden hierbei die Kollision beeinflussenden physikalischen Mechanismen
Brownsche  Partikelbewegung,  Tragheitsimpaktion, Interzeption, = Thermophorese,
Diffusiophorese und die Anziehung infolge elektrischer Kréfte.

Die im Rahmen dieser Arbeit entwickelte Parametrisierung wurde in das regionale
dreidimensionale Ausbreitungsmodell COSMO-ART implementiert. Dieses ermoglicht die
Simulation der raum-zeitlichen Entwicklung der Partikelkonzentrationsverteilung. Mit dem so
erweiterten Modellsystem wird die Wirkung des Auswaschprozesses auf die dreidimensionale
Verteilung der Partikelkonzentration untersucht. AnschlieBend werden die optischen
Eigenschaften insbesondere die Extinktion an Aerosolpartikeln behandelt. Auf Basis der
simulierten Verteilungen der Extinktionskoeffizienten wird unter Verwendung verschiedener
Verfahren die atmosphérische Sichtweite bestimmt. Hier zeigt sich, dass bei der Berechnung
der Sichtweite die rdumliche Variabilitdt des Extinktionskoeffizienten bertiicksichtigt werden
muss. SchlieBlich wird exemplarisch untersucht, wie sich die durch das Auswaschen
reduzierte Partikelkonzentration auf die Sichtweite auswirkt.
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1 Einleitung

Wohl eine der derzeit wichtigsten gesellschaftlichen sowie wissenschaftlich interdisziplindren
Fragen ist, in wie weit die menschliche Lebensweise die Atmosphére, das Klima und somit
unseren Lebensraum beeinflusst. Die zunehmende Urbanisierung, Industrialisierung und das
damit verbunden zunehmende Verkehrsautkommen verdndern infolge anthropogener
Emissionen die chemische Zusammensetzung der Atmosphére. Global ist nach wie vor ein
ungebremster Anstieg der anthropogenen Emissionen zu beobachten. Griinde dafiir liegen in
der starken Zunahme der Zahl anthropogener Emittenten, welche Emissionsminderungs-
mafBnahmen vielerorts kompensieren. In den letzten Jahrzehnten wurden grof3e
Anstrengungen unternommen, die Beeinflussung der Atmosphire durch anthropogene
Substanzen nachzuweisen und zu quantifizieren (z.B. Kaufmann et al., 2002). Beispielsweise
geben Biumer et al. (2007) Hinweise auf einen direkten Zusammenhang von Wochengingen
verschiedener meteorologischer Variablen mit dem Wochenzyklus anthropogener
Emissionen.

Lange Zeit beschiftigte sich die Wissenschaft mit den gasformigen Luftbeimengungen. In der
Mitte des letzten Jahrhunderts traten verstarkt Phinomene, wie z.B. der Photosmog oder der
saure Regen auf. Nicht zuletzt die aus diesen Phdnomenen resultierenden Folgen fiir die
Okosysteme, die menschlichen Lebensbedingungen und letztendlich fiir die Volkswirtschaft
der Industriestaaten motivierten zu zahlreichen Untersuchungen der atmosphirischen
Gasphase: Solche Untersuchungen trugen wesentlich zum heutigen Verstdndnis der
Ausbreitung und Umwandlung gasférmiger Luftbeimengungen bei (z.B. Fiedler, 2000; Vogel
et al., 2000; Jakobs et al., 2001; Kiilsholm et al., 2001). Aufgrund des geringen Massenanteils
partikelformiger Luftbeimengungen von 10 — 10”7 wurde der Einfluss der in der Atmosphire
suspendierten fliissigen und festen Partikel, den Aerosolpartikeln, auf die atmosphirischen
Prozesse lange Zeit unterschitzt (Horvath, 1996). Inzwischen belegen einige Studien einen
signifikanten Einfluss der Aerosolpartikel auf eine Vielzahl chemischer und physikalischer
atmosphérischer Prozesse auf regionaler bis hin zur globalen Ebene. Mit dem Ziel, den
Einfluss der Partikel auf die Luftqualitit sowie die Strahlungsbilanz der Erdatmosphire im
Rahmen der Klimaforschung besser zu verstehen, hat sich die atmosphirische
Aerosolforschung zu einem nahezu eigenstidndigen Forschungsgebiet entwickelt.

Die Modifikation des Strahlungshaushaltes der Atmosphire durch die Aerosolpartikel 1dsst
sich am einfachsten an der Reduktion der Sichtweite in verschmutzten Luftmassen
wahrnehmen. In einer reinen Atmosphére, in der lediglich Streuung der solaren Strahlung an
Luftmolekiilen auftritt, betrdgt die Sichtweite etwa 340 km. Eine Reduktion der Sichtweite
ergibt sich aus der zusétzlichen Streuung und Absorption der Strahlung an Aerosolpartikeln.
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Ein atmosphérischer Partikelmassengehalt typischer kontinentaler Aerosolpartikel von 20
ng/m? reduziert die Sichtweite bis auf wenige 10 Kilometer (Horvath, 1996). Dabei spielen
die GroBenverteilung und chemische Zusammensetzung der Partikel eine entscheidende
Rolle. Im Allgemeinen ist die Extinktion an Aerosolpartikeln am effektivsten, wenn deren
GroBBe vergleichbar mit der Wellenldnge des Lichts ist. Da das Maximum der solaren
Strahlung bei ~ 550 nm (griines Licht) liegt, streuen und absorbieren Partikel mit
Durchmessern zwischen ca. 100 nm und 1 pm die einfallende solare Strahlung effektiv und
dominieren somit die Anderungen der Sichtweite (Hinds, 1982). Neben der GroBe der Partikel
ist fiir die Extinktionseigenschaften der Aerosolpartikel deren Hygroskopizitit bedeutend, da
diese sowohl das Wachstum als auch das Refraktionsverhalten bestimmt (Pruppacher und
Klett, 1978).

Die Verdnderung des Strahlungshaushaltes, infolge der Wechselwirkungen der Partikel mit
der solaren Strahlung, ist unter klimatischen Gesichtspunkten duflerst bedeutsam. Um diese
Verdanderung im Gleichgewichtszustand des Strahlungshaushaltes der Erde durch externe
Faktoren, wie z.B. die Emission von anthropogenen Substanzen, beschreiben zu konnen,
wurde der Begriff des Strahlungsantriebes eingefiihrt. Die IPCC-Kommission der Vereinten
Nationen (Intergovernmental Panel of Climate Change (UN)) definiert den synonymen
Begriff ,,radiative forcing* wie folgt (IPCC 1996, 2001, 2007):

,,Der Strahlungsantrieb (radiative forcing) des Oberflichen- Troposphdrensystems, der
durch Storung der Konzentration einer Substanz (z.B. durch die Verdnderung der Treibhaus-
gaskonzentrationen) hervorgerufen wird, ist definiert als die Verdnderung des Netto-
strahlungsflusses im kurz und langwelligen Spektralbereich an der Tropopause, bei konstant
gehaltener Oberflichen- und Troposphdrentemperatur (Temperaturen des ungestorten
Zustands), aber nachdem die Stratosphdrentemperatur sich der verdnderten Strahlungsbilanz
angepasst hat.

Die Relevanz der Aerosolpartikel im Bezug auf den Strahlungsantrieb besteht in ihren
Extinktionseigenschaften sowie in ihrem Einfluss auf die Wolkenbildung. Die Streuung und
Absorption der kurzwelligen solaren Strahlung an Aerosolpartikeln wird im sogenannten
direkten Aerosoleffekt zusammengefasst. Beim direkten Aerosoleffekt kann es in
Abhingigkeit vom Verhiltnis der gestreuten zur absorbierten Strahlung sowohl zu einer
Erwdrmung als auch Abkiihlung der Atmosphédre kommen. Rufl und Mineralstaub sind jene
Aerosolpartikel, die in der Atmosphére Strahlung absorbieren. Ruf bildet dabei die wichtigste
am weitesten verbreitete absorbierende Komponente und bewirkt einen positiven
Strahlungsantrieb (z.B. Haywood und Shine, 1995). Sulfatpartikel, organische Partikel und
,helle® Partikel von Biomasse-Verbrennungen fiithren zu einem negativen Strahlungsantrieb.
Fiir mineralische Stdube ergibt sich je nach Eisengehalt ein positiver oder auch ein negativer
Strahlungsantrieb. Studien von z.B. Andreae (1995) ergeben einen anthropogenen Anteil des
gesamten, vom atmosphérischen Aerosol verursachten direkten Strahlungsantriebs von bis zu
52 %. Insgesamt wird der durch anthropogene Luftbeimengungen verursachte direkte
Strahlungsantrieb derzeit im Bereich von -0,1 bis -0,9 Wm? abgeschitzt (IPCC, 2007).
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Der indirekte Aerosoleffekt umfasst den FEinfluss von Aerosolpartikeln auf die
Wolkenbildung. Aufgrund ihrer Fihigkeit als Kondensationskeime zu wirken, modifizieren
sie die Tropfenanzahl und -groBe von Wolken (z.B. Kirkevag et al., 1999; Ackerman et al.,
2000; Haywood und Boucher, 2000; Houghton et al., 2001; Yin et al.,, 2002). Die
mikrophysikalischen und optischen Eigenschaften einer Wolke hdngen stark von der Anzahl
der Kondensationskeime ab. So verteilt sich bei einer hoheren Anzahl zur Tropfenbildung
verfiigbarer Partikel die gleiche Fliissigwassermenge auf mehr Tropfen mit entsprechend
kleineren Radien. Radke et al. (1989) =zeigte den Einfluss von anthropogenen
Partikelemissionen auf Wolken entlang von Schiffsrouten. Hiernach fiihren iiber dem Meer
zusdtzliche Partikelemissionen zu einer drastischen Erhohung der Konzentration von
Kondensationskeimen. Eine Vielzahl kleiner Tropfen streut die solare Strahlung effektiver als
wenige grofle Tropfen. Bei gleichem Fliissigwassergehalt bedeutet dies, dass eine Wolke mit
vielen kleinen Tropfen eine hohere Albedo und eine gréBere optische Dicke besitzt als eine
Wolke mit weniger, dafiir aber groeren Tropfen (Ghan, 1996). Der indirekte Aerosoleffekt
fiihrt zu einer Erh6hung der Albedo der Wolken und damit der planetaren Albedo und zieht
eine Abkiihlung nach sich. Der indirekte Strahlungsantrieb wird daher als negativ betrachtet
(z.B. Charlson et al., 1992; Kiehl and Briegleb, 1993; Chuang et al., 1997). Wolken aus
kleinen Tropfen neigen auch weniger zur Niederschlagsbildung. Thre durchschnittliche
Lebenszeit in der Atmosphédre ist somit ldnger, was global gesehen bei gleich bleibender
Wolkenbildungsrate einen Anstieg des Wolkenbedeckungsgrades zur Folge hat. Zahlreiche
Beobachtungen belegen inzwischen den Einfluss der Aerosolpartikel auf den Niederschlag
(z.B. Rosenfeld, 1999, 2000).

Twomey (1993) unterscheidet zwei indirekte klimarelevante Effekte der Aerosolpartikel. Als
erster indirekter Effekt wird der Einfluss der Partikel auf die optischen Eigenschaften
(optische Dicke und Albedo) der Wolken bei konstantem Fliissigwassergehalt bezeichnet,
auch Twomey-Effekt genannt. Der zweite indirekte Effekt beinhaltet den Einfluss der Partikel
auf den Wolkenbedeckungsgrad und den Fliissigwassergehalt. Der sich aus dem Twomey-
Effekt ergebende anthropogene Strahlungsantrieb wird aktuell im Bereich von ca. -0,3 bis -
1,8 Wm? abgeschitzt (IPCC, 2007). Der Wertebereich spiegelt die Unsicherheiten
verschiedener globaler Klimamodelle wieder. Viele, fiir die korrekte Beschreibung
notwendigen Prozesse sind nach Art und Umfang unzureichend verstanden und somit nicht
genau genug quantifizierbar (IPCC 2007). Dies trifft insbesondere auf den zweiten indirekten
Effekt zu. Dieser kann nur mittels vollstindig gekoppelter Modellsimulationen abgeschétzt
werden. Die Wechselwirkung der Aerosolpartikel mit den meteorologischen Feldern und die
sich ergebenden Riickkopplungen werden dabei mit in Betracht gezogen. Solche Modelle sind
speziell auf der globalen Skala aufgrund von Verstindnisliicken in den einzelnen Prozessen
und den hohen Anforderungen an die Rechenleistung derzeit nicht verfiigbar.

Letztlich werden auch die chemischen Reaktionen in der Atmosphére durch Verdanderung der
Strahlungsbedingungen in der Atmosphire beeinflusst. Aus der von den Aerosolpartikeln
ausgehenden Modifikation der atmosphérischen Strahlung folgt ein direkter Einfluss der
Partikel auf die Photolysefrequenzen der gasformigen Luftbeimengungen (Ruggaber et al.,
1994; Liao et al., 1999). Dies bedeutet, dass Aerosolpartikel auch eine Auswirkung auf den
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Haushalt der gasformigen Spurenstoffe haben. Dieser kann ebenfalls durch an der
Aerosoloberfldache ablaufende heterogene Reaktionen beeinflusst werden. In Frage kommende
Prozesse sind dabei z.B. die heterogene Hydrolyse von N,Os an wéssrigen Aeorosolpartikeln
(Dentener und Crutzen, 1993; Riemer, 2002) sowie die Reaktion von NO,, HNO;, N,Os und
HOONO; an RuBpartikeln (Saathoft et al., 2001). Eine weitere Verbindung zwischen
Partikel- und Gasphase ergibt sich daraus, dass ein Grofteil der Aerosolpartikel, die so
genannten Sekundirpartikel, aus gasformigen Vorldufersubstanzen gebildet werden. Neue
chemische Reaktionswege entstehen auch durch Wechselwirkung der Aerosolpartikel mit
Wolken- und Niederschlagstropfen. Partikel- wie gasformige Substanzen konnen in den
Tropfen geldst und in der Nassphase oxidiert werden. Evaporieren die Tropfen, bleibt eine
verdnderte Aerosolverteilung zurtick.

Neben der Bedeutung der Aerosolpartikel fiir die klimatischen und chemischen Prozesse
beeinflussen die Partikel die Luftqualitidt und modifizieren somit die Lebensbedingungen von
Pflanzen, Tieren und Menschen. Aktuelle epidemiologische Studien zeigen, dass durch
atmosphérische Aerosolpartikel akute und langfristig negative gesundheitliche Effekte
verursacht werden konnen (Pope und Dockery, 1996; Lippmann et al., 2000; Wichmann et al.,
2000). Insbesondere der Anteil feiner Partikel mit Durchmessern kleiner als 2,5 pm kann nach
Ergebnissen von Pope et al. (2002) und Maynard und Maynard (2002) mit in belasteten
Gebieten langfristig erhohten Mortalititsraten korreliert sein. Dies wird auf das
unterschiedliche Depositionsverhalten von Partikeln verschiedener Groéfe zuriickgefiihrt.
Kleine Partikel konnen bis in die Lunge vordringen, wéahrend groBere sich bereits im oberen
Atemtrakt absetzen. Die genaue Wirkungsweise der Aerosolpartikel auf den menschlichen
Organismus bleibt ein aktueller Forschungsgegenstand benachbarter Disziplinen. Aufgrund
der Risiken fiir die menschliche Gesundheit hat die Europédische Kommission die Richtlinie
(1999/30 EQG) verabschiedet. Diese nennt Grenzwerte fiir die Partikelmasse, welche aktuell
die Basis der operationellen Uberwachung der Luftqualitiit in den Lindern der EU darstellen.
Allerdings werden die Grenzwerte derzeit in den meisten Landern {iberschritten und es bleibt
offen, ob diese dauerhaft eingehalten werden koénnen.

Um Fragestellungen beziiglich der Entwicklung unseres Klimas und der Luftqualitét
beantworten zu kdnnen, muss die atmosphérische Partikelphase in globalen wie regionalen
Klima- bzw. Ausbreitungsmodellen beriicksichtigt werden. Eine Vernachldssigung der
Aerosolpartikel in diesen Modellen ist nach dem heutigen Wissensstand nicht mehr vertretbar.
Allerdings ist eine Implementierung der Partikelphase in Eulerschen dreidimensionalen
Modellen duBerst schwierig. Im Gegensatz zu Spurengasen, die durch ihre Konzentration
beschrieben werden konnen, miissen bei der Modellierung atmosphérischer Partikel mehrere
Parameter betrachtet werden. So spielen auBer der chemischen Zusammensetzung die
GroBlenverteilung, die Morphologie, der Phasenzustand und der Mischungszustand des
Aerosols eine entscheidende Rolle fiir sein physikalisches und chemisches Verhalten. Die
Vielzahl der zu beschreibenden Parameter stellt sehr hohe Anforderungen an die
Rechenleistung. Daher ist eine Behandlung der Partikel in dreidimensionalen
Transportmodellen aufgrund der derzeitig vorhandenen Rechnerkapazititen eingeschrankt
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und teilweise nur stark vereinfacht moglich. Eine grofle Unsicherheit bei der Modellierung
des atmosphérischen Aerosols ergibt sich aus den benétigten natiirlichen und anthropogenen
Emissionen gas- und partikelformiger Substanzen. Um eine qualitativ hochwertige Simulation
der Konzentrationen und chemischen Zusammensetzung atmosphérischer Partikel zu
erreichen, werden ausfiihrliche Informationen iiber emittierte Luftbeimengungen benétigt. Bei
der Simulation von Zukunftsszenarien kommt erschwerend hinzu, dass die Emissionen z.B.
von der demographischen und industriellen Entwicklung abhdngen, welche nur schwer und
ungenau prognostiziert werden kénnen. Die Erfassung von Emissionsdaten, etwa aus der
Ableitung von Satellitendaten, ist Gegenstand aktueller Forschungsarbeiten (z.B. Konovalov
et al., 2006; Dentener et al., 2006).

Trotz der Fortschritte der letzten Jahre weist auch der derzeitige Wissensstand bei bestimmten
Aerosolprozessen immer noch erhebliche Liicken auf. Zum Beispiel stellt die
Partikeldeposition eine grof3e Unsicherheit in der Aerosolmodellierung dar (Raes et al., 2000).
Speziell die Abscheidung von Aerosolpartikeln aus der Atmosphdre durch die nasse
Deposition stellt einen wichtigen Prozess dar durch den die Atmosphére gereinigt wird. Bei
der nassen Deposition wird zwischen der Abscheidung von Aerosolpartikeln, die als
Kondensationskeime Wolkentropfen bilden und im Weiteren zu Niederschlagstropfen
anwachsen und somit durch das Abregnen von Wolken deponiert werden kdnnen, und dem
Einsammeln von Aerosolpartikeln durch sedimentierenden Niederschlag unterschieden. Dabei
bietet Letzteres die effizienteste Senke fiir atmosphérische Partikel (Andronache, 2003). Im
Rahmen von dreidimensionalen Eulerschen Ausbreitungsmodellen ist eine exakte
physikalische Berechnung des Auswaschprozesses bei der Betrachtung von polydispersen
Aerosolpartikel- und Tropfengréfenverteilungen derzeit nicht mdéglich und muss in
parametrisierter Form behandelt werden. Vergleiche simulierter mit gemessenen
Partikelverlustraten zeigen jedoch, dass die verwendeten Parametrisierungen den durch das
Auswaschen verursachten Partikelverlust unterschétzen (Slinn, 1983). Diese Diskrepanz stellt
die Motivation fiir diese Arbeit mit dem Ziel der Entwicklung einer neuen Parametrisierung
des Auswaschprozesses dar.

Das vorrangige Ziel der vorliegenden Arbeit ist die Untersuchung des Auswaschens von
Aerosolpartikeln infolge der Kollision der Aerosolpartikel mit sedimentierenden
Niederschlagstropfen. Der Zugang zu dem Auswaschprozess wird in parametrisierter Form
gewdhlt. Obwohl die Abscheidung atmosphérischer  Partikel infolge  eines
Niederschlagsereignisses von wesentlicher Bedeutung ist, existiert aktuell keine zufrieden
stellende Parametrisierung zur Bestimmung ausgewaschener Partikelverteilungen als
Funktion der Partikeleigenschaften und der Niederschlagstropfenverteilung. Zwar
formulierten Jung et al. (2003) unter Verwendung der Momente der Partikel- und
TropfengroBenverteilung eine Parametrisierung, die diese Abhéngigkeiten beriicksichtigt,
allerdings werden hier die Thermophorese durch Evaporation am Tropfen wund
Diffusiophorese sowie die Anziehung aufgrund elektrischer Ladung der Partikel und Tropfen
vernachléssigt. Studien von Pruppacher und Klett (1988) und Andronache et al. (2003) zeigen
jedoch die Bedeutung der phoretischen Prozesse fiir den Auswaschprozess insbesondere im
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PartikelgroBenbereich zwischen 0,1 um und 1 pm. In diesem PartikelgroBBenbereich ist die
Hauptmasse des atmosphirischen Aerosols angesiedelt und bestirkt somit die hohe
Bedeutung phoretischer Prozesse. Einen Abriss {iber den derzeitigen Wissensstand beziiglich
des Auswaschens von Aerosolpartikeln wird in Kapitel 4 gegeben.

Im Rahmen dieser Arbeit wird eine neue Parametrisierung entwickelt, die zum einen die
Abhingigkeiten des Auswaschprozesses von der Aerosolpartikelverteilung und
Niederschlagstropfenverteilung und zum anderen zusétzlich zu den die Partikel-Tropfen-
Kollision beeinflussenden physikalischen Mechanismen wie Brownsche Partikelbewegung,
Tragheitsimpaktion und Interzeption auch den Einfluss der phoretischen und elektrischen
Prozesse beriicksichtigen kann. Grundlage dieser Parametrisierung stellt die Beschreibung der
Partikelverlustraten mittels Partikel-Tropfen-Kollisionseffizienzen dar. Um eine die
Rechenkapazitit betreffend effiziente Berechnung des Auswaschprozesses zu gewihrleisten,
werden die Parametrisierungsgleichungen als Funktion der Momente der Partikel- sowie
Tropfenverteilungsfunktion formuliert. Die in dieser Arbeit gegebene Parametrisierung kann
in numerischen dreidimensionalen Ausbreitungsmodellen verwendet werden, um eine bessere
und dennoch effiziente Berechnung des Auswaschens von Aerosolpartikeln zu realisieren.

Beziiglich der Untersuchungen des Auswaschprozesses werden zwei Schwerpunkte gesetzt.
Der erste Schwerpunkt betrifft die Quantifizierung des Einflusses der phoretischen und
elektrischen Prozesse auf den durch das Auswaschen verursachten Partikelverlust. Hierzu
wird der Auswaschprozess in einem im Rahmen dieser Arbeit entwickelten Boxmodell
untersucht. In den Boxmodellstudien wird auch die Bedeutung der Niederschlags-
eigenschaften, insbesondere der Tropfenverteilung, mittels Sensitivitdtsuntersuchungen
quantifiziert. Im zweiten Schwerpunkt wird der Einfluss des Auswaschprozesses auf die
dreidimensionalen atmosphédrischen Partikelkonzentrationsfelder mit einem mesoskaligen
numerischen Modell untersucht. Hierzu wird die Parametrisierung in das Modellsystem
COSMO-ART implementiert, in dem bisher das Auswaschen von Aerosolpartikeln
unberticksichtigt blieb. Eine Beschreibung des Modellsystems findet sich in Kapitel 3. Die
Ergebnisse der Modellstudien sind in Kapitel 4.2 dargelegt.

Aus den berechneten dreidimensionalen Aerosolverteilungen werden anschlieBend die
optischen Eigenschaften des Aerosols berechnet (Kapitel 5). Die Partikelextinktions-
koeffizienten werden online im Modell unter Verwendung einer Parametrisierung nach
Béumer et. al (2004) bestimmt (Kapitel 5.1). Aus der Kenntnis der Extinktionskoeffizienten
wird die atmosphirische Sichtweite nach einem Verfahren nach Koschmieder (1924) und
nach der von Riemer (2002) gegebenen Methode der Kontrastreduktion eines Objektes bei
Entfernung von einem Beobachter bestimmt. Die bestimmten Sichtweiten werden miteinander
verglichen um die Stérken und Schwichen der beiden Verfahren zu verifizieren (Kapitel 5.2).
Im letzten Teil der Arbeit soll der Einfluss des Auswaschens auf die atmosphérische
Sichtweite untersucht werden (Kapitel 5.3).
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Im folgenden Kapitel wird das atmosphérische Aerosol hinsichtlich seiner Eigenschaften
seiner Verdnderungen und seiner Bedeutung fiir die atmosphdrischen Prozesse dargestellt.
Weiter sollen die Prozesse, welche die physikalischen und chemischen Eigenschaften von
Aerosolpartikeln verdndern, erldutert werden. Diese Prozesse werden als aerosoldynamische
Prozesse bezeichnet. Im zweiten Teil des Kapitels wird eine Einfiihrung in die Modellierung
der Ausbreitung von Aerosolpartikeln gegeben. Eine umfassende Darstellung der
Eigenschaften des atmosphérischen Aerosols sowie des aktuellen Standes der Wissenschaft in
diesem Forschungsbereich wiirde den Rahmen der vorliegenden Arbeit iiberschreiten. Es
wird daher an dieser Stelle auf eine Reihe von Monographien verwiesen (Seinfeld und
Pandis, 1998; Georgii und Warneck, 1999; Harrison und Van Grieken, 1998; Hobbs, 1993).

In der Atmosphidre wird im Allgemeinen zwischen troposphérischem Aerosol bis hin zu etwa
12 km Hohe und dem stratospharischem Aerosol in Hohen zwischen etwa 12 km und 50 km
unterschieden. Oberhalb der Stratosphére sind die Eigenschaften und die Bedeutung des
Aerosols noch weitgehend ungeklért. Diese Unterscheidung ist durchaus gerechtfertigt, zum
einen wegen der unterschiedlichen Charakteristika der beiden Aerosolklassen, zum anderen
wird der Austausch der verschiedenen Luftbeimengungen der unterschiedlichen
atmosphérischen Schichten durch die Tropopause erschwert und ist im Wesentlichen auf die
tropischen Breiten begrenzt. Obwohl das stratosphirische Aerosol eine entscheidende Rolle
beim Abbau der Ozonschicht spielt (Solomon et al., 1986; Solomon, 1990; Albritton et al.,
1991), werden im Folgenden die fiir das Klima und die Luftqualitit in unserem Lebensraum
wesentlich wichtigeren troposphérischen Partikel behandelt.

2.1 Das troposphaérische Aerosol

Ein Aerosol ist ein kompliziertes Mehrphasensystem, das sich aus einer Gas- und einer
Partikelphase zusammensetzt, wobei Gas- und Partikelphase wiederum aus unterschiedlichen
Spezies gebildet werden. So wird die Gasphase im Allgemeinen aus einem Gas- bzw. Gas-
Dampf-Gemisch gebildet, wihrend die Partikelphase ein Gemisch fester und fliissiger Partikel
unterschiedlicher chemischer Komponenten ist. Im Fall des troposphirischen Aerosols
handelt es sich also um luftgetragene Partikel.

Das troposphérische Aerosol ist gekennzeichnet durch eine hohe rdumliche und zeitliche
Variabilitit seiner physikalischen und chemischen Eigenschaften. Diese werden bestimmt
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durch den troposphérischen Aerosolkreislauf, der von einer Vielzahl von Quellen gespeist
wird und iiber zahlreiche physikalische und chemische Transformationsprozesse bis zu
verschiedenen Depositionsmechanismen reicht. In Gebieten, in denen weder anthropogene
noch intensive biogene Quellen existieren, sind Partikelanzahlen zwischen 10 cm™ - 100 cm™
zu beobachten. Hierzu gehoren die Polargebiete (Ito, 1993; Koponen et al., 2003) sowie die
Atmosphire iiber den Ozeanen (Heintzenberg et al., 2000; Koponen et al., 2002). Die
Anzahldichte der Partikel in der kontinentalen Troposphére liegt typischerweise zwischen
1000 cm™ - 10000 cm™, wenngleich die Partikelkonzentrationen von den typischen Quellen
der jeweiligen Region geprdgt werden. Urbane Gebiete weisen aufgrund zahlreicher
anthropogener Quellen die hochsten Anzahldichten auf. Typische Werte liegen hier zwischen
5000 cm™ - 50000 c¢cm> (Ruuskanen et al., 2001; Rosenbohm et al., 2005), wobei hier
durchaus auch Partikelanzahldichten von mehr als 10° cm™ auftreten konnen (Yli-Tuomia et
al., 2005).

Eine eindeutige Klassifizierung des troposphirischen Aerosols ist aufgrund seiner
Komplexitit und Variabilitdt schwierig. Der geldufigste Parameter zur Charakterisierung der
Aerosolpartikel ist der Partikeldurchmesser. Das atmosphérische Partikelspektrum ist liber
mehrere Grofenordnungen des Durchmessers verteilt. Es reicht von Partikeln der
Durchmesser einiger weniger Nanometern bis hin zu Partikeln der Durchmesser iiber 100 um.
Eine Einteilung der troposphérischen Partikel beziiglich des Partikeldurchmessers wurde
bereits von Junge (1952b) gegeben. Demnach setzt sich die gesamte Aerosolpopulation aus
unterschiedlichen sich iiberlagernden Einzelpopulationen zusammen. Junge definierte dabei
drei Klassen: den Aitkenpartikelbereich von 0,01 pum bis 0,1 um Durchmesser, den
GroBpartikelbereich von 0,1 um bis 1 um Durchmesser und den Riesenpartikelbereich grof3er
als 1 um Durchmesser. Whitby und Sverdrup (1973) griffen diese Vorstellung auf und
definierten fiir die Aerosolwissenschaften grundlegende Begriffe. Sie flihrten fiir die drei von
Junge gegeben Partikelklassen der verschiedenen Durchmesserbereiche die heute iiblichen
Bezeichnungen NukleationspartikelgroBenbereich, Akkumulationspartikelgroenbereich und
GrobpartikelgroBenbereich ein. Die von den Autoren gegebene Einteilung der Aerosolpartikel
in drei Klassen gibt die atmosphérischen Verhiltnisse in sehr idealisierter Form wieder.
Neuere Messungen der Partikelanzahlgroenverteilung erlauben die Unterscheidung von bis
zu fiinf Einzelpopulationen im Submikrometerbereich (Covert et al., 1996; Yuskiewicz et al.,
1998) und bis zu zwei im Supermikrometerbereich (Heintzenberg et al., 1998).

Mit zunehmendem Interesse an Fragestellungen zur Luftqualitit wurden Standards zur
Klassifizierung der atmosphérischen Partikelbelastung festgelegt. Im Jahre 1987 fiihrte die
US-amerikanische Umweltschutzbehérde EPA (Environmental Protection Agency) den
nationalen Luftqualitdt-Standard fiir den Partikelgehalt (kurz als PM-Standard bezeichnet)
ein, der heute weltweit die Grundlage fiir die Festlegung von Grenzwerten und der
operationellen Uberwachung der atmosphérischen Partikelbelastung darstellt.
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Abbildung 2.1: Gegeniiberstellung verschiedener GroBeneinteilungen atmosphérischer
Aerosolpartikel.

In Abbildung 2.1 ist die Partikelklassifizierung nach dem PM-Standard sowie nach Junge
(1952b) dargestellt. Die einzelnen PartikelgroBenbereiche zeichnen sich  durch
unterschiedliche Quellen und Senken aus. Beziiglich der Partikelbildungsmechanismen wird
zwischen Primir- oder auch Dispersionspartikeln und Sekundirpartikeln unterschieden.
Primérpartikel konnen infolge der direkten Emission von fliissigem und festem Material
durch Dispersion und Aufwirbelung von der Erdoberfliche in die Atmosphére gelangen.
Verbrennungsprozesse sind eine zweite Gruppe von Partikelbildungsprozessen, die zu
Primérpartikeln fiihren. Sekundérpartikeln werden aus gasformigen Vorldufersubstanzen
gebildet. Dabei werden bestehende Keime durch Kondensation vergroflert oder durch
Nukleation vo6llig neue Partikel gebildet. Die unterschiedlichen Bildungsmechanismen
begriinden die zu beobachtende breite PartikelgroBenverteilung. Wéhrend das Priméraerosol
eher zu Partikeln im Grobpartikelbereich fiihrt, sind die durch Verbrennungsprozesse und die
aus gasformigen Vorldufersubstanzen entstandenen Partikel dem submikrometer Bereich zu
zuordnen. In Tabelle 2.1 sind die wichtigsten troposphédrischen Partikelquellen mit ihren
globalen jdhrlichen Quellstirken aufgefiihrt (Seinfeld und Pandis, 1998). Die globale jahrliche
natiirlich emittierte Gesamtmasse liegt um etwa eine GroBenordnung hoher als die
anthropogen emittierte Gesamtmasse. Die zeitliche und rdumliche Verteilung der Emissionen
ist allerdings hochst variabel. Bei einer regional differenzierten Betrachtung der Emissionen
konnen die anthropogenen Emissionen die natiirlichen durchaus weit iiberragen. Wéhrend die
natiirlichen Emissionen stark von den lokalen Gegebenheiten wie Land-See Verteilung,
Beschaffenheit der Erdoberfliche, Pflanzenbedeckung und aktuellen meteorologischen
Parametern wie Windgeschwindigkeit, Temperatur und solare Einstrahlung abhéngig sind,
werden die anthropogenen
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Tabelle 2.1: Jahresgemittelte globale Partikelquellstirken der wichtigsten

partikelformigen Luftbeimengungen (Seinfeld und Pandis, 1998)

Quelle Bildungs- Globale Emissionen
mechanismus TgJ ahr™
natiirlich: Primér
Mineralstaub 1500
Seesalz 1300
vulkanischer Staub 30
biologisches Material 50
Sulfat aus: Sekundir
biogenen Gasemissionen 130
vulkanischem SO, 20
organisches Material aus 60
biogenen VOCs
Nitrat aus NO, Emissionen 30
gesamt natiirlich 3100
anthropogen: Primér
Industriestaub 100
Ruf3 10
Sulfat aus: Sekundér
SO, Emissionen 190
Biomassen Verbrennung 90
organisches Material aus 50
anthropogenen VOCs
Nitrat aus NOy Emissionen 10
gesamt anthropogen 450
Emissionen von dem Grad der Urbanisierung, Industrialisierung und dem

Verkehrsaufkommen malgeblich bestimmt. So wird beispielsweise die Hauptmasse an
natiirlichen mineralischen Partikeln in den groen Wiistengebieten der Siidhemisphire und
Zentralasiens emittiert, wiahrend die Hauptmasse an Seesalzpartikeln iiber den Ozeanen
emittiert wird. Der anthropogene Sulfatanteil im Aerosol, welcher iiberwiegend sekundér aus
SO, als Vorldufersubstanz gebildet wird, hat in den letzten Jahrzehnten iiber dem
europdischen Kontinent stark abgenommen was durch die von der EU beschlossenen
EmissionsminderungsmafBnahmen zu erklédren ist. Im Gegensatz hierzu kann in Lindern wie
China und Indien ein drastischer Anstieg des Sulfatanteils aufgrund der stark zunehmenden
Industrialisierung in diesen Regionen beobachtet werden.

Die Eigenschaften, die die Partikel bei ihrer Entstehung haben, bleiben im Allgemeinen nicht
erhalten. Die in der Atmosphire suspendierten Partikel sind zahlreichen physikalischen und
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chemischen Prozessen ausgesetzt, die ihre GroéBenverteilung und die chemische
Zusammensetzung verdndern. Diese Prozesse werden als aerosoldynamische Prozesse
bezeichnet. Sie lassen sich im Allgemeinen klassifizieren als (Friedlander, 1977):
e Anreicherung/Abreicherung,
e externe Prozesse (Prozesse, die Partikelfliisse {iber Systemgrenzen bewirken wie z.B.
Konvektion, Diffusion und die Wirkung externer Kréfte),
e interne Prozesse (Prozesse, welche keine Partikelfliisse iiber Systemgrenzen
verursachen wie z.B. Koagulation, Kondensation und Evaporation).

Die das troposphédrische Aerosol modifizierenden Prozesse sind in schematischer Form in
Abbildung 2.2 dargestellt. Kondensationsprozesse fithren zu einem Partikelwachstum und
verandern die chemische Zusammensetzung der Partikel. Andererseits konnen fliichtige
Substanzen auch wieder evaporieren und somit Partikelmasse und —radius verringern. Eine
Beeinflussung der chemischen Zusammensetzung der Partikel ergibt sich auch aus an der
Oberfliche der Partikel ablaufenden heterogenen Reaktionen reaktiver gasformiger
Substanzen (z.B. die heterogene Hydrolyse von N;Os an der Oberfliche fliissiger
Aerosolpartikel (Riemer, 2002). Durch den Aktivierungsprozess haben die Aerosolpartikel
einen direkten Einfluss auf die Wolkenbildung. Umgekehrt beeinflussen Wolken ihrerseits die
chemischen Eigenschaften von Aerosolpartikeln, da innerhalb von Wolken zahlreiche
chemische Umsetzungen stattfinden. Gasformige Substanzen wie z.B. SO, kdnnen in den
Wolkentropfen gelost und in der Nassphase oxidiert werden. Evaporiert der Tropfen, bleibt
eine verdnderte Aerosolverteilung zuriick.

Emissionen won gasférmigen Emizzionen von
WVorlaufersubstanzen Primarpartikeln
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Abbildung 2.2: Schematische Darstellung der mikrophysikalischen Prozesse, die die
Eigenschaften des troposphirischen Aerosols bestimmen. dp bezeichnet hier den Durchmesser
der Partikel (nach Raes et al., 2000).
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Die Verweilzeit troposphérischer Partikel in der Atmosphére ist durch Koagulationsprozesse
sowie trockene und nasse Depositionsmechanismen limitiert. Die Koagulation aufgrund der
Brownschen Partikelbewegung dominiert den Verlust sehr kleiner Partikel. Die Effektivitit
der Koagulation nimmt in einem Gemisch verschieden groBer Partikel mit abnehmendem
Partikeldurchmesser schnell zu (Junge, 1952a). Dieser Prozess bewirkt einen Massentransfer
von kleinen zu groflen Partikeln. Die Koagulation ist eine Senke fiir die Partikelanzahl. Die
Gesamtaerosolmasse bleibt durch diesen Prozess unbeeinflusst. Ein weiterer effektiver
Verlustmechanismus, der zu kleinen Partikeldurchmessern hin stark zunimmt und auf der
Brownschen Partikelbewegung basiert, ist die Abscheidung der Partikel an Oberfldchen (z.B.
Biosphére, Lithosphére). Dieser Prozess ist Teil der trockenen Deposition. Bei sehr grof3en
Partikeln ist der ma3gebliche Verlustprozess die Sedimentation aufgrund der auf die Partikel
wirkenden Gravitationskraft im Schwerefeld der Erde. Fiir Partikel im mittleren GroBen-
bereich zwischen 0,1 pm und 1 um sind weder Koagulation noch Sedimentation besonders
effektiv. Auch die trockene Deposition durch Abscheidung an Oberflichen zeigt hier ein
Minimum. Die Partikel sammeln sich in diesem Groflenbereich an, weshalb auch vom
Akkumulationsbereich gesprochen wird. Die Lebensdauer dieser Partikel wird vor allem
durch die nasse Deposition begrenzt. Bei der nassen Deposition wird zwischen zwei
Mechanismen unterschieden. Aktivierte und zu Wolkentropfen aufgewachsene Partikel
konnen weiter durch verschiedene niederschlagsbildende Prozesse zu Niederschlagspartikeln
anwachsen und zum Boden deponieren oder die Aerosolpartikel konnen mit sedimentierenden
Niederschlagspartikeln kollidieren und werden so mit dem Niederschlag deponiert. Jener
Verlustprozess, der aus der Kollision der Aerosolpartikel mit Niederschlagspartikeln
resultiert, wird in der Literatur auch als Auswaschen bezeichnet. Im Rahmen dieser Arbeit
wurde eine Parametrisierung des Auswaschens von Aerosolpartikeln entwickelt, welche in
Kapitel 4 beschrieben wird. Eine grobe empirische Abschitzung der troposphédrischen
Verweilzeit der Partikel tp,, in Abhéngigkeit des Partikelradius rp wurde von Jaenicke (1978)
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Hier sind Ty die partielle Verweilzeit fiir die nasse Deposition, 19 = 1,28'108 s und Ry = 0,3
um. In Abbildung 2.3 ist die Verweilzeit der Partikel als Funktion des Radius nach der
Naherungsformel (2.1) unter Verwendung eines Mittelwertes fiir den europdischen Kontinent

gegeben:

Twet VOn 5 Tagen dargestellt. Da die Hauptmasse der Aerosolpartikel im mittleren GroB3en-
bereich angesiedelt ist, stellt die mittlere Aufenthaltszeit fiir die Ausscheidung durch nasse
Deposition von etwa 4 bis 6 Tagen gleichzeitig ein gutes Mal} fiir die Aufenthaltszeit der
Aerosolmasse iiberhaupt dar. Diese relativ kurze Verweilzeit verhindert die Durchmischung
der Aerosolmasse in der Atmosphire bis zum Grad einer homogenen Mischung. Dies erklart
unter anderem die zu beobachtenden starken Konzentrationsunterschiede je nach betrachteter
Region. Allerdings ermdglicht die Aufenthaltszeit von einigen Tagen einen grofrdumigen und
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Abbildung 2.3: Berechnete troposphérische Verweilzeit von Aerosolpartikeln nach
Gleichung (2.1) (schwarze Linie). Die schraffierten Bereiche markieren die in den
verschiedenen Groflenbereichen dominierenden Verlustprozesse.

interkontinentalen Transport der Aerosolpartikel und erkldrt somit die zu beobachtenden,
wenn auch in geringen Konzentrationen, anthropogenen Substanzen in ausgewiesenen
Reinluftgebieten.

Die chemische Zusammensetzung des troposphérischen Aerosols spiegelt den starken
Einfluss der Partikelquellen und die durchlaufenen Umwandlungsprozesse wieder. Wahrend
bei den Quellen nach natiirlichen und anthropogenen unterschieden werden kann, liegen die
Aerosolpartikel in der Troposphdre in einer Mischung verschiedener aus natiirlichen und
anthropogenen Quellen emittierter Substanzen vor. Dabei ist es &uBerst schwierig den
anthropogenen Anteil an der Aerosolmasse zu bestimmen. In den letzten Jahren wurden
Studien zur Bestimmung des anthropogenen Anteils des Aerosols unter der Verwendung von
Satellitendaten, Aecrosolmodellen und Informationen aus Industrie, Landwirtschaft sowie
Hausbrandpraktiken (Kaufman et al., 2002) erstellt. Bei der Charakterisierung der chemischen
Zusammensetzung werden zwei verschiedene Mischungszustinde unterschieden. Bei einer
vollstdndig externen Mischung liegen die einzelnen Substanzen getrennt in verschiedenen
Partikeln vor. Jedes einzelne Partikel besteht also aus einer reinen Substanz. Im Gegensatz
dazu wird unter einer komplett internen Mischung ein Aerosol verstanden, bei dem jedes
individuelle Partikel aus mehreren Substanzen besteht und die Massenverhiltnisse der
verschiedenen Substanzen nicht vom Radius abhidngen. In der Troposphire treten beliebige
Zwischenstufen dieser beiden extremen Mischungszustinde auf. Dabei fiihren die Emission
von Primérpartikeln und die Nukleation zu einer externen Mischung. Durch
Alterungsprozesse werden diese externen Mischungen in interne Mischungen tberfiihrt.
Dabei konnen sich die physikalischen Eigenschaften der Partikel signifikant dndern. Dieses
sogenannte Mischkernkonzept geht zuriick auf Junge (1952a).
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Die einzelnen chemischen Bestandteile des troposphirischen Aerosols sind bis heute noch
nicht ginzlich bekannt. Eine Vielzahl von Feldstudien zeigte, dass die Zusammensetzung
rdumlich und zeitlich hochst variabel ist. Die Aerosolmasse im submikrometer Grof3enbereich
besteht liberwiegend aus Sulfat, Ammonium, Nitrat, Wasser sowie elementarem Kohlenstoff
(RuB) und organischen Substanzen. Wobei hier meist der vorwiegend aus Schwefeldioxid als
Vorldufersubstanz sekundédr gebildete Sulfatanteil dominiert. In ldndlichen Gebieten ist
oftmals ein erhohter Ammoniumgehalt zu beobachten, bedingt durch landwirtschaftliche
Aktivititen. Das organische Material besteht aus einer Vielzahl unterschiedlicher
Komponenten aus direkt emittierten und sekundér aus organischen Vorldufersubstanzen
gebildeten Partikeln, wobei Polymere als zentraler Bestandteil klassifiziert wurden (Kalberer
et al., 2004). Der organische Massenanteil liegt zwischen 10 % und 70 % der Gesamtmasse
des feinen Aerosols (Turpin et al., 2000). Einen besonderen Stellenwert hat das RuBaerosol,
da es die derzeit einzig bekannte Aerosolkomponente ist, die signifikant die solare Strahlung
absorbiert.

Die chemische Zusammensetzung der Grobpartikel wird hauptsédchlich von den Bestandteilen
der direkt emittierten Partikel bestimmt. So werden hier Substanzen wie Natrium und Chlor
aus den Emissionen von Seesalzpartikeln, Eisen, Silizium Kalzium und Aluminium aus der
Emission von Erdkrustenmaterialien (Mineralstaub) sowie biogenes Material wie z.B. Pollen
und Bakterien gefunden. Abbildung 2.4 zeigt die typische chemische Zusammensetzung
sowie die Massenkonzentration der einzelnen Substanzen des feinen und groben
troposphirischen Aerosols verschiedener Regime (nach Warnke, 2006).
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Abbildung 2.4: Chemische Zusammensetzung und Massenkonzentration troposphérischer
Aerosolpartikel in verschiedenen Regimen (nach Warnke, 2006).
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2.2 Die numerische Modellierung von Aerosolprozessen

Das zunehmende Interesse am atmosphirischen Aerosol aufgrund seiner Bedeutung fiir
verschiedene meteorologische und atmosphdrenchemische Prozesse fiihrte in den letzten
Jahrzehnten zur Entwicklung einer Reihe von numerischen Modellen, welche die Simulation
der Ausbreitung des Aerosols und der Wechselwirkungen zwischen Gasphase, Partikelphase
und dem Zustand der Atmosphire ermoglichen. Wéhrend die Beobachtungen atmosphérischer
Luftbeimengungen auf wenige Parameter beschriankt und rdumlich und zeitlich limitiert sind,
ermdglichen aktuelle numerische Modelle die Untersuchung vieler Eigenschaften der Partikel
sowie des Einflusses des Aerosols auf verschiedene atmosphérische Prozesse. Dabei kann das
atmosphérische Aerosol auf der regionalen bishin zur globalen Skala in sehr hohen
rdaumlichen und zeitlichen Auflosungen simuliert werden. Der heutige Stand der Modelle
ermdglicht die Simulation spezieller Episoden wie auch die Entwicklung des Aerosols auf
langen (klimatologischen) Zeitskalen. Die ersten dreidimensionalen Eulerschen
Aerosolausbreitungsmodelle basierten auf vorher simulierten meteorologischen Feldern, mit
denen dann die Ausbreitungssimulationen angetrieben wurden. Eine Simulation der
Wechselwirkungen zwischen Aerosol und dem Zustand der Atmosphire war mit diesen
Modellen nicht moglich. Um den aktuellen wissenschaftlichen Fragestellungen in der
Klimamodellierung, der Luftqualititsmodellierung sowie der numerischen Wetter- und der
Luftqualititsvorhersage zu geniigen, ist eine vollstindig gekoppelte Betrachtung der
Wechselwirkungen zwischen meteorologischen Prozessen, der Gasphasenchemie, der
Partikeldynamik und der Partikelchemie notwendig. Obwohl derzeit einige
Partikelausbreitungsmodelle existieren, basieren nur wenige auf einer so genannten
vollstdndigen online-gekoppelten Formulierung aller im Modell betrachteten dynamischen
und chemischen Prozesse. Ausbreitungsmodelle werden als Online-Modelle bezeichnet, wenn
zusdtzlich zu den benétigten prognostischen Gleichungen zur Simulation meteorologischer
Felder auch prognostische Gleichungen fiir die Ausbreitung von Luftbeimengungen und die
chemischen Umwandlungen fiir jeden Zeitschritt vom Modell numerisch integriert werden.
Im Gegensatz dazu stehen Offline-Modelle. Hier basiert die Simulation der Ausbreitung auf
im Voraus beschriebenen meteorologischen Feldern. Die Simulation der Wechselwirkungen
inklusive der auftretenden Riickkopplungen zwischen Aerosol und Meteorologie ist nur mit
Online-Modellen realisierbar.

Um die raum-zeitliche Anderung einer Aerosolpopulation mit einem numerischen Modell
beschreiben zu konnen, miissen zum einen die mikrophysikalischen und chemischen
Transformationsprozesse und zum anderen die Grofenverteilung des Aerosols in einer, was
die Rechenzeit betrifft, effizienten Weise formuliert werden. Die derzeit am weitesten
verbreitete Methode der Modellierung der Anderung der AerosolgroBenverteilung ist die so
genannte sektionale Technik (Dabdub et al., 1998; Sun und Wexler, 1998). Hier wird die
PartikelgroBenverteilung in eine Reihe von Intervallen geteilt, innerhalb derer eine konstante
Verteilungsfunktion angenommen wird. Das Modell 16st dann fiir jedes Intervall die
Gleichungen fiir z.B. die Anderung der Partikelanzahl im Intervall oder die Anderung der
Partikelmasse im Intervall (Gelbard et al., 1980). Die Qualitdt der Losung, allerdings auch der
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Rechenaufwand, steigt dabei mit der Anzahl der verwendeten Intervalle. Gelbard und Seinfeld
(1980) erweiterten diese Technik um die Behandlung der chemischen Zusammensetzung der
Partikel. Die ersten Modelle, basierend auf der sektionalen Technik, verwendeten wéahrend
einer Simulation feste Intervalle (Pilinis und Seinfeld, 1988). Durch die Verwendung sich an
die wihrend einer Simulation verdndernde PartikelgroBenverteilung anpassenden Intervalle
(Jacobsen, 1997a,b; Kim und Seinfeld, 1990) und die Verwendung verschiedener Intervalle
fir z.B. die AnzahlgroBenverteilung und die Massenverteilung (2-Momentenschema,
Harrington und Kreideweis, 1998) konnte dieses Verfahren weiter optimiert werden.

Eine weitere Klasse von Aerosolmodellen nutzt die so genannte Momentenmethode. Hierbei
werden die zeitliche Entwicklung spezieller integraler Momente der Partikelgroenverteilung
berechnet. Die Momente der PartikelgroBenverteilung stehen im Bezug zu charakteristischen
Partikeleigenschaften  (z.B.  Gesamtpartikelanzahl, = Gesamtpartikeloberfliche = und
Gesamtpartikelmasse). Diese Technik basiert auf der Annahme, dass die Aerosolpartikel
kontinuierlich verteilt sind. Die Momentenmethode ermoglicht die Berechnung der
charakteristischen Partikeleigenschaften ohne detaillierte Kenntnis der Partikelgrof3en-
verteilung. Ein auftretendes Problem bei der Verwendung dieser Methode ist die
Formulierung eines geschlossenen Gleichungssystems fiir die Momente der Partikelgrof3en-
verteilung. Das Problem kann gelost werden, in dem davon ausgegangen wird, dass die
Aerosolverteilung sich aus einer Uberlagerung verschiedener Einzelpopulationen, welche
mittels analytischer Verteilungsfunktionen (z.B. einer Lognormalverteilung) beschrieben
werden konnen, ergibt. Dieser so genannten modalen Technik liegt die Tatsache zugrunde,
dass Aerosolverteilungen hiufig aus der Uberlagerung verschiedener Quellen resultieren. Die
Bezeichnung modale Technik wurde von Whitby und Sverdrup (1973) gepridgt. Die
verwendeten, die Gesamtverteilung beschreibenden Einzelverteilungen, werden in diesem
Zusammenhang in der englischsprachigen Literatur als ,,Modes* bezeichnet (Seinfeld und
Pandis, 1998; Jaenicke, 1988). Allgemein ist in der Mathematik der Begriff Mode fiir
Einzelfunktionen gebriuchlich, durch deren Uberlagerung eine Funktion approximiert wird.
In der deutschsprachigen Literatur ist es ebenfalls iiblich den Begriff ,Mode* fiir die
Einzelverteilungen zu verwenden (Ackermann, 1997; Schell, 2000; Winkler, 2000). Ein
Konflikt beziiglich der Nomenklatur ergibt sich dadurch, dass der Begriff ,,Mode* oder
»~Modalwert* in der Statistik eigentlich den Maximalwert einer Wahrscheinlichkeitsdichte-
verteilung bezeichnet. Nun sind die AerosolgroBBenverteilungen ebenfalls Dichteverteilungen,
und so wiirde sich als deutscher Begriff fiir Mode ,,Dichtemittel* oder ,,Dichteschwerpunkt®
anbieten (Riemer, 2002). Um sich nicht von der gingigen Bezeichnung abzusetzen, wird
jedoch in der vorliegenden Arbeit ebenfalls der Begriff Mode verwendet.

Die bei der modalen Technik verwendeten Einzelpopulationen unterscheiden sich dabei durch
den jeweiligen PartikelgroBenbereich und/oder die chemische Zusammensetzung. Fiir die
Formulierung der Anderung der Parameter der verwendeten Verteilungsfunktion fiir die
einzelnen Moden wird dann die Momentenmethode genutzt (Wilck, 1998). Da die meisten
Verteilungsfunktionen nur wenige Parameter zur Charakterisierung benétigen, ist eine relativ
geringe Anzahl von Differentialgleichungen erforderlich, um die Anderung der
Gesamtverteilung zu beschreiben, sofern wenige Einzelverteilungen ausreichen, um die
GesamtgroBenverteilung anzundhern. Eine ausfiihrliche Gegentiberstellung der sektionalen
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Abbildung 2.5: Schematische Darstellung der Ndherung einer Aerosolpartikelpopulation
(dicke schwarze Linie) mittels der modalen Technik unter Verwendung dreier {iberlagernder
Einzelpopulationen (diinne schwarze Linien) und der sektionalen Technik (graue Séulen)
nach Riemer (2002).

und der modalen Technik geben Whitby et al. (1991). In Abbildung 2.5 ist in schematischer
Form die ndherungsweise Beschreibung einer PartikelgroBenverteilung mittels der beiden
verschiedenen Methoden dargestellt.

Die ersten dreidimensionalen online gekoppelten Aerosolausbreitungsmodelle wurden von
Pilinis und Seinfeld (1988) in den USA und von Baklanov (1988) in der damaligen
Sowjetunion entwickelt. Wéhrend Pilinis und Seinfeld das Aerosol in drei Sektionen
betrachteten, nutzte Baklanov eine einfache Bulkformulierung zur Beschreibung des
Aerosols. Ein umfassendes Modellsystem wurde von Jacobson (2001a) entwickelt. Das
Modellsystem GATOR-GCMM vereinigt das globale Modell GATORG (Jacobson, 2000;
Jacobson 2001c) und das regionale Modell GATORM (Jacobson et al., 1996; Jacobson,
1997a; Jacobson, 1997b) zu einem genesteten Modell, in dem Gas- und Partikelphase sowie
meteorologische Prozesse und Strahlungsprozesse vollstindig gekoppelt betrachtet werden.
Allerdings wird hier in dem meteorologischen Modell auch auf der kleinsten Skala einem
hydrostatischen Ansatz gefolgt.

Der Grof3teil der Aerosolausbreitungsmodelle basiert auf dem sektionalen Ansatz (Lurmann et
al., 1997; Meng et al., 1998; Sun und Wexler, 1998; Wexler et al., 1994; Liao und Seinfeld,
2005). Binkowski und Shankar (1995) folgen mit ihrem Modell dem modalen Ansatz. In all
diesen Modellen steht die Modellierung der Gas- und Partikelphase fiir das Gebiet von
Nordamerika im Mittelpunkt. Grell et al. (2005) und Fast et al. (2006) entwickelten mit dem
WRF/Chem ein Modell, mit dem Luftqualitdtsvorhersagen ermdglicht werden.

Ackermann et al. (1998) betreiben im Rahmen des EURAD-Projekts Ausbreitungsstudien und
Luftqualitdtsvorhersagen fiir Europa. Ein weiteres europdisches Ausbreitungsmodell, das die
Vorhersage atmosphérischer Luftbeimengungen ermdglicht, ist das Modell CHIMERE
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(Bessagnet et al., 2004). Ein Modell fiir die Partikelausbreitung {iber dem asiatischen
Kontinent wurde von Uno et al. (2001, 2003) erstellt. Fir Anwendungen auf dem

australischen Kontinent entwickelten Manins et al. (2007) ein Modell. Einen Vergleich

verschiedener aktueller nordamerikanischer Ausbreitungsmodelle ist bei Zhang (2008) zu

finden. In Tabelle 2.2 wird ein Uberblick iiber aktuelle Aerosolausbreitungsmodelle gegeben.

Tabelle 2.2: Uberblick ausgewihlter mesoskaliger und globaler nordamerikanischer und

europdischer Ausbreitungsmodelle (Stern et al., 2008; Zang, 2008).

Modellsystem | meteorologisches Aerosol- Referenz
(Skala) Modell reprisentation

Nordamerika:

WREF/Chem WRF sektional oder modal Grell et al. (2005);

(meso) (8 Sektionen oder 3 Fast et al. (2006);
Moden) Zhang et al. (2004)

CAM3 (global) | CCM2, CCM1 modal (4 Moden) Rasch et al. (1995, 2006)

MIRAGE2 CAM2,CCM2 modal Ghan et al. (2001a, b)

(global) (4 Moden) oder eine Zhang et al. (2002)
variable Einzelverteilung | Easter et al. 2004

GATOR- MMTD, GCMM, | sektional Jacobson (1994, 1997a, b,

GCMOM GCMOM (17-30 Sektionen) 2001¢, 2002),

(global-urban) Jacobson et al. (2004)

Europa:

COSMO-ART | COSMO modal Vogel B. et al. (2006)

(meso) (11 Moden + Pollen) Vogel H. et al. (2007)

LM-MUSCAT | LM modal (2 Moden) Wolke et al. (2004a, b)

(meso)

CHIMERE MM35 sektional (6 Klassen) Bessagnet et al. (2004)

(meso)

EURAD MMS5 modal (3 Moden) Memmesheimer et al. (2004)

(meso)

LOTOS- aus modal (2 Moden) Schaap et al. (2007)

EUROS Beobachtungen

(meso) abgeleitet

REM- aus modal Stern et al. (2006),

CALGRID Beobachtungen (2 Moden) Beekmann et al. (2007)

(meso) abgeleitet




2.3 Aerosoldynamische Prozesse 25

2.3 Aerosoldynamische Prozesse

Als aerosoldynamische Prozesse werden Prozesse bezeichnet, welche die physikalischen und
chemischen Eigenschaften von Aerosolen verdndern. Das Problem einer Berechnung der
Einfliisse der aerosoldynamischen Prozesse auf das Aerosolpartikel-spektrum ergibt sich aus
der GroBenverteilung der Partikel iiber mehrere GroBenordnungen. Eine diskrete
Formulierung ist daher in der Praxis selten anwendbar. Da die Aerosolpartikel im
Allgemeinen aus einer groffen Anzahl von Monomeren zusammengesetzt sind, kann die
Anzahldichte einer Aerosolpopulation durch eine kontinuierliche Verteilungsfunktion n(dp)
beschrieben werden:
n(dp)ddp = Anzahl der Partikel pro Volumeneinheit Luft
1m GrofBenbereich zwischen dp und dp+ddp.

Die Gesamtanzahldichte Np der Partikel ergibt sich dann aus der Integration von 0 bis oo:

N, = [n(d,)dd, - (2.2)

S =8

Unter der Annahme kugelformiger Partikel lassen sich GroBenverteilungsdichtefunktionen fiir
die Oberfldache ny(dp) und fiir das Volumen ny(dp) definieren. Die Gesamtoberflachendichte Sp
und die Gesamtvolumendichte Vp ergeben sich dann analog der Gesamtanzahldichte durch
Integration iiber die Verteilung:

S, =[n_(d,)dd, = [rnd>n(d,)dd, - (2.3)

Il
S8 ot—3
SR L = e —

aa

V, =[n,(d,)dd, =[=d’n(d,)dd, - (2.4)

Definiert man das k-te Moment My der Verteilung n(dp)
M, = J‘d‘;n(dp)ddP ) (2.5)
0

so ist die Gesamtanzahldichte gleich dem nullten Moment und die Aerosoloberflichendichte
sowie die Aerosolvolumendichte dem Zweiten bzw. dem Dritten Moment der Verteilung
proportional:

N, =M,, (2.6)

S=1M,, 2.7)

vy - (2.8)
6
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In der Literatur existieren verschiedene aus semi-empirischen Ansdtzen resultierende
Verteilungsdichtefunktionen  zur  Charakterisierung  der  GroBenverteilung  von
Aerosolpartikeln. Eine hdufig verwendete Approximation des Aerosolpartikelspektrums
wurde von Whitby (1978) vorgeschlagen. Demnach kann eine Aerosolpartikelpopulation
durch mehrere sich iiberlagernde logarithmische Normalverteilungen angendhert werden. Die
GroBenverteilungsdichtefunktion flir die Partikelanzahl eines Modes L ist somit definiert als:

(lndP —Ind oL )ZJ 1

exp| — —. (2.9)
\/ﬂlnc [ 2In’o d,

n (d,)=

Hier bedeuten Np; die Gesamtanzahldichte der Partikel im Mode L, o, die geometrische
Standardabweichung der Verteilung und dy; der mittlere geometrische Durchmesser. Fiir die
dimensionslose geometrische Standardabweichung gilt:

1 2
lncg’L:(N nL(dP)(lndP—lndg’L)zddPJ . (2.10)

P.L 0

In der Praxis wird oftmals die Verteilung als Funktion des Logarithmus des Durchmessers
dargestellt, da der Wertebereich fiir den Partikeldurchmesser iiber mehrere Zehnerpotenzen
variiert:

. N, (Ind, ~Ind, , J
HL(lndP)——mlm exp| — 5 . 2.11)
g,L

2In"o, |

Der Vorteil der Approximation des Partikelspektrums mit den angefiihrten
Lognormalverteilungen liegt unter anderem darin, dass die Partikelpopulation nicht nur
beziiglich der Anzahldichte durch die Lognormalverteilungen approximiert werden kann. Die
Approximation gilt ebenfalls fiir die Verteilungsdichtefunktion der Oberfliche und des
Volumens der einzelnen Moden. Die geometrische Standardabweichung bleibt dabei fiir alle
drei Verteilungen erhalten. Fiir die Mediandurchmesser der Oberflichendichte- und
Volumendichteverteilung gilt ausgehend vom mittleren geometrischen Durchmesser dg; fiir
die Anzahldichteverteilung:

Ind,  , =Ind,, +kIn’c,, (2.12)

mit k = 2 fiir die Oberflachendichteverteilung und k = 3 fiir die Volumendichteverteilung.

Die zeitliche Anderung der GroBenverteilung des Aerosols kann nun aus der zeitlichen
Anderung der die Lognormalverteilung festlegenden drei Parameter Np, dg 1 und o, fiir die
einzelnen Moden berechnet werden. Dabei besteht das Problem, dass bei der gleichzeitigen
Betrachtung von mehreren Prozessen (z.B. der Koagulation und der Diffusion) die
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Gleichungen fiir die zeitliche Anderung der Parameter d,; und o, nicht formuliert werden
konnen (Whitby et al., 1991). Dieses Problem kann umgangen werden, in dem ausgenutzt
wird, dass die drei Parameter der Verteilungsfunktion aus der Berechnung von drei beliebigen
Momenten der Verteilung bestimmt werden konnen. Wird die Lognormalverteilung nach
Gleichung (2.11) in die Gleichung fiir die Momente (2.5) fiir die Verteilungsfunktion
eingesetzt, so ergibt sich fiir das k-te Moment My ;. der Lognormalverteilung eines Modes L:

* k2
M, = J.dI;nL (Ind;)d(Ind, ) = NP,Ld;LeXp(T lnzcg,LJ (2.13)

Sind drei beliebige Momente der Verteilung bekannt, beispielsweise das Nullte, Zweite und
Dritte Moment, so konnen die drei Parameter der Verteilungsfunktion berechnet werden aus:

NP,L :MO,L’ (2.14)

der =M, MM, (2.15)
In%,, = ~In(M, M2 M2, )

10,1 =3 MMt Ms /Mo )- (2.16)

Das Problem der Berechnung der =zeitlichen Anderung der GroBenverteilung der
Aerosolpartikel wird nun also in die Berechnung der zeitlichen Anderung der Momente der
Verteilungsfunktion iiberfiihrt.

Der Einfluss der aerosoldynamischen Prozesse auf die das physikalische Verhalten von
Aerosolen charakterisierende Groflenverteilung kann mathematisch tliber die kontinuierliche
Aerosoldynamikgleichung beschrieben werden. Nach Friedlander (1977) ist die
Aerosoldynamikgleichung fiir eine kontinuierliche Verteilungsfunktion n(vp), wobei hier die
unabhingige Variable vp das Volumen eines Partikels ist und

n(vp)dvp = die Anzahl der Partikel pro Volumeneinheit Luft
mit einem Partikelvolumen zwischen vp und vp + dvp

gegeben durch:
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anétvl’) =-V.vn(v,)-V-¢,(v,)n(v,)+V:-D,,. . (v,)Vn(v,)

Advektion duBereKrifte Diffusion

1 2.17)
2 ["B(v, = ¥,,9,)0(v, - ¥,)n(¥,)d¥, - [ B(v,,¥,)n(v,)n@¥,)dv,

Koagulation

0 :
+ |:at n(VP )j| + ng (VP )
Quellen / Senken
Partikelwachstum

Hier bedeuten dick gedruckte Symbole Vektoren. v ist die Stromungsgeschwindigkeit der
Luft, cp(vp) die Driftgeschwindigkeit der Partikel aufgrund duBerer Krifte, Dp,(vp) der
Diffusionskoeffizient des Partikels, p die Koagulationsfunktion und 1n,(v,) der Gewinn
oder Verlust an Partikeln durch Quellen und Senken.

Aus der Aerosoldynamikgleichung (2.17) kann eine Gleichung fiir die zeitliche Anderung der
Momente abgeleitet werden. Hierzu muss die Gleichung in Abhédngigkeit des Durchmessers
dp ausgedriickt, mit dp* multipliziert und tliber dp integriert werden (Friedlander, 1977). Fiir
die zeitliche Anderung der Momente My ergibt sich dann, wobei hier der Index L fiir die
einzelnen Moden an dieser Stelle ausser Acht gelassen wird:

0

~ M ==V M, -V ["die(d,)n(d,)dd, +V - ["d}D,, (d,)Vn(d,)dd,

Par

1 o = K
+§Io [ +as, V3B, dy)n(dy, n(d,y )dd pydd,,

[ 1+ b By e ), dd, -
+[ j‘vif %(Vp)n(dp)ddp + [ dyig(d,)dd,
Fiir sphirische Partikel gilt hier:
dd, _6dd; 2k s (2.19)

dv, nddl =

P
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Die Simulationen im Rahmen dieser Arbeit wurden mit dem am Institut fiir Meteorologie und
Klimaforschung in Zusammenarbeit mit dem Deutschen Wetterdienst entwickelten
Modellsystem COSMO-ART (Consortium for Small scale Modelling - Aerosols and Reactive
Trace Gases) durchgefiihrt. Das Modell COSMO-ART ermoglicht das Studium der
Wechselwirkungen zwischen meteorologischen Feldern und Gas- und Partikelphasenspezien
mittels vollstindig online gekoppelter Simulationen der =zeitlichen und rdumlichen
Entwicklung atmosphérischer Parameter wie z.B. der Temperatur und der Feuchte als auch
der Konzentrationsverteilung wichtiger reaktiver gasformiger Substanzen und der
GroBenverteilung sowie chemischen Zusammensetzung der atmosphérischen Aerosolpartikel.
Fiir die Berechnung des Transportes einschlieBlich der hochreichenden Konvektion
meteorologischer Variablen wie Temperatur und Feuchte sowie den Konzentrationen von
Gas- und Partikelphasenspezien werden identische numerische Methoden verwendet. Eine
weitere Besonderheit dieses Modellsystems ergibt sich aus der modularen Struktur, die eine
Optimierung des Modells fiir verschiedene Fragestellungen zulédsst. Abbildung 3.1 zeigt eine
schematische Darstellung des Modellsystems. Das COSMO-Modell, welches eine
internationale Weiterentwicklung des Lokal Modells (LM) ist und zusammen mit dem Global
Modell (GME) den derzeitigen Kern des numerischen Wettervorhersagesystems des
Deutschen Wetterdienstes bildet, liefert den meteorologischen Antrieb des Modellsystems.
Neben dem Einsatz als Vorhersagemodell dient das COSMO-Modell auch zur Untersuchung
atmosphdrenwissenschaftlicher Fragestellungen auf der Meso-B- und Meso-y-Skala. Speziell
bei der Anwendung auf der Meso-y-Skala sind nichthydrostatische Effekte nicht mehr zu
vernachléssigen (Doms et al. 2005). Daher handelt es sich bei dem COSMO-Modell um ein
nichthydrostatisches, vollkompressibles Ausschnittsmodell. Um die Berechnung der
Ausbreitung von Luftbeimengungen zu ermdglichen, wurde das COSMO-Modell um
prognostische Gleichungen fiir die Konzentrationen der einzelnen betrachteten Substanzen
erweitert. Die chemischen Umwandlungen sowie die Verlust- und Quellterme reaktiver
gasformiger Luftbeimengungen werden mit dem Gasphasenmechanismus RADMKA
(Stockwell et al. 1990) berechnet. Die dafiir bendtigten Photolysefrequenzen werden nach
einem Verfahren nach Bangert (2007) wunter Berilicksichtigung der aktuellen
Wolkenbedeckung bestimmt. Die Modifikationen der AerosolpartikelgroBBenverteilung sowie
der chemischen Zusammensetzung der Partikel wird in dem Modul MADEsoot (Ackermann
et al., 1998; Riemer, 2002) berechnet. Bei der Deposition der Luftbeimengungen wird
zwischen trockener und nasser Deposition unterschieden. Die trockene Deposition der
gasformigen Luftbeimengungen wird mittels eines Referenzblatt-Modells parametrisiert (Bar
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Abbildung 3.1: Schematische Darstellung des Modellsystems COSMO-ART

und Nester, 1992). Fiir die Partikel wird die trockene Deposition unter Bertlicksichtigung der
Sedimentation und der Brownschen Diffusion nach Slinn (1980) berechnet. Die Berechnung
der nassen Deposition der Partikel ist Gegenstand dieser Arbeit und wird im Spéteren nidher
erliutert. Baumer (2004) entwickelte auf der Basis von Mie-Rechnungen sowie der
modellspezifischen Reprisentation der Partikelverteilung eine Parametrisierung der optischen
Eigenschaften der Aerosolpartikel (Extinktionskoeffizient, Einfachstreualbedo und
Phasenfunktion). Diese Parametrisierung ermdoglicht in effizienter Weise im COSMO-ART
Modell die Online-Simulation der Wechselwirkungen zwischen den Aerosolpartikeln und
dem Strahlungshaushalt der Atmosphire.

Wichtige EingabegroBen stellen die Emissionen von Gasphasen und Partikelphasenspezien
dar. Die anthropogenen Emissionen werden im Voraus berechnet und stehen als Eingabedaten
zur Verfiigung (Pregger et al., 2007). Hier wird zwischen Flachenquellen und Punktquellen
unterschieden. Wihrend Substanzen aus Flachenquellen in der untersten Modellschicht
emittiert werden, wird fiir die Emissionen aus Punktquellen eine Uberhohung in Abhéngigkeit
von der aktuellen Windgeschwindigkeit und der Quellstirke berechnet. Die Emissionen
biogener gasformiger organischer Verbindungen werden in Abhédngigkeit von der
Landnutzung, den aktuellen Temperaturen und Strahlungsfliissen parametrisiert (Vogel et al.,
1995). Weitere auf Basis der Schubspannungsgeschwindigkeit parametrisierte Emissionen
sind jene von Mineralstaubpartikeln (Hoose, 2004; Vogel et al., 2006) und Seesalzpartikeln
(Lundgren, 2006).

Der Anfangszustand der meteorologischen Felder wird aus Analysen eines antreibenden
Modells (z.B. GME, IFS) generiert. Fiir die Gasphasen und Partikelphasenspezien werden
Startkonzentrationen vorgegeben. Fiir die benotigten Randwerte der meteorologischen Felder,
Gasphasenspezien und Partikelphasenspezien kann COSMO-ART in ein groBerskaliges
Modell oder in groBerskalige COSMO-ART Simulationen genestet werden.
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Das COSMO-ART Modell findet bereits unterschiedlichste Anwendung. So kdnnen zum
Beispiel Fragestellungen auf der regionalen Skala zur Luftchemie, der Klimawirksamkeit
spezieller partikularer Luftbeimengen wie dem RuBaerosol (Baumer et al., 2008) oder der
Ausbreitung von Pollen (Vogel et al., 2006), Mineralstaub (Hoose, 2004) und Seesalz
(Lundgren, 2006) untersucht werden.

3.1 Das Stromungsmodell

Im Folgenden wird ein kurzer Uberblick iiber die Grundgleichungen des COSMO-Modells
gegeben. Fiir eine ausfiihrliche Darstellung der Herleitung der Modellgleichungen sei hier auf
die Modellbeschreibung von Doms und Schittler (2002) verwiesen. Die physikalische
Grundlage des COSMO-Modells sind die urspriinglichen, d.h. ungefilterten Eulerschen
Gleichungen der Hydro-Thermodynamik. Auf Basis dieser Gleichungen kann folgender Satz
prognostischer Gleichungen abgeleitet werden (Doms und Schittler, 2002):

e die Bewegungsgleichung

pi::—Vp+pg—2Qx(pv)—V-t, (3.1

e die Drucktendenzgleichung

dp:_cpdpv_v{cpd_QO’ (3.2)
dt c c

vd vd

e die thermische Energiegleichung

pcp(gf:i}f+Qh, (3.3)

e die Bilanzgleichung fiir die verschiedenen Phasen des Wassers

290 _ gy (3.4)
dt

Die in den Gleichungen (3.1), (3.2), (3.3) und (3.4) auftretende Dichte feuchter Luft p wird
aus folgender diagnostischen Gleichung bestimmt:

p =p{R[1+(R,/R,~1)q"~q'—q' [T} . (3.5)
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In den Gleichungen (3.1)-(3.5) werden Vektoren durch dick gedruckte Symbole und Tensoren
durch unterstrichene Symbole hervorgehoben. Vektorprodukte werden mit dem Symbol X und
Skalarprodukte mit dem Symbol - gekennzeichnet. Der Index x in Gleichung (3.4) steht fiir
die verschiedenen Phasen des Wassers, mit x = v fiir den Wasserdampf, x = 1 fiir das
Fliissigwasser und x = f fiir die Eisphase. Weiter bedeuten in den Gleichungen:

t die Zeit,

T die Temperatur,

p der Druck,

v der baryzentrische Geschwindigkeit (relativ zur rotierenden Erde),

g die Erdbeschleunigung,

qa=p/p das Massenmischungsverhiltnis der verschiedenen Phasen des Wassers
mit x = 1,v,f,

p* die Partialdichte der verschiedenen Phasen des Wassers,

I die Quellen und Senken der verschiedenen Phasen des Wassers,

J* der diffusive Fluss der verschiedenen Phasen des Wassers,

Ry die Gaskonstante trockener Luft,

R, die Gaskonstante des Wasserdampfes,

Cpd die spezifische Wiarmekapazitit des Wasserdampfes bei konst. Druck,

Cvd die spezifische Wiarmekapazitit des Wasserdampfes bei konst.
Volumen,

t der Reibungsspannungstensor,

Q die konstante Winkelgeschwindigkeit der Erdrotation,

Vv der Nabla Operator,

didt=o/ot+v'V das totale (Lagrange) Differential,

o/ot die lokale (Eulersche) Zeitableitung,

Qn diabatische Erwidrmungsrate aufgrund von Strahlungsfliissen und
Phasenumwandlungen.

Um die kleinskaligen turbulenten Fluktuationen, die durch das mesoskalige COSMO-Modell
nicht aufgeldst werden konnen, in dem Gleichungssystem zu beriicksichtigen, wird die
sogenannte Reynoldsmittelung (Reynolds, 1895) verwendet. Dabei werden die
atmosphirischen Variablen in einen vom Modell auflosbaren Mittelwert und eine vom Modell
nichtauflosbare turbulente Fluktuation aufgespalten. Fiir jede Variable ¥ gilt

¥Y=Y+Vy, (3.6)

wobei

Yo [[wdtdv (37
AV At



3.1 Das Stromungsmodell 33

das iiber das vom numerischen Gitter aufgespannte Volumenelement AV = AxAyAz und dem
numerischen Zeitschritt At gebildete Mittel der Variable W reprasentiert. Gemal3 der
Reynoldskonvention gilt fiir die turbulente Fluktuation ¥ :

P =0. (3.8)

Fiir die Mittel der Geschwindigkeit, der Enthalpie sowie der Massenmischungsverhéltnisse
der einzelnen Komponenten der feuchten Luft wird im COSMO-Modell auBlerdem das von
Hesselberg (1926) vorgeschlagene, mit der Dichte des betreffenden Mediums gewichtete
Mittel verwendet. Hierbei gilt

Y=Yy, (3.9)

mit dem gewichteten Mittel

g P¥ (3.10)
p

N (3.11)

Diese Zerlegungen werden fiir die atmosphérischen Variablen in das Gleichungssystem (3.1)-
(3.5) eingesetzt. Die Gleichungen werden anschlieBend gemittelt und mit den
Vereinfachungen:
e alle molekularen Fliisse mit Ausnahme der diffusiven Fliisse fliissiger und fester
Formen des Wassers werden vernachléssigt,
e die spezifische Warme feuchter Luft wird durch die spezifische Warme trockener Luft
ersetzt,
e die Druckiinderungen verursacht durch Anderungen in den Wasserkonzentrations-
feldern aufgrund von Phasentibergéngen werden vernachléssigt,
ergeben sich die folgenden prognostischen Gleichungen fiir die Mittelwerte der
atmosphirischen Variablen

A

pdrz—vpﬂg—zgxquer, (3.12)

dP:_prv.¢+(9ﬂ_ }lﬂ (3.13)
C
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— dT dp —
¢ —=—14+Q, (3.14)
Pom gt ~ dt R
*aé\l\ —1 -f
L = V.F -l +1 ) (3.15)
pil 1)
p U v ) (3.16)

und die diagnostische Gleichung fiir die mittlere Dichte feuchter Luft

p=p[R,(1+(R /R, -1)3" —4' -4 )] . (3.17)

Der Differentialoperator El/dt bedeutet hier das Lagrangesche Differential unter Beachtung

der gewichtet gemittelten baryzentrischen Geschwindigkeit V :

d_90 oy (3.18)
dt ot

Die gemittelte diabatischen Erwdrmungsrate 61 wird aus folgender Beziehung bestimmt
Q, =L, I +L,I -V.-R-V-H, (3.19)

wobei hier Ly und Lg die bei der Referenztemperatur T, konstante latente
Verdampfungswéirme und Sublimationswiarme darstellen. Die gemittelten Kovarianzen der
subskaligen turbulenten Fluktuationen sind in den Gleichungen (3.12)-(3.16) und (3.19) in
Form des Reynoldsschen Spannungstensor

T=pv'Vv", (3.20)

des turbulenten Flusses des Wasserdampfes

F' =pVvq", (3.21)
der turbulenten Fliisse des Fliissigwassers und des Eises

F“ =pv'q"™", (3.22)
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sowie dem turbulenten Fluss fiihlbarer Warme
H=c pV'T, (3.23)

enthalten. Diese turbulenten Fliisse werden im COSMO-Modell mittels sogenannter
Parametrisierungsschemata als Funktion der jeweiligen vom Modell auflosbaren mittleren
GroBBe berechnet. Eine ausfiihrliche Darstellung der verwendeten Parametrisierungsschemata
findet sich bei Doms und Schéttler (2002).

3.2 Die Ausbreitung gasformiger Luftbeimengungen in COSMO-ART

Grundlage der Berechnung der riumlichen und zeitlichen Anderung der Konzentrationen
gasformiger Luftbeimengungen bildet eine zusitzliche, im COSMO-Modell implementierte
Massenerhaltungsgleichung flir die Massenmischungsverhiltnisse der einzelnen Substanzen
unter der Beriicksichtigung chemischer Umwandlungen. In der Literatur werden diese
Bilanzgleichungen auch als Diffusionsgleichungen bezeichnet. Ausgehend von der
Diffusionsgleichung fiir die Partialdichte p; einer Luftbeimengung 1 unter Vernachlédssigung
der molekularen Fliisse

op;

=-V-(pv.))+P —L. 3.24
at (pl 1) i i ( )

kann unter Verwendung des Massenmischungsverhiltnisses ¥; einer Substanz i

P (3.25)

die Diffusionsgleichung fiir das Massenmischungsverhiltnis formuliert werden

o(¥'p)

P ~V-(¥pv)+P —L. - (3.26)

In den Gleichungen (3.24) und (3.26) bedeuten P; und L; den Gewinn bzw. Verlust der
Substanz 1 infolge chemischer Reaktionen. Die Massenmischungsverhiltnisse der einzelnen
Substanzen werden analog der Behandlung der atmosphérischen Variablen des
Stromungsmodells (Vgl. Kap. 3.1) in einen vom Modell auflosbaren Ensemblemittelwert
und eine nicht auflosbare turbulente Fluktuation . aufgespalten, wobei fiir den Mittelwert
das von Hesselberg vorgeschlagene gewichtete Mittel verwendet wird. Es gilt

Y=Y 4y, (3.27)



36 3. Das Modellsystem COSMO -ART

mit

§ = P (3.28)

und der Bedingung fiir die turbulente Fluktuation ¥"

¥'=0. (3.29)
Die Zerlegung der Massenmischungsverhéltnisse wird in die Diffusionsgleichung (3.26)
eingesetzt. Die Gleichung wird anschlieend Reynolds-gemittelt. Es ergibt sich folgende
Gleichung fiir den Mittelwert des Massenmischungsverhiltnisses einer Substanz i

a(g;i):—v-(pe\iﬁ)—v-w +Pi —Li> (3.30)

wobel hier

F' = pv"P/ (3.31)

den turbulenten Fluss des Massenmischungsverhéltnisses der Substanz i reprasentiert, welcher
in Analogie zum turbulenten Fluss des Wasserdampfes mit einem Parametrisierungsschema
als Funktion des mittleren Massenmischungsverhéltnisses bestimmt wird (Vgl. Doms und
Schittler, 2002).

Die Emissionen von gasformigen Luftbeimengungen flieBen in die Gleichung (3.30) als
Randbedingung ein. Bei den chemischen Produktions- und Verlusttermen P; und L; werden
nur die mittleren GroBlen mitgefiihrt. Diese werden mit dem Gasphasenchemiemodul
RADMKA (Stockwell et al., 1990; Hass, 1991) bestimmt. Aus Kapazititsgriinden kénnen
nicht alle bekannten Substanzen und Reaktionen explizit beriicksichtigt werden. Daher
werden nur jene fiir die chemischen Umwandlungen in der Troposphére relevanten
Substanzen und Reaktionen behandelt. Wéhrend die anorganischen Substanzen explizit
beriicksichtigt werden, werden die organischen Verbindungen abhédngig von ihrer
Molekiilstruktur in einer liberschaubaren Anzahl von Modellsubstanzen zusammengetasst und
in einer kondensierten Form behandelt. Bei Riemer (1997) wird eine anschauliche
Beschreibung der Zusammenfassung der Substanzen gegeben. Alle transportierten
Substanzen und beriicksichtigten Reaktionen sind im Anhang aufgefiihrt. Eine tabellarische
Aufstellung der jeweils auf- und abbauenden Reaktionen fiir jede Substanz gibt Schwartz
(1996) an.
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3.3 Das Aerosolmodul MADEgoor

Die zeitliche Anderung der AerosolpartikelgroBenverteilung sowie die chemische
Zusammensetzung der Aerosolpartikel werden in dem Aerosolmodul MADEgoor berechnet.
Eine detaillierte Beschreibung dieses Moduls kann Riemer (2002) entnommen werden.
MADEgoor basiert auf grundlegenden Arbeiten von Whitby et al. (1991) und auf dem von
Binkowski und Shankar (1995) im Rahmen des Modellsystems Models-3 fiir Nordamerika
entwickelten Aerosolmodells. Fiir die Anwendung auf dem europdischen Kontinent
implementierten Ackermann et al. (1998), im Rahmen des EURAD Modellsystems,
zusétzlich zu der vorhandenen Behandlung von Ammonium, Sulfat und Wasser die reversible
Bildung von Ammoniumnitratacrosol und dessen Einfluss auf die Aerosoldynamik. Die
Beriicksichtigung sekundérer organischer Substanzen wurde von Schell (2001) realisiert.
Riemer (2002) erweiterte MADEgoor um die Substanz Ruf3 (elementarer Kohlenstoff) und
ermoglichte somit die Simulation der Alterung von RuBpartikeln. Weitere zusitzlich
implementierte Partikelspezien, die im Rahmen dieser Arbeit unberiicksichtigt bleiben, sind
Mineralstaubpartikel (Hoose, 2004), Seesalzpartikel (Lundgren, 2006) und Pollen (Vogel,
2006).

Dem Modul MADEgoor liegt die Momentenmethode zugrunde, d.h. die aerosoldynamischen
Gleichungen werden fiir spezielle Momente der Partikelverteilung geldst. Zur SchlieBung des
Gleichungssystems wird der modale Ansatz verfolgt. Die Aerosolpopulation wird mittels
mehrerer sich tlberlagernder Einzelverteilungen (Moden) beschrieben, wobei jede dieser
einzelnen Moden mittels einer kontinuierlichen Verteilungsfunktion, hier einer
Lognormalverteilung (Gleichung 2.9), approximiert wird. Die Summe iiber die einzelnen
Verteilungen ergibt dann wieder die Gesamtpartikelverteilung. Die einzelnen
Verteilungsfunktionen werden jeweils durch die drei Parameter Mediandurchmesser dg .,
Gesamtanzahldichte der Partikel Np; und geometrische Standardabweichung o, eindeutig
festgelegt.

Wie in Abschnitt 2.4 beschrieben, konnen durch die Kenntnis von drei beliebigen Momenten
der Einzelverteilungen die drei Parameter der Verteilung bestimmt werden. Die Berechnung
der zeitlichen Anderung der Anzahldichte einer Aerosolpopulation wird somit auf die Losung
der prognostischen Gleichungen fiir die Momente zurlickgefiihrt. In dem Modul MADEgoor
wird die geometrische Standardabweichung in den Verteilungsfunktionen konstant gehalten.
Diese Vorgehensweise reduziert die zu l6senden prognostischen Gleichungen pro Mode auf
zwel, was den Rechenaufwand deutlich reduziert. Der Nachteil besteht allerdings darin, dass
die Verdnderung der Breite einer Mode nicht beriicksichtigt werden kann. Diese
Vereinfachung ist vertretbar, da die berechneten Konzentrationsverteilungen mittlere
Verhiltnisse fiir ein relativ grofles Gittervolumen darstellen und somit kleinskalige Prozesse
auller Acht gelesen werden.

Die Gesamtpartikelpopulation wird mit insgesamt sechs einzelnen Moden angenéhert. Die
Moden unterscheiden sich dabei in den Parametern der jeweiligen Verteilungsfunktion und
der chemischen Zusammensetzung. In Tabelle 3.1 sind die verschiedenen Moden mit dem sie
reprasentierenden GroBenbereich, ihrer chemischen Zusammensetzung, der geometrischen
Standardabweichung und dem initialisierten Mediandurchmesser aufgefiihrt.
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Tabelle 3.1: Ubersicht der in MADEgoor verwendeten Moden mit ihrer chemischen
Zusammensetzung, Mischungszustand und den Parametern der die Moden beschreibenden
Lognormalverteilungen Mediandurchmesser d, 1. und Standardabweichung o, 1. (SOA bedeutet
hier sekundires organisches Aerosol).

hemisch:
Signatur GroBenbereich CHCTISERe dgr Og,L
Zusammensetzung
S04, NO5,NH,4', H,0O
i Aitkenbereich ST Y 00l um | 1,7
SOA (intern gemischt)
, Akkumulations- S04, NO5, NH,', H,0, 0.08 17
im m
bereich SOA, RuB (intern gemischt) | H ’
) Akkumulations- SO42',NO3', NH,", H,0,
J . ) i 0,07 um 2,0
bereich SOA (intern gemischt)
. Akkumulations- S04, NO5, NH,', H,0, 0.08 20
m m
! bereich SOA, RuB (intern gemischt) | H ’
Akkumulations- Ruf3, SO42', NO;,NH4"
S ) i 0,08 um 1,8
bereich (extern gemischt)
direkte PM10 Emissi
c Grobpartikelmode ekt THISSIONE 1,0 pm 2,5
(ausgenommen Ruf3)

In dem Modul MADEgoor werden fiir jede Mode prognostische Gleichungen fiir die
Partikelanzahldichte, die dem nullten Moment entspricht und fiir die Partikelmassendichte der
Einzelsubstanzen, die dem dritten Moment proportional ist, gelost. Beide Grof3en, das nullte
Moment My 1 und das dritte Moment M3, der Index L steht hier fiir die jeweilige betrachtete
Mode, werden normiert in der Form:

M
¥, = (3:32)
und
M
¥ = ;’L (3.33)

betrachtet. Dabei wird das nullte Moment mit der Gesamtteilchenanzahldichte N unter
Berticksichtigung der Luftmolekiile und das dritte Moment mit der Dichte der feuchten Luft p
in normiert.

Die prognostischen Gleichungen fiir die Momente kdnnen aus der Aerosoldynamikgleichung
(2.17) unter Verwendung der Definition der integralen Momente (2.4) und durch Separation
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Koagulationsterme nach Gewinn und Verlust abgeleitet werden (eine ausfiihrliche Herleitung
findet man bei Whitby et al. (1991)).

Analog der Behandlung der hydro-thermodynamischen Gleichungen (3.1)-(3.5) und der
Diffusionsgleichung fiir die gasformigen Luftbeimengungen (3.26) wird die Reynolds-
mittelung angewendet. Fiir die aerosoldynamischen Prozesse werden nur die Terme der
gemittelten Grofen mitgefiihrt. Der Diffusionsterm in der Aerosoldynamikgleichung (2.17)
wird gegeniiber der turbulenten Diffusion vernachldssigt. Die Reynoldsgemittelten
Bilanzgleichungen fiir das normierte nullte Moment W, der jeweiligen Moden lauten
schlieBlich:

e fiir die Moden i und im

a\i]m A T - a\i]m 1 Yo
— ==V V\I]()i — Vsed,0.i — + iv . F o
ot ’ oz p (3.34a)
- ao,ii - ao,ij — ao,um - ao,ijm — ao,is + mo .
b A - Y,
oim -v- V\PO o~ Vised,0,im LIS l V. F\Po’i'"
ot ’ oz p (3.34b)

- Ca 0,imim — Ca 0,imjm — Ca 0,imj + Ca 0,is )

e fiir die Moden j und jm

A

ok oL R Y
L= _v. V‘“PO .= Vised,0,] L4 _V.F"
. 0z p (3.34¢)

— Cao,jj - Cao,jim — Cao,jjm - Cao,js .

~

aLIIO jm A 2 - alijo jm 1 Yo
— =—-V-: V\IIO im - Vscd,O,jm = + = V * F b
ot ’ oz  p (3.34d)

—Ca 0,jmjm + Ca 0,jmi T Ca 0,js s
e fiir die Rulmode s

o, __, VP —v a\i](’w Ly .F*
— = -V — Vsed,0,s - = . o
ot Y e T (3.34¢)

—Cao,ss —Cao‘is —Cao,js —Cao‘ims —Cao,jms ,
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e und die Grobpartikelmode c

ov, N

c - Vsed,O,c + jv * Fli’l],c . (3‘34f)
ot oz p

In den Gleichungen bedeuten:

Vsed,0,L

ao,ii , ao,jj , ao,ss ,
ao,imim . Cao,jmjm
ao,ij . Caojim , ao,is .
go,jim , go,jjm , @o,js ,

Nuo,L

FTOL

die gemittelte Sedimentationsgeschwindigkeit fiir das nullte
Moment in der Mode L mit L =1, im, j, jm, s, ¢,

die gemittelte lokalzeitliche Anderung des nullten Momentes
der Mode L infolge intramodaler Koagulation,

die gemittelte lokalzeitliche Anderung des nullten Momentes
der Mode L infolge intermodaler Koagulation,

die gemittelte lokalzeitliche Anderung des nullten Momentes
infolge Nukleation,
der turbulente Fluss fiir das nullte Moment der Mode L.

Der Prozess der Kondensation taucht in den Gleichungen fiir die nullten Momente nicht auf,
weil sich dadurch nur das dritte Moment @ndert. Sekundér durch Nukleation gebildete Partikel
werden einzig in der ruflfreien Aitkenmode 1 beriicksichtigt. Die Emissionen von

Primérpartikeln flieBen als Randbedingung in das Gleichungssystem ein. Die trockene

Deposition stellt eine zusdtzliche untere Randbedingung fiir die Bilanzgleichungen. Der
Partikelverlust verursacht durch die nasse Deposition wird additiv in den Gleichungen
berticksichtigt, wie im anschlieBenden Kapitel 4 gezeigt werden wird.

Die Reynoldsgemittelten Bilanzgleichungen fiir das normierte dritte Moment W¥;p der

jeweiligen Moden lauten:

e fiir die Moden i und im

AT VP, —v o, 1 V-F™
ot =-v 3 Vsed i P +E . ’ (3.353)
— aﬁj - aﬁim - alUm - alis + &S,i + m3
ov,, . - ov,
— =¥ VlP}Jm — Vised,3,im —2m iv LF e

— CaS,imjm — Ca3,imj +Casis + COsim
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e fiir die Moden j und jm

A

Ny ove 3 o9, R
1=y = Vieeds LI v 3
o N oz p : (3.35¢)

— Ca&jim — Ca3,jjm — Cas,js + C03‘j

a‘i\l&jm ~ A - 6\1\]3,1':11 ]- li’3,,’m
6t = -V V‘P“m - Vsed,3,jm az + gv . F , (335(1)
+ C78.3,jmi + C?s,_w + amm
e fiir die reine RuBmode s
a\ills _ A v\i] - ali’},s 1 v F‘i’s’s
81: =—-V: 3.8 - Vsed,},s 8Z + E : (3_356)
- a&is - a3,js - a3,ims - a&jms
¢ und die Grobpartikelmode ¢
v, S SV | ;
X = -v-V 3c  Visedde 2 +iV'FTM' (335f)
ot ‘ oz p

In den Gleichungen bedeuten:

die gemittelte Sedimentationsgeschwindigkeit fiir das dritte

Vsed,3,L

Moment in der Mode L mit L =1, im, j, jm, s, ¢,
Casi,Casy,Cass, die gemittelte lokalzeitliche Anderung des dritten Momentes
Casimm, Casmm der Mode L infolge der intramodalen Koagulation,
Casi, Casim, Cass, die gemittelte lokalzeitliche Anderung des dritten Momentes
Casjm, Casm, Casg, der Mode L infolge der intermodalen Koagulation,

Cos:,C0sim,Cos,;,Cosm  die gemittelte lokalzeitliche Anderung des dritten Momentes
infolge Kondensation,

Nust die gemittelte lokalzeitliche Anderung des dritten Momentes
infolge Nukleation,

F e der turbulente Fluss fiir das dritte Moment der Mode L.

In der reinen Rulmode s und der Grobpartikelmode ¢ werden die Kondensationsprozesse
vernachléssigt da angenommen wird, dass reine unbeschichtete Ru3partikel hydrophob sind.
Weiter treten in den Gleichungen fiir das dritte Moment keine intramodale Koagulationsterme
auf, da diese keine Verdnderung der dritten Momente bewirken. Die in den Gleichungen
(3.34) und (3.35) auftretenden turbulenten Fliisse ¥*** der Form:
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F' = pv"y! | (3.36)

miissen in Analogie zu den turbulenten Fliissen in der Diffusionsgleichung (3.30) und in der
Bilanzgleichung fiir den Wasserdampf (3.15) parametrisiert werden.

Eine detaillierte Beschreibung der Formulierung der einzelnen aerosoldynamischen Prozesse
wie Nukleation, Kondensation, Koagulation und Sedimentation im Modul MADEgpor kann
Riemer (2002) entnommen werden. Fiir die Behandlung der Aerosolchemie sei an dieser
Stelle ebenfalls auf die Arbeit von Riemer (2002) verwiesen.

3.4 Das Koordinatensystem

Im COSMO-ART Modell werden sphirische Koordinaten in den horizontalen Richtungen
verwendet. Dies bedeutet, dass alle prognostischen Gleichungen transformiert werden
miissen. Fiir eine ausfiihrliche Darstellung der Transformationen sei hier auf Doms und
Schittler (2002) verwiesen. Die Begriindung der Verwendung sphirischer Koordinaten liegt
in der Anwendung des Modellsystems iiber Flichen von typischerweise mehreren Millionen
Quadratkilometern, auf denen die Kriimmung der Erdoberflache beriicksichtigt werden muss.
Bei der Verwendung von geographischen sphérischen Koordinaten treten zwei Probleme,
verursacht durch die Konvergenz der Meridiane, auf. Zum einen stellen die geographischen
Pole, wenn sie sich im Modellgebiet befinden, eine Singularitit dar und zum anderen
verindert sich die horizontale Aufldsung in Breitenrichtung bei Entfernung vom Aquator.
Eine Moglichkeit der Umgehung dieser Probleme, die in COSMO-ART Anwendung findet,
ist die Rotation des Koordinatensystems. Das Koordinatensystem wird so gedreht, dass der
Aquator und der Nullmeridian durch das Simulationsgebiet verlaufen Abbildung (3.2). Mit
diesem Vorgehen kann das ,,Polproblem* umgangen werden und die Konvergenz der
Meridiane wird minimiert.

In der Vertikalen wird eine zeitunabhédngige, gelindefolgende Koordinate genutzt. Die
Vertikalkoordinate  wird mittels einer eindeutigen, ansonsten aber Dbeliebigen
Transformationsbeziehung beschrieben z = f(A, ¢, {). Um die diskrete Formulierung der
Modellgleichungen unabhédngig von der Vertikalkoordinate zu halten, wird zuerst das

z-System in ein geldndefolgendes Z System abgebildet. Durch beliebige Vorgabe von Z
erfolgt die vertikale Einteilung des Gitters. In einem zweiten Schritt wird Z unter
Verwendung einer monotonen Funktion E:m(C) auf die Koordinate { des Rechengitters
abgebildet. Im COSMO-ART Modell kann zwischen drei verschiedenen Vertikalkoordinaten

¢ gewihlt werden: (1) eine Koordinate basierend auf dem Referenzdruck, (2) eine auf Gal-

Chen Hohen basierende Koordinate und (3) eine Hohen basierende SLEVE (aus dem engl.
Smooth Level Vertical) Koordinate.
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Abbildung 3.2: Dargestellt sind die Koordinaten des gedrehten Gitters mit der
geographischen Linge (blau) und Breite (rot) im ungedrehten Gitter. Der Aquator im
gedrehten Gitter mit einem Pol (geographische Koordinaten 32,5° S und 10,0° O) ist durch
die gestrichelte Linie gekennzeichnet. Der Nullmeridian des gedrehten Gitters ist identisch
dem 10° Meridian im geographischen Gitter (nach Doms und Schéttler, 2002).

3.5 Numerische Losung

Die prognostischen Gleichungen (3.12)-(3.16), (3.30), (3.33) und (3.35) sind im Allgemeinen
nicht analytisch 16sbar. Um diese Differentialgleichungen numerisch 16sen zu konnen, miissen
sie in Differenzengleichungen tiberfiihrt werden. Dazu werden im Modell COSMO-ART die
rdumlichen Differentialoperatoren durch finite Differenzen approximiert. Die zeitliche
Integration erfolgt ebenfalls in diskreter Form mit einem festen Zeitschritt At. Fiir die
rdumliche Diskretisierung werden konstante Maschenweiten AL, A¢ und Al verwendet. Die
Anordnung der Variablen erfolgt in den horizontalen Richtungen auf einem Arakawa-C
Gitter. In vertikaler Richtung wird eine Lorenz-Gitter-Einteilung gewéhlt. Alle Skalare, wie
z.B. die Temperatur, der Druck, die Massenmischungsverhiltnisse und die
Aerosolpartikelanzahlen sind in der Mitte des elementaren Gittervolumens AV= AAAQA(
definiert und sind  reprdsentativ  fliir das  gesamte  Gittervolumen.  Die
Geschwindigkeitskomponenten sind auf den jeweiligen Stirnflichen eines Gittervolumens
definiert. Abbildung 3.3 zeigt die Anordnung der Variablen auf dem verwendeten Gitter.
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Abbildung 3.3: Gittervolumen mit der Anordnung der prognostischen Variablen auf einem
Arakawa-C/Lorenz Gitter. T reprédsentiert hier alle skalaren Variablen. (Doms und Schittler,
2002)

Die Differentialoperatoren wie Gradient, Divergenz und Laplaceoperator werden in
horizontaler und vertikaler Raumrichtung mittels zentrierten Differenzen formuliert. Die
zeitliche Integration der Modellgleichungen erfolgt nach dem Leapfrog-Verfahren auf drei
Zeitebenen. Aufgrund der vorausgesetzten Kompressibilitit sind Phidnomene wie
Schallwellen und hochfrequente Schwerewellen Bestandteil der Losung. Die hohe
Phasengeschwindigkeit dieser Wellen bedingt aus Stabilititsgriinden einen sehr kleinen
numerischen Zeitschritt. Um dennoch die Gleichungen effizient numerisch integrieren zu
konnen, werden die Gleichungen in langsame und schnelle Terme getrennt. Fiir diejenigen
Terme die langsame Prozesse, wie z.B. die Advektionsterme enthalten, erfolgt die zeitliche
Vorwirtsrechnung mit dem Leapfrog-Verfahren von dem Zeitpunkt t-At auf den Zeitpunkt
t+At. Die Terme mit den schnellen Prozessen werden im Zeitintervall von 2At mit einem
kleineren fiir die Wellen stabilen Zeitschritt integriert At; = At/n (Abbildung 3.4).

Abbildung 3.4: Klemp und Wilhelmson (1978) Algorithmus zur Trennung der langsamen
und schnellen Prozesse bei der zeitlichen Integration (Doms und Schéttler, 2002)



3.6 Anfangszustand und Randbehandlung 45

3.6 Anfangszustand und Randbehandlung

Als Ausschnittmodell werden fiir das Modell COSMO-ART Anfangs- und Randdaten
bendtigt. Der Anfangszustand fiir die meteorologischen Variablen kann durch Interpolation
der Analysen eines antreibenden Modells (z.B. GME, IFS) generiert werden. Fiir die
Gasphasenspezien wird ein homogenes Startkonzentrationsfeld vorgegeben. Die Partikelphase
wird mit Startwerten flir das Nullte und Dritte Moment und die mittleren Durchmesser der
Lognormalverteilungen initialisiert. Der Anfangszustand fiir die Gas- und Partikelphase ist
aufgrund der Bestimmung der realen Werte schlecht definiert. Daher wird eine
Einschwingzeit des Modells benotigt. Hier werden 24 h angesetzt.

Fiir den seitlichen Antrieb des Modells kann das COSMO-ART Modell in ein groBerskaliges
Modell oder in groBerskalige COSMO-ART Simulationen mit niedrigerer Auflésung fiir die
meteorologischen Variablen die Gasphasenspezien und die Partikelphasenspezien Einweg
genestet werden. Fiir das Nesten COSMO-ARTs in COSMO-ART werden vorab
Simulationen niedrigerer Auflosung in einem grofBeren Modellgebiet, welches das
interessierende Modellgebiet beinhaltet, erstellt. Die so generierten Konzentrationsfelder
stethen dann als seitliche Randwerte fiir hoher aufgeloste Simulationen in kleineren
Modellgebieten zur Verfiigung Abbildung (3.4). Als obere Randbedingung wird eine
Rayleigh Dampfungsschicht eingefiihrt. Fiir die unteren Randbedingungen der Temperatur
und Feuchte ist das Modell COSMO-ART mit dem Bodenvegetationsmodell TERRA
gekoppelt. Die unteren Randbedingungen fiir die Gasphase und Partikelphase sind die
trockene Deposition sowie die Emissionen gasformiger und partikelformiger Luftbei-
mengungen.

Konzentration siner Substanz i Konzentration siner Substanz i

i Rim

il SOi JeMd |50 e XS ZH

¥ Bn km

Abbildung 3.4: Der seitliche Antrieb der Simulationen fiir die Gasphase und Partikelphase
im kleinen Modellgebiet (rechts) wird bereitgestellt aus simulierten Konzentrationsfeldern
eines hoher aufgelosten Modelllaufes.






4 Das Auswaschen von Aerosolpartikeln infolge von
Niederschlag

Wie eingangs erwiéhnt stellt das Auswaschen von in der Atmosphédre suspendierten Partikeln
infolge der Wechselwirkung von Aerosolpartikeln und Niederschlagspartikeln eine wichtige
Partikelsenke dar und ist einer der Hauptprozesse, in dem die Atmosphire gereinigt und die
Balance zwischen Quellen und Senken aufrecht erhalten wird. Daher ist es notwendig, das
Auswaschen bei der Simulation der Ausbreitung von Aerosolpartikeln zu beriicksichtigen.
Zum generellen Verstindnis dieses Phdnomens ist eine vollstindig gekoppelte Betrachtung
der meteorologischen, der gaschemischen, der aerosolphysikalischen und aerosolchemischen
sowie der wolken- und niederschlagsmikrophysikalischen Prozesse erforderlich. Eine Reihe
von Autoren untersuchte in theoretischen und numerischen Arbeiten, mit Hilfe von
mikrophysikalischen Partikelmodellen auf der Basis der Beschreibung der Partikel-Tropfen-
Kollisionen, das Einsammeln von Partikeln durch Tropfen (beispielsweise Dana und Hales,
1976; Wang und Pruppacher, 1977; Slinn, 1977, 1983; Herbert, 1978; Beheng und Herbert,
1986; Herbert und Beheng, 1986; Flossman, Hall und Pruppacher, 1985, 1988). Es zeigte
sich, dass das Auswaschen zum Einen von einer Vielzahl physikalischer Prozesse beeinflusst
wird (Slinn, 1977) und zum Anderen stark abhéngig von der Partikelverteilung sowie dem
Niederschlagsereignis, speziell der Tropfenverteilung und Niederschlagsintensitét ist (Mircea
und Stefan, 1998).

Mikrophysikalische Partikelmodelle sind aufgrund der hohen Komplexitdt und des groBen
Rechenaufwandes ungeeignet, um in Lagrangeschen und Eulerschen Ausbreitungsmodellen
Anwendung zu finden. In der Literatur existiert daher eine Reihe von Parametrisierungen des
Auswaschprozesses basierend auf der Bestimmung der Partikelanzahlverlustrate. Dabei
werden die Anzahlverlustraten oft als Konstante (Berge, 1990) oder als Funktion der
Niederschlagsrate (Seinfeld und Pandis, 1998) beriicksichtigt.

Eine Methode der Bestimmung der Anzahlverlustraten ist, diese aus experimentell in Labor-
oder Feldstudien ermittelten Daten abzuleiten (z.B. Radke et al., 1980; Laakso el al., 2003;
Chate und Pranesha, 2004). Feldmessungen zeigen eine hohe Variabilitit der
Anzahlverlustrate in Abhingigkeit des Niederschlagsereignisses. Chate und Pranesha (2004)

ermittelten Verlustraten von 1107 bis 8107 s

fiir Ereignisse mit Niederschlagsraten
zwischen 1 mm h™ und 46 mm h™.

Das Problem der Parametrisierung des Auswaschens nach der genannten Methodik, unter
Verwendung von Niederschlagsraten, besteht darin, dass es nicht moglich ist die
ausgewaschene Partikelverteilung als Funktion der Partikeleigenschaften und der Tropfen-
verteilung explizit zu beriicksichtigen. Ein Ansatz fiir die Parametrisierung des

Auswaschprozesses unter Beriicksichtigung der Partikeleigenschaften und der Tropfen-
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verteilung wurde von Jung (2003) gegeben. Jung betrachtete allerdings wenige klassische
physikalische Prozesse und vernachldssigte in seiner Arbeit phoretische und elektrische
Effekte, welche den Auswaschprozess in dem PartikelgroBenbereich von 0,1 pm bis 1 um
dominieren (Slinn, 1983; Pruppacher und Klett, 1988).

Das folgende Kapitel untergliedert sich in zwei Abschnitte. Im ersten Teil soll gezeigt
werden, wie das Auswaschen von Aerosolpartikeln in parametrisierter Form unter
Beriicksichtigung der Partikeleigenschaften und der Tropfenverteilung sowie der
physikalischen Prozesse, Brownsche Diffusion, Interzeption, Impaktion, Thermophorese,
Diffusiophorese und der Coulombschen Wechselwirkung elektrisch geladener Partikel
berechnet werden kann. Hierzu wird ein Modell zur parametrisierten Berechnung des
Auswaschens basierend auf der Methode der integralen Momente entwickelt. Im zweiten Teil
wird das Auswaschen zunidchst mit einem nulldimensionalen Boxmodell untersucht werden,
um dann weiter im dreidimensionalen mesoskaligen Modellsystem COSMO-ART
Beriicksichtigung zu finden.

4.1 Die Berechnung des Auswaschprozesses

Im Folgenden wird gezeigt, wie der Auswaschprozess mittels Partikelverlustraten
mathematisch beschrieben werden kann. Die Berechnung der Partikelverlustraten basiert
dabei auf der Beschreibung des Auswaschprozesses mit sogenannten Kollisionseffizienzen.
Dabei wird fiir jeden die Partikel-Tropfen-Kollisionen beeinflussenden physikalischen
Prozess eine Kollisionseffizienz definiert.

4.1.1 Die Partikelverlustrate

Den  folgenden  Betrachtungen liegt zugrunde, dass  Aerosolpartikel sowie
Niederschlagstropfen als kugelformig angesehen werden konnen. Weiter wird das
Stromungsfeld im Nahbereich der Niederschlagstropfen als laminar vorausgesetzt.

Fiir die Berechnung der lokalzeitlichen Anderung einer Partikelanzahldichte n(dp) infolge des
Auswaschens durch Niederschlag wird folgender Ansatz gewihlt (z.B. Seinfeld und Pandis,
1998):

_ _(d, )n(d,) @.1)

A(dp) bedeutet hier die vom Partikeldurchmesser dp abhingige Partikelverlustrate in s infolge
des Auswaschprozesses. Um die Verlustrate abzuleiten, betrachtet man einen durch die
Atmosphédre fallenden Niederschlagstropfen. Dieser spannt bei seinem Fall einen Zylinder
auf. Wird davon ausgegangen, dass der Tropfen alle sich in diesem Zylinder befindenden



4.1 Die Berechnung des Auswaschprozesses 49

Stromlinie

Partikel

Age, geOmetrischer

Tropfen L )
Wirkungsquerschnitt

A effektiver
Wirkungsquerschnitt

Abbildung 4.1: Schematische Darstellung zur Interpretation der Kollisionseffizienz

Partikel einsammelt, so kollidiert der Tropfen des Durchmessers Dp und der Fallgeschwindig-
keit vi(Dp) mit allen Aerosolpartikeln des Durchmessers dp und der Fallgeschwindigkeit
vpar(dp), die sich mit ithrem geometrischen Mittelpunkt in dem Kollisionszylinder des
Durchmessers Dp + dp und des Volumens pro Zeiteinheit Vo

T
Vi (dps D) = (D + 4V, (D) = Vi, (d) (42)

befinden. Der Querschnitt dieses Zylinders Ay, = m (Dp + dp)* wird allgemein als
geometrischer Wirkungsquerschnitt bezeichnet.

Das Problem dieser vereinfachten Betrachtung besteht darin, dass der fallende Tropfen eine
Storung des ihn umgebenden Stromungsfeldes verursacht. Die Stromlinien divergieren im
Nahbereich des Tropfens Abbildung 4.1. Bei Annéherung der Aerosolpartikel an den Tropfen
werden die Partikeltrajektorien abgelenkt. Dies fiihrt dazu, dass nicht alle Aerosolpartikel im
geometrischen Wirkungsquerschnitt mit dem Tropfen kollidieren. Weitere Beeinflussungen
der Partikeltrajektorien ergeben sich aus einer Vielzahl von physikalischen Prozessen, die den
spezifischen Eigenschaften der Partikel und Tropfen (z.B. elektrische Ladung, Beweglichkeit,
Durchmesser) sowie dem Zustand der Atmosphire (z.B. Turbulenz, Wasserdampfsittigung)
zuzuordnen sind.

Die Prognose der Partikeltrajektorien ist ein kompliziertes stromungsdynamisches Problem.
Eine oft angewandte Methode, um die die Partikel-Tropfen-Kollisionen beeinflussenden
Prozesse in der Berechnung der Partikelverlustrate zu beriicksichtigen, ist die Verwendung
der so genannten Kollisionseffizienz E. Eine Moglichkeit der Interpretation der
Kollisionseffizienz eines Tropfens ist in Abbildung (4.1) veranschaulicht. Wird eine Flache
Aesr in einiger Entfernung zum Tropfen im vom Tropfen unbeeinflusstem Stromungsfeld
betrachtet, in dem alle sich befindenden Partikel mit dem Tropfen des geometrischen
Wirkungsquerschnittes A, kollidieren, so kann die Kollisionseffizienz definiert werden als
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E = Actt/Ageo. Acsr wird in der Literatur auch als effektiver Wirkungsquerschnitt bezeichnet.
Eine Kollisionseffizienz des Betrages Eins bedeutet dabei, dass alle Partikel, die sich in dem
Kollisionszylinder Gleichung (4.2) befinden, mit dem Tropfen kollidieren. Der effektive
Wirkungsquerschnitt wére in diesem Fall gleich dem geometrischen Wirkungsquerschnitt.
Die Kollisionseffizienz kann unter bestimmten Bedingungen groBer als Eins sein,
beispielsweise wenn elektrische Wechselwirkungen zwischen Partikeln und Tropfen
auftreten. Im Allgemeinen gilt jedoch 0 <E <'1.

Die Anzahl an Kollisionen Nk, pro Zeiteinheit zwischen Partikeln der Durchmesser im
Intervall [dp, dp + ddp] und einem Tropfen des Durchmessers Dyp ist unter Beriicksichtigung
von Gleichung (4.2) und mit der Kollisionseffizienz gegeben durch:

s
Nian =5 (Dp +d )|V, (D) = v, (dp)| B, Dy ) n(d) ddp. (43)

Um die tatsdchliche Anzahl der von einem Tropfen eingesammelten Partikel zu bestimmen,
muss zusitzlich beachtet werden, dass Partikel, die mit dem Tropfen kollidieren, nicht
zwangsldufig an ihm haften bleiben. Das Abprallen von Partikeln bei der Kollision mit einem
Tropfen kann iiber die Retentionseffizienz € beriicksichtigt werden.

Die Anzahl aller von einer Tropfenanzahldichte n(Dp) eingesammelten Partikel pro
Zeiteinheit und pro Volumeneinheit ergibt sich durch Integration der Gleichung (4.2) liber die
GroBenverteilung der Tropfen und der Beriicksichtigung der Retentionsetfizienz «:

o0

R car(dp) =n(dy) ddy [ 2Dy +dp )* [V, (D) = Vi, (d)] e E(dy. D) (D) dD . (4.4)

0

Im Allgemeinen gilt, dass die Tropfen einen um mehrere GroBenordnungen groBeren

Durchmesser haben als die Aerosolpartikel. Des Weiteren kann die Fallgeschwindigkeit der

Aerosolpartikel gegeniiber der Fallgeschwindigkeit der Regentropfen vernachlédssigt werden.

Daraus ergeben sich folgende Approximationen in Gleichung (4.4) Seinfeld und Pandis
(1998):

D, >>d, > (D, +d,)’ =D;}, (4.5)

v.(D,)>>v

(d,) > v.(D,) -V, (d,) =V, (D,)- (4.6)

Par Par

Unter Berticksichtigung dieser Approximationen ergibt sich fiir Gleichung (4.4):

T
Ryqi(dy) = n(d,) dd, | ZD; v,(Dp)e E(d,,Dp) n(D,,) dD, . (4.7)
0
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Die zeitliche Anderung einer Partikelverteilung lisst sich nun schreiben als:

_ané?r’):n(dp)TZDﬁ v (D,)e Ed,,D,)n(D,) dD,- (4.8)

Aus dem Vergleich der Gleichungen (3.1) und (3.8) erhélt man fiir die Verlustrate A(dp):
Md,) = [2D}v.(D,)¢E(d,. D, )n(D, )dD, (49)

Experimentelle Studien von Weber (1969) sowie Pruppacher und Klett (1978) zeigten, dass
die Wahrscheinlichkeit des Abprallens der Aerosolpartikel nach Kollision mit einem
Regentropfen gering ist. Die Retentionseffizienz kann daher in guter Ndherung Eins gesetzt
werden.

4.1.2 Die Kollisionseffizienz

Die theoretische Bestimmung der Kollisionseffizienz erweist sich als auBlerordentlich
schwierig. Begriindet ist dies zum Einen in der Verteilung der Aerosolpartikel iiber mehrere
GroBenordnungen und zum Anderen in der Vielzahl physikalischer Prozesse, welche die
Partikel-Tropfen-Kollisionen beeinflussen.

Weitere Schwierigkeiten ergeben sich aus der turbulenten Struktur des Stromungsfeldes im
Nahbereich eines Tropfens, verursacht durch z.B. Tropfenoszillation, Wirbelablosung und der
Entstehung von Wellen. Die Wirkung der atmosphirischen Turbulenz auf die Partikel-
Tropfen-Kollisionen ist noch weitgehend ungeklart. Eine allgemeine Diskussion zum Einfluss
der Turbulenz auf die Partikel-Tropfen-Kollision kann Pruppacher und Klett (1978)
entnommen werden. Turbulente Effekte sollen im Rahmen dieser Arbeit nicht weiter
diskutiert werden.

Eine Moglichkeit die verschiedenen die Partikel-Tropfen-Kollisionen beeinflussenden
Prozesse zu identifizieren, ergibt sich aus der Bestimmung der dimensionslosen Kennzahlen,
welche in den zur Berechnung der Partikel-Tropfen-Kollisionen bendtigten Gleichungen
auftreten, wenn diese in dimensionsloser Form aufgeschrieben werden. Im Folgenden soll ein
kurzer Uberblick iiber diese Methodik gegeben werden. Fiir eine ausfiihrliche Betrachtung sei
an dieser Stelle auf die Arbeiten von Slinn (1977, 1983) verwiesen.

Um die Gleichungen fiir die Berechnung der Partikel-Tropfen-Kollisionen abzuleiten, konnen
prinzipiell zwei unterschiedliche Herangehensweisen gewéhlt werden. Eine Moglichkeit
ergibt sich aus der Betrachtung der Bewegung einzelner Partikel um einen Tropfen und der
Bestimmung der Partikeltrajektorien. Eine zweite Moglichkeit ist die Betrachtung der
Partikel-Tropfen-Kollisionen in einem kontinuierlichen Partikelstrom im Nahbereich eines
Tropfens. Fuchs (1964) sowie Slinn und Shen (1971) zeigten, dass beide Formulierungen
einander dquivalent sind.



52

4. Das Auswaschen von Aerosolpartikeln infolge von Niederschlag

Die grundlegenden Gleichungen in ihrer dimensionslosen Form, wobei alle in den

Gleichungen enthaltenen Geschwindigkeiten mit der Tropfenfallgeschwindigkeit v(Dp) und

die langenbehafteten Gréfen mit dem Tropfendurchmesser Dp entdimensioniert wurden, sind

in der Form wie sie von Slinn (1983) angegeben wurden:

1.

Die Bewegungsgleichung fiir eine inkompressible Stromung fiir stationére
Bedingungen, d.h. einem Koordinatensystem fest zu einem unbeschleunigten
Tropfen:

V.VV = —in* LN (4.10)
Eu Re

Hier sind p~ der dynamische Druck und v die dimensionslose Geschwindigkeit der
Stromung. Die in Gleichung (4.10) auftretenden dimensionslosen Kennzahlen sind
die Reynoldszahl Re, das Verhéltnis aus spezifischer Impulskonvektion zu
spezifischer Impulsdiffusion

D,v.(Dy)p,, | (4.11)
2“air

Re =

sowie die Eulerzahl Eu, das Verhéltnis aus dynamischem Druck zu statischem Druck
Po
iy = PV (Dy) (4.12)
P,

Pair Und i kennzeichnen die Dichte und dynamische Viskositit der Luft.

Die Diffusionsgleichung fiir die Partikel:

V -Vn = v(i Vn— v;arnj. (4.13)
Pe

Hier bedeuten vp,, die dimensionslose Partikeldriftgeschwindigkeit und n die
Partikelanzahldichte. Die in Gleichung (4.13) enthaltene dimensionslose Pecletzahl
Pe stellt das Verhéltnis des konvektiven zum diffusiven Stofftransport dar

Dyv (D)

Pe = = Re Sc. (4.14)

diff
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Sc symbolisiert die Partikel-Schmidtzahl, welche sich unter Verwendung des
Diffusionskoeffizienten der Partikel Dy;sr berechnen ldsst aus

Sc = Mar (4.15)
pairD

diff
mit dem Diffusionskoeffizienten nach Einstein (1905):

_kT,Co (4.16)

37md.

air P

diff

In Gleichung (4.16) bedeuten ky die Boltzmannkonstante und T,; die Lufttemperatur.
Der in Gleichung (4.16) auftretende Cunninghamkorrekturfaktor Cc beriicksichtigt
die an der Oberfldche kleiner Partikel (Partikel mit Durchmessern kleiner als 1 pm)
von null verschiedenen Geschwindigkeiten der Gasmolekiile. Die Haftbedingung fiir
die Gasmolekiile an der Partikeloberflache kann somit nicht mehr aufrecht erhalten
werden, es tritt ein Schlupf (Slip) an der Oberfliche auf resultierend in einer
Verminderung der Widerstandskraft. Friedlander (1977) formulierte folgende
Gleichung zur Berechnung von Cc als Funktion der mittleren freien Wegldnge in Luft
Aair und dem Partikeldurchmesser dp

C.=1+ 2,4937(‘13" +0,84 )(‘1 i exp(—0,435 ;P )- (4.17)

P P air

3. Die Bewegungsgleichung fiir die Partikel in der approximierten Form:

W(d)viu(d)=—Yeld) Dy g (4.18)
St vi(D,)

u'(dp) repriasentiert hier den dimensionslosen Geschwindigkeitsvektor der Partikel,

der Summe aus Strémungsgeschwindigkeit v’ und Partikeldriftgeschwindigkeit vpay .

Auf die Partikel wirkende externe Kréfte, wie beispielsweise elektrostatische Kréfte,

sind in dem Symbol F zusammengefasst. Die dimensionslose Stokeszahl St, das

Verhéltnis der Widerstandskraft zur Reibung, berechnet sich aus

gt = 2o Ve(Do) (4.19)

D

D

mit der Partikelrelaxationszeit tp,, welche ein MaBl zur Charakterisierung des
Tragheitsverhaltens der Partikel darstellt:
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TPar :ppdlza/(lguair)' (420)
In Gleichung (4.20) ist p, die Partikeldichte.

Zwei weitere dimensionslose Groflen, die nicht explizit in den Gleichungen (4.10), (4.13) und
(4.18) enthalten sind, aber dennoch bei der dimensionslosen Betrachtung des Partikel-
Tropfen-Kollisionsprozesses auftreten, sind das Verhédltnis des Partikeldurchmessers zum
Tropfendurchmesser ® = dp/Dp und das Verhéltnis der dynamischen Viskosititen fiir Wasser
und Luft W = p/wai. Letzteres findet zusatzlich Beachtung bei Berticksichtigung von im
Tropfen auftretenden Zirkulationen und deren Wirkung auf das Stromungsfeld im Nahbereich
eines Tropfens.

Die dimensionslosen Gleichungen (4.10), (4.13) und (4.18) =zeigen, dass die
Kollisionseffizienz von einer Vielzahl von Parametern abhidngen kann. Nach der
dimensionslosen Betrachtung kann davon ausgegangen werden, dass die Kollisionseffizienz E
eine Funktion von sechs dimensionslosen Kennzahlen ist

E = E(Re, Eu, Sc, ®, W, St), (4.21)

der Reynoldszahl Re, der Eulerzahl Eu, der Partikel-Schmidtzahl Sc, der Stokeszahl St, dem
Verhiltnis aus Partikeldurchmesser und Tropfendurchmesser @ sowie dem Verhiltnis der
dynamischen Viskositéten fiir Wasser und Luft W.

Slinn entwickelte basierend auf den angefiihrten dimensionslosen Betrachtungen, auf den
Abhingigkeiten (4.21) und unter Verwendung experimentell ermittelter Daten eine
semiempirische Formel zur Berechnung der Kollisionseffizienz. Jene soll im Folgenden
vorgestellt werden. Fiir eine ausfiihrliche Betrachtung sei auf die Arbeiten von Slinn (1977,
1983) verwiesen. Als dominierende die Partikel-Tropfen-Kollisionen beeinflussenden
physikalische Prozesse gab Slinn die Brownsche Diffusion, die Interzeption und die
Tragheitsimpaktion an. Diese Prozesse werden im Folgenden erldutert.

Als Brownsche Partikelbewegung wird in Anlehnung zur Brownschen Molekularbewegung
die in einem beliebigen Aerosolvolumen zu beobachtende ungerichtete mikroskopische
Partikelbewegung bezeichnet. Diese Partikelbewegung ist in dem Impulsaustausch zwischen
den dispergierten Partikeln und den sich statistisch bewegenden Gasmolekiilen begriindet.
Treten Konzentrationsgradienten innerhalb des betrachteten Aerosolvolumens auf, so bewirkt
die mikroskopisch ungerichtete Partikelbewegung einen makroskopischen Nettopartikelfluss
von hohen zu niedrigen Konzentrationen hin. Dieser Effekt wird als Brownsche Diffusion
bezeichnet. Aerosolpartikel konnen aufgrund dieser ungeordneten Partikelbewegung in
Kontakt mit den Regentropfen kommen. Die Kollisionseffizienz wird hierdurch erhoht. Je
kleiner dabei die Partikel sind, desto grofer ist der Einfluss der Brownschen Diffusion auf die
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Partikel-Tropfen-Kollisionen. Der Beitrag der Brownschen Diffusion zur Kollisionseffizienz
ist nach Slinn (1977, 1983) gegeben durch:

E, (d..D,)= 1(1 +0.4ReS¢’ +0,16Re" sa) . (4.22)
ReSc

Eine weitere Beeinflussung der Partikel-Tropfen-Kollisionen ergibt sich aus der
geometrischen GroBe der Partikel. Aerosolpartikel, welche den im Nahbereich eines
Regentropfens stark gekriimmten Stromlinien folgen, ohne von ihnen abzuweichen,
kollidieren aufgrund ihrer geometrischen Grofle mit dem Tropfen, wenn der Abstand des
Tropfens zu der Stromlinie auf der sich die Partikel mit ihrem Mittelpunkt befinden maximal
die Halfte des Partikeldurchmessers betrdagt. Dieser Kollisionsmechanismus wird als
Interzeption bezeichnet. Der Beitrag der Interzeption zur Kollisionseffizienz ist nach Slinn
(1977, 1983) gegeben durch:

E,(d,D,)=4® (W+(1+Re3) @j. (4.23)

Des Weiteren wird die Anzahl der Partikel-Tropfen-Kollisionen zusitzlich erhéht durch
Partikel, die aufgrund ihrer Triagheit den gekriimmten Stromlinien nicht folgen kénnen und
demzufolge mit dem Tropfen kollidieren. Dieser von der Masse des Partikels abhdngige
Effekt wird als Tréagheitsimpaktion bezeichnet. Der Einfluss der Impaktion auf das
Einsammeln der Aerosolpartikel wird umso bedeutender, je groBer die Aerosolpartikel sind.
Es ist der dominierende Kollisionsmechanismus fiir Partikel, deren Durchmesser grofer als 1
um betrigt. In klassischen Parametrisierungen des Auswaschens wird oftmals die Impaktion
als einziger Auswaschmechanismus betrachtet. Der Einfluss der Triagheitsimpaktion auf die
Kollisionseffizienz ist gegeben durch (Slinn, 1977, 1983):

YA .
E, (d,,D,) :(ij St—82 . (4.24)
St-S +=
3

S" symbolisiert hier die kritische Stokeszahl, welche als untere Grenze der Impaktion
angeschen werden kann. Dabei gilt: fiir Stokeszahlen St unter der kritischen Stokeszahl S”
findet keine Impaktion statt. Fiir die kritische Stokeszahl gab Slinn folgende empirische
Formel an:

1,2 + 1 In(1+ Re)
v _ 12 _

(4.25)

1+ In(1 + Re)
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Experimentelle Laborstudien bestitigten eine gute Ubereinstimmung der aus den Gleichungen
(4.22) bis (4.24) abgeleiteten Kollisionseffizienzen fiir Partikel der Durchmesser kleiner als
0,1 um und fiir Partikel der Durchmesser groBer als 1 pum. Im mittleren Gréenbereich
zeigten die experimentell ermittelten Effizienzen zum Teil groe Abweichungen von den
berechneten. Auch aus Feldmessungen der Verlustrate abgeleitete Effizienzen konnen fiir
Partikel im mittleren GréBenbereich nicht erklart werden (z.B. Dana und Hales, 1976). Es ist
daher anzunehmen, dass die bisher betrachteten physikalischen Prozesse nicht ausreichen, das
Phianomen des Auswaschens zu beschreiben.

Einige Autoren (z.B. Davenport und Peters, 1978; Pruppacher und Klett, 1988, Andronache,
2003) =zeigten, dass unter Beriicksichtigung phoretischer Effekte wesentlich bessere
Ubereinstimmungen der berechneten Kollisionseffizienzen mit in Labormessungen
ermittelten erzielt werden konnen. Phoretische Effekte resultieren vor allem aus Evaporation
oder Kondensation am Tropfen. Tritt Evaporation am Tropfen auf, so bewirkt diese zum
Einen aufgrund der Energie, die beim Phaseniibergang von fliissigem Wasser zu
Wasserdampf verbraucht wird, eine Abkiihlung des Tropfens relativ zu der ihn umgebenden
Luft, zum Anderen einen effektiven Wasserdampfstrom weg vom Tropfen. Analog bewirkt
Kondensation am Tropfen eine Erwdrmung des Tropfens relativ zu der ihn umgebenden Luft
und einen relativen Wasserdampfstrom hin zum Tropfen. Im Nahbereich des Tropfens treten
somit Temperaturgradienten in der Luft und Konzentrationsgradienten im Wasserdampffeld
auf.

Diese auftretenden Gradienten verursachen Wechselwirkungen zwischen den Partikeln und
dem sie umgebenden Gas. Es resultieren radiometrische Effekte, welche die
Partikelbewegung beeinflussen. Je nach Art des in der Gasphase vorhandenen Gradienten
wird die aus den auftretenden Kriften resultierende Partikelbewegung als Thermophorese
(Temperaturgradient) oder Diffusiophorese (Konzentrationsgradient) bezeichnet. Phoretische
Krifte sind sehr klein und fiir makroskopische Objekte unbedeutend. Sie iiben jedoch
aufgrund der hohen Beweglichkeit speziell submikroner Aerosolpartikel eine signifikante
Wirkung auf das Verhalten von Aerosolen aus.

Die thermophoretische Kraft fiir kleine Partikel, d.h. fiir Partikel der Durchmesser wesentlich
kleiner als die mittlere freie Weglinge des umgebenden Gases, resultiert aus dem
Impulsaustausch zwischen Partikeln und den sie umgebenden Gasmolekiilen. Diese
Asymmetrie des Impulsaustausches erkldrt sich dadurch, dass auf den ,,heien” Seiten der
Partikel die thermischen Molekiilgeschwindigkeiten und damit verbundenen kinetischen
Energien der Gasmolekiile hoher sind als auf kalten Seiten der Partikel.

Fiir groBe Partikel wird die thermophoretische Kraft durch mikroskopische Gasstromungen an
der Partikeloberfliche hervorgerufen. Zwischen Partikeloberfliche und der die Partikel
umgebenden Luft entwickeln sich Temperaturgradienten, welche eine Gasstromung von
kalten zu warmen Bereichen entlang der Partikeloberfliche verursachen. Daraus resultiert
eine Kraft auf die Partikel in Richtung der ,,kalten* Bereiche. In diesem Partikelgroenbereich
sind auch die Auswirkungen der Partikel auf das Temperaturfeld im umgebenden Gas und
damit die Materialeigenschaften (insbesondere die Wéarmeleitfahigkeit) der Partikel zu
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beriicksichtigen. Nach Waldmann und Schmitt (1966) werden bei der mathematischen
Beschreibung der Partikelgeschwindigkeit Vrherm, resultierend aus der auf die Partikel
wirkenden thermophoretischen Kraft, mehrere Bereiche unterschieden. Diese konnen mittels
der Knudsenzahl Kn, dem Verhiltnis des Durchmessers der Partikel dp zur mittleren freien
Wegléange A.i;, quantifiziert werden:

e freimolekularer Bereich fiir dp << A,y (Kn>> 1),
e Ubergangsbereich fiir dp = A,y (Kn=1),
e Kontinuumsbereich fiir dp >> Ay (Kn <<1).

Davenport und Peters (1978) gaben eine Gleichung zur Berechnung des Beitrages der
Thermophorese zu den Partikel-Tropfen-Kollisionen fiir alle drei Grofenbereiche an. Dabei
gingen die Autoren von folgender Approximation der Kollisionseftfizienz aus:

NG (4.26)
" v,(D,)

wobei hier vi(dp) die Partikeldriftgeschwindigkeit resultierend aus der auf die Partikel
wirkenden Kraft des jeweiligen betrachteten physikalischen Prozess repréisentiert. Der Beitrag
der Thermophorese zur Kollisionseffizienz Erpem, 1dsst sich somit berechnen aus (Davenport
und Peters, 1978):

40,4, (2+0,6Re*Pr'” YT, —Ty)
5pv,(Dy)Dy

ETherm (dP ’ DD ) = (427)

In Gleichung (4.27) sind T, die Temperatur der Luft, Ts die Temperatur an der
Tropfenoberflache und p der Luftdruck. Die dimensionslose Prandtlzahl fiir Luft Pr berechnet
sich aus:

PI. — CPair“air . (4'28)
k

air

Hier symbolisieren k. die Warmeleitfahigkeit der Luft und cp,e die spezifische
Wirmekapazitit der Luft bei konstantem Druck. Das Symbol orperm, reprasentiert in Gleichung
(4.27) den thermophoretischen Koeffizient, welcher je nach zu unterscheidendem
GroBenbereich unterschiedlich definiert ist. Eine derartige Unterscheidung ist vom
physikalischen Standpunkt aus betrachtet zwar durchaus sinnvoll, erweist sich jedoch bei der
Berticksichtigung thermophoretischer Effekte in komplexen mathematischen Modellen als
unpraktisch. Untersuchungen von Talbot (1980) ergaben eine fiir den gesamten
PartikelgroBenbereich giiltige Beziehung fiir den thermophoretischen Koeffizienten. Demnach
kann der thermophoretische Koeffizient berechnet werden aus:
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B k" +c Kn

u'Therm - 2Cs * CC ‘ (429)
(1+3c, Kn)(1+2k +2c Kn)

In Gleichung (4.28) sind kK = kai/kp das Verhiltnis der Warmeleitfahigkeit von Luft kg; zur
Wirmeleitfahigkeit der Partikel kp und cy,, cs, ¢; Konstanten, die nach Batchelor und Shen
(1985) die folgenden Werte annehmen:

cm=1,146 , c=1,147 , ¢ =2,20.

Auf Aerosolpartikel wirkende diffusiophoretische Krifte treten auf, wenn Evaporation oder
Kondensation am Tropfen auftreten. Wird ein evaporierender Tropfen betrachtet, so existiert
ein Nettowasserdampffluss weg von der Tropfenoberfliche. Die Wasserdampfkonzentration
nimmt mit zunehmender Entfernung vom Tropfen ab und es entstehen
Wasserdampfkonzentrationsgradienten. Gleichzeitig miissen sich Luftmolekiile hin zum
Tropfen bewegen um die Wassermolekiile zu ersetzen. In diesem molekularen Strom
suspendierte Aerosolpartikel kollidieren mit den Wassermolekiilen und werden vom Tropfen
weggedringt, gleichzeitig werden die Partikel aufgrund der Kollisionen mit den
Luftmolekiilen zum Tropfen hin gedrdngt. Da die Luftmolekiile ,,massiver sind als die
Wassermolekiile ergibt sich ein Nettopartikelfluss hin zum Tropfen, der eine Erhohung der
Kollisionseffizienz bewirkt. Eine Gleichung fiir die Berechnung der von der Diffusiophorese
beeinflussten Partikel-Tropfen-Kollisionen wurde von Davenport und Peters (1978)
abgeleitet. Demnach ist, basierend auf der Approximation der Kollisionseffizienz nach
Gleichung (4.26), der Beitrag der Diffusiophorese zur Kollisionseffizienz Ep;s gegeben durch
(Davenport und Peters, 1978):

. RH

4B pisr (2 + O,6Re1/ZSi€ {13[05 B pofll“r]
Ep x(dp,Dy) = S » | -
pirr (dp> D) D, 30

Scw symbolisiert hier die Schmidtzahl fiir den Wasserdampf in Luft

M,
S =—5"—, (4.31)
- paier

mit D,, dem Diffusionskoeffizient fiir den Wasserdampf. Weiterhin bedeuten in Gleichung
(4.30) RH die Relative Feuchte und pos und pe. die Wasserdampfdriicke bei den
Temperaturen T und T, Der diffusiophoretische Koeffizient Bpig berechnet sich aus:

1/2
By = LDy My} (4.32)
p M

air
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Hier sind My und M,;; die Molekulargewichte des Wassers und der Luft.

Wie schon erwéhnt, ergibt sich eine zusétzliche Beeinflussung der Partikeltrajektorien und
somit der Partikel-Tropfen-Kollisionen durch Auftreten elektrischer Krifte. Diese Krifte
resultieren aus elektrischer Ladung der Partikel und Tropfen und/oder aus der Priasenz eines
duBeren elektrischen Feldes. Davis (1964) erarbeitete eine Formel zur Bestimmung der auf
einen Partikel wirkenden elektrischen Kraft auf Basis der Betrachtung zweier elektrisch
geladener Kugeln suspendiert in einem #dufBleren elektrischen Feld. Weitere analytische
Studien (beispielsweise Grover et al., 1977) zeigten, dass unter atmosphérischen Bedingungen
die auf die Partikel wirkende Kraft durch die Pridsenz eines dulleren elektrischen Feldes
gegeniiber der wirkenden Kraft aufgrund der elektrischen Ladung der Partikel und Tropfen
vernachléssigt werden kann. Eine Gleichung zur Berechnung der durch die Anziehung
aufgrund elektrischer Ladung der Partikel und Tropfen verursachten Partikel-Tropfen-
Kollisionen wurde von Adam und Semonin (1970). Unter Verwendung der Approximation
(4.26) kann der Beitrag der elektrischen Anziehung zur Kollisionseffizienz E. unter
Vernachldssigung eines &uBleren elektrischen Feldes berechnet werden aus (Adam und
Semonin, 1970)

16KC q,q,

E.(d,,D,)= :
e( P ) DZDdPVt(DD)

(4.33)
3np

mit der Konstante K = 910° Nm?C™s™. qp und qp symbolisieren die elektrische Ladung des

Tropfens und des Partikels, welche aus folgenden Beziehungen abgeleitet werden kdnnen
(Pruppacher und Klett, 1978; Andronache, 2006)

q, =aoad,, (4.34)
q, =aaD;. (3.35)

Hier sind a = 0,83'10° und « empirische Parameter, welcher zwischen 0 fiir neutrale Partikel
und 7 fir stark geladene Partikel (Partikel in Gewitterwolken) variieren kann (Pruppacher und
Klett, 1978).

Die resultierende Kollisionseffizienz E,e, welche sich aus dem Auftreten der physikalischen
Mechanismen  Brownsche  Diffusion, Interzeption, Impaktion, = Thermophorese,
Diffusiophorese und der Anziehung aufgrund elektrischer Ladung der Partikel und Tropfen
ergibt, kann nun durch einfaches Aufsummieren der Gleichungen (4.22), (4.23), (4.24),
(4.27), (4.33) und (4.33) abgeleitet werden (Slinn, 1977,1983; Davenport und Peters, 1978;
Andronache, 2006):
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Eges = EBD + EInt + EImp + ETherm + EDiff + Ee

_ | (1+0,4Re%80% +0,16Re%80%)

ReSc

+ 4£ @+(1+Re%)d—"
D D

d

w d

7

1
N (pWJA St—S

3
. 4013, (2+0,6RE”Pr)(T,, ~T)
5pv,(Dp) Dy,
- RH
4.BDiff (2 + O,6RCI/ZSLS) pOS _ pOalr
TS Tair
+
Vt (DD )DD
. 16KCea’a’d, s

3nu’airvt (DD )

Im folgenden Abschnitt soll die Kollisionseffizienz wie sie durch Gleichung (4.36) gegeben
ist, diskutiert werden.

4.1.3 Diskussion der Kollisionseffizienz

Bei der Diskussion der Kollisionseffizienz Eqs nach Gleichung (4.36) soll zunéchst der
Einfluss der TropfengroB3e sowie der Einfluss der phoretischen und elektrischen Mechanismen
auf die Partikel-Tropfen-Kollisionen untersucht werden.

In der Abbildung (4.2) ist die Kollisionseffizienz E,es als Funktion des Partikelradius dp
dargestellt. Dabei zeigt die linke Abbildung die Kollisionseffizienz fiir einen Tropfen des
Durchmessers 0,1 mm im Vergleich zu einem Tropfen des Durchmessers 1 mm. Fiir die
Berechnungen wurden eine Relative Feuchte von 60 9%, eine Abkiihlung der
Tropfenoberfliche im Vergleich zur Umgebungsluft von 5 K und fiir den Beitrag der
elektrischen Krifte ein empirischer Parameter o von 5 angenommen. Fiir die Lufttemperatur
Tair wurde ein Wert von 283 K und fiir den Luftdruck p ein Wert von 1000 hPa gewéhlt.
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Abbildung 4.2: Links: Kollisionseffizienz E, als Funktion des Partikelradius berechnet fiir
einen Tropfen mit 0.1 mm Durchmesser (rot) und einem Tropfen mit 1 mm Durchmesser
(schwarz). Rechts: Kollisionseffizienzen Egs (Gl. 4.36) rote Kurve und E" (Gl 4.37)
schwarze Kurve, als Funktion des Partikelradius fiir einen Tropfen mit 1 mm Durchmesser.

Die Kollisionseffizienz zeigt eine hohe Variabilitit in Abhdngigkeit von Partikel- und
Tropfendurchmesser. Sehr kleine Partikel dp < 10 nm und sehr groBe Partikel dp > 10 um
werden sehr effizient ausgewaschen. In diesen GroBenbereichen kollidieren nahezu alle
Partikel im geometrischen Wirkungsquerschnitt mit dem Tropfen. Die Kollisionseffizienz
zeigt ein Minimum im PartikelgroBenbereich um 100 nm. Dieses Minimum wurde schon von
Greenfield (1957) quantifiziert und wird in der Literatur auch Greenfield Minimum genannt.
Die Singularitit der Kollisionseffizienz bei einem Partikeldurchmesser von etwa 2 um ist eine
Folge des Eintretens der Impaktion bei Stokeszahlen gleich der kritischen Stokeszahl. Weiter
zeigt sich, dass die Effizienz mit kleiner werdendem Tropfendurchmesser zunimmt. Um den
Beitrag der phoretischen und elektrischen Prozesse zur Kollisionseffizienz zu quantifizieren
sind in der Abbildung 4.2 rechts die Gesamtkollisionseffizienz E,s sowie die
Kollisionseffizienz E” unter Vernachlissigung der phoretischen und elektrischen Prozesse mit

E"= Egp +Epp +Eppps (4.37)

dargestellt. Die Berechnung von Egs und E" erfolgte mit einem Tropfendurchmesser von

1 mm. Hier zeigt sich eine von den phoretischen und elektrischen Prozessen verursachte
deutliche Erhohung der Kollisionseffizienz im Bereich des Greenfield Minimums.

Die Einzeleffizienzen Egp, Emt, Emp, Etherm, Epir und E. sowie das Verhiltnis der
Einzeleffizienzen zur Gesamteffizienz Ei/E,s sind als Funktion des Partikelradius fiir einen
Tropfen mit 1 mm Durchmesser in der Abbildung (4.3) dargestellt. Hier zeigt sich, dass die
Brownsche Diffusion (in Abbildung 4.3 schwarz) die sehr hohe Kollisionseffizienz im
PartikelgroBBenbereich kleiner als 10 nm dominiert. Die Begriindung liegt hier in der sehr
hohen Brownschen Diffusion kleiner Partikel mit Durchmessern kleiner als 10 nm. Mit
zunehmendem Partikeldurchmesser verringert sich die Brownsche Diffusion und der Prozess
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dp inm d,inm
Abbildung 4.3: Links: Kollisionseffizienzen der einzelnen wirksamen Prozesse nach
Gleichungen 4.8-4.13 als Funktion des Partikeldurchmessers. Rechts: Verhéltnis der
Einzeleffizienzen zur Gesamteffizienz als Funktion des Partikeldurchmessers. In den
Abbildungen sind schwarz Egp, rot Ep, griin Emp, magenta Ec, blau Etperm und tiirkis Epige
dargestellt.

verliert seinen die Kollisionen dominierenden Charakter. Der GroBenbereich im Bereich des
Greenfield Minimums wird von den phoretischen und elektrischen Effekten dominiert. Wobei
hier die Thermophorese unter den gewéhlten Parametern tiberwiegt. Sie ist fiir Partikel kleiner
als 100 nm konstant. Fiir groBere Partikel nimmt der Wert der Thermophorese ab. Der Beitrag
der Thermophorese zur Gesamtkollisionseffizienz zeigt ein Maximum fiir Partikel des
Durchmessers von etwa 100 nm.

Die Diffusiophorese (in den Abbildungen 4.3 hellblau) wird nur von den Eigenschaften des
Tropfens und der ihn umgebenden Luft bestimmt. Sie ist unabhingig vom
Partikeldurchmesser. Der Beitrag zur Kollisionseffizienz zeigt &hnlich jener der
Thermophorese ein Maximum bei Partikeldurchmessern um 100 nm, liegt aber deutlich unter
dem der Thermophorese. Der Wert der elektrischen Effekte nimmt mit groBer werdendem
Partikeldurchmesser zu. Dies ist begriindet in der direkten Proportionalitit der
Ladungsverteilung auf den Partikeln und Tropfen zu deren Durchmessern. Der Beitrag zur
Gesamtkollisionseffizienz steigt mit zunehmendem Partikeldurchmesser bis zum Eintreten der
Impaktion. Hier ist ein sprunghaftes Abnehmen der Beitrdge aller Prozesse zu beobachten.
Die Impaktion stellt fiir groBe Partikel mit Durchmessern gro3er als 2 um den dominierenden
Kollisionsprozess dar.

Im Folgenden wird die Sensitivitit der durch Thermophorese, Diffusiophorese und elektrische
Anziehung beeinflussten Partikel-Tropfen-Kollisionen auf die Parameter AT, RH und «
untersucht. Die Abbildung (4.4) zeigt die Kollisionseffizienz als Funktion des
Partikeldurchmessers fiir den Fall, dass die Partikel-Tropfen-Kollisionen nur von der
Thermophorese bestimmt werden, also Egs = Ethem. Fir die Berechnung der
Kollisionseffizienz wurden verschiedene Temperaturdifferenzen zwischen Tropfenoberfliche
und umgebender Luft von AT =1 K, 3 K und 5 K angenommen. Wie zu erwarteten war,
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Abbildung 4.4: Die von der Thermophorese bestimmte Kollisionseffizienz als Funktion des
Partikeldurchmessers fiir verschiedene Temperaturdifferenzen AT zwischen Tropfenober-

fliche und umgebender Luft (AT = 1 K schwarz, 3 K rot und 5 K griin).
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Abbildung 4.5: Die von der Diffusiophorese bestimmte Kollisionseffizienz als Funktion des
Partikeldurchmessers fiir verschiedene Relative Feuchten RH und Temperaturdifferenzen AT
zwischen Tropfenoberfliche und umgebender Luft (RH = 90 % und AT = 1 K schwarz, RH =
75 % und AT = 3 K rot sowie RH = 60 % und AT = 5 K griin).
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Abbildung 4.6: Die von der elektrischen Anziehung bestimmte Kollisionseffizienz als

Funktion des Partikeldurchmessers fiir verschiedene Ladungsverteilungen (o0 = 1 schwarz, 3

rot und Sgriin).
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verzeichnet die durch die Thermophorese bestimmte Kollisionseffizienz eine Zunahme mit
zunehmender Temperaturdifferenz.

Die Kollisionseffizienz fiir den Fall, dass nur die Diffusiophorese als Partikel-Tropfen-
Kollisionen bestimmender Prozess auftritt, ist in Abbildung (4.5) illustriert, also Eges = Episr.
Dabei wurde die Effizienz fiir Relative Feuchten von RH = 60% mit einer
Temperaturdifferenz von AT = 5 K, von RH = 75% mit einer Temperaturdifferenz von AT =3
K sowie von RH = 90% mit einer Temperaturdifferenz von AT = 1 K berechnet. Die durch die
Diffusiophorese bestimmte Kollisionseffizienz steigt mit abnehmender Relativer Feuchte und
zunehmender Temperaturdifferenz zwischen Tropfenoberfliche und umgebender Luft. Dies
ist begrindet durch den mit abnehmender Relativer Feuchte zunehmendem
Wasserdampfstrom weg vom Tropfen der durch Evaporation am Tropfen verursacht wird. Die
Kollisionseffizienz der Diffusiophorese ist unabhéngig vom Partikeldurchmesser.

Die Kollisionseffizienz, die sich aus der Betrachtung der elektrischen Krifte ergibt, ist in
Abbildung (4.6) dargestellt, also Eges = E.. Fiir die Berechnung wurden fiir den Parameter o
Werte von 1, 3 und 5 angenommen. Hier zeigt sich die erwartete Zunahme der Effizienz mit
zunehmender Ladung.

Zusammenfassend ergibt sich: Generell sind die Gesamtkollisionseffizienz sowie die
einzelnen Effizienzen der betrachteten Prozesse, ausgenommen die durch die Diffusiophorese
bestimmte Effizienz, stark abhingig von den Durchmessern der Aerosolpartikel und
Regentropfen. Der dominierende Kollisionsprozess fiir kleine Partikel (dp < 10nm) ist die
Brownsche Diffusion. Die Kollisionseffizienz in diesem GroBenbereich erreicht fiir kleine
Tropfen mit Durchmessern von etwa 0,1 pum nahezu einen Wert von Eins. Weiter besitzt die
Gesamtkollisionseffizienz ein Minimum fiir Partikel des Durchmessers von etwa 100 nm
(Greenfield Minimum). Hier sind die Partikel zu groB fiir eine signifikante Brownsche
Diffusion und zu klein um effektiv aufgrund der Partikeltrdgheit (Impaktion) zu kollidieren.
Die Kollisionseffizienz im PartikelgroBenbereich des Greenfield Minimums wird von den
phoretischen und elektrischen Effekten dominiert. Diese Prozesse bewirken einen
signifikanten Anstieg der Gesamtkollisionseffizienz im PartikelgroBenbereich des Greenfield
Minimums. Die durch die Thermophorese bestimmte Kollisionseffizienz ist stark abhédngig
von der Temperaturdifferenz zwischen Tropfenoberfliche und umgebender Luft. Weiter wird
die von der Diffusiophorese bestimmte Kollisionseffizienz von der Relativen Feuchte und der
Temperaturdifferenz beeinflusst. Als weitere die Kollisionseffizienz beeinflussende Partikel-
und Tropfeneigenschaft konnte die elektrische Ladung der Partikel und Tropfen
nachgewiesen werden. Weiter erwies sich, dass Partikel der Durchmesser grofler als 2 um
sehr effizient kollidieren. In diesem GroBenbereich nehmen die Kollisionseffizienzen
vergleichbare Werte wie 1im von der Brownschen Diffusion dominierten
PartikelgroBenbereich  kleiner 0,01 um an. Die Partikel-Tropfen-Kollisionen im
PartikelgroBenbereich grofer als 2 um werden von der Impaktion dominiert. Die Impaktion
ist gekennzeichnet durch ein sprunghaftes Einsetzen, wenn die Stokeszahlen die kritische
Stokeszahl erreichen. Der Beitrag der Interzeption zur Kollisionseffizienz ist iiber den
gesamten PartikelgréBenbereich eher als untergeordnet anzusehen.
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4.1.4 Die Groflenverteilung der Niederschlagstropfen

Um die Partikelverlustrate Gleichung (4.9) zu berechnen, sind zum Einen die Kenntnis der
GroBenverteilung der Regentropfen und zum Anderen die Tropfenfallgeschwindigkeit als
Funktion des Durchmessers der Regentropfen notwendig. Weiter wurde in Kapitel 4.1.3
gezeigt, dass die Kollisionseffizienz vom Tropfendurchmesser abhingt. Die GroBenverteilung
der Regentropfen ist das Endprodukt aller wolkenmikrophysikalischer und
wolkendynamischer =~ Prozesse  sowie  aller =~ Wechselwirkungen, = welche  die
Niederschlagsbildung beeinflussen (z.B. Kondensation, Koagulation, Zerplatzen,
Wechselwirkung der Eisphase mit der Fliissigphase, Aufschmelzen). Fiir eine genauere
Betrachtung sei hier auf das Lehrbuch von Pruppacher und Klett (1978) verwiesen.
Feldstudien zeigten, dass die GroBenverteilung der Niederschlagstropfen stark abhidngig von
der Niederschlagsrate und der Art des Niederschlages (stratiform, konvektiv) ist. Die wihrend
eines Niederschlagsereignisses am Boden gemessenen Tropfenspektren zeigen meist ein
Maximum der Tropfenanzahl bei Tropfendurchmessern von etwa 1 bis 2 mm mit einem
tiberexponentiellen Abfall der Anzahl zu groeren Durchmessern hin und einem Abfall der
Anzahl vom Maximum hin zu kleineren Durchmessern. Die maximale Tropfengrof3e ist nach
oben hin beschrinkt. In der Natur kommen praktisch keine Tropfen der Durchmesser Dp > 8
mm vor. Die Begriindung liegt in der durch turbulente Umstrdomung und Wirbelabldsung
verursachten Tropfenoszillation. Die Oberflaichenspannung kann den Tropfen nicht mehr
zusammenhalten, es resultiert ein spontanes Zerplatzen.

In der Literatur ist eine Vielzahl von empirischen Formeln zur Beschreibung der
TropfengroBenverteilung zu finden. Eine moglichst allgemeine Verteilungsfunktion fiir die
Tropfenanzahldichte n(Dp), welche die gemessenen Tropfenspektren gut wiedergeben kann,
ist die verallgemeinerte Gammaverteilung (Deirmendjian, 1964; Willis, 1984; Stefan et al.,
1994; Mircea und Stefan, 1998):

n(DD)zNOD(DD‘:J exp( B[DD] j (4.38)

Sie enthélt als Spezialfall eine Reihe von in der Wolkenphysik traditionell verwendeten

Verteilungsfunktionen. Der Faktor Dy dient hier lediglich dazu den Tropfendurchmesser Dp
dimensionslos zu machen. Die Parameter Nop und B konnen iiber die Anzahldichte Np und
den Fliissigwassergehalt w; berechnet werden. Diese wichtigen Groflen ergeben sich aus dem
Nullten bzw. Dritten Moment der Verteilungsfunktion n(Dp). Die Anzahldichte Np ist
gegeben durch:

ND

[n(D,)dD, . (4.39)

Der Fliissigwassergehalt w; berechnet sich unter der Annahme kugelférmiger Regentropfen
aus
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w,=|m'D;n(D,)dD, (4.40)

S8

mit

. [ _m,
m = E'PW—-DE- (4.41)

Wobei hier mp die Masse eines Regentropfens ist.
Die Parameter Ny und B in Gleichung (4.38) sind dann unter der Verwendung der Definition
der Gammafunktion

0 — LH
Dy exp(-D;)aD, = Lp " ]r(p”J (442)
0 Y Y
gegeben durch
N, = No g% (4.43)
i
Y
und
er( n+ lj
B= Y . (4.44)
N F(wj

Um die Partikelverlustrate nach Gleichung (4.9) zu berechnen wird nun noch die
Tropfenfallgeschwindigkeit (hiermit ist die unbeschleunigte, stationére
Sedimentationsgeschwindigkeit der Regentropfen gemeint) bendétigt. Diese wird aus einer
einfachen Parametrisierung nach Kessler (1969) als Funktion des Partikeldurchmessers
abgeleitet

%
D
_ b (4.45)
v.(D,)=c, (D ]

v0

mitcy =130 m s'und Dy=1m.
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4.2 Modellierung des Auswaschens von Aerosolpartikeln infolge von Niederschlag

Das Auswaschen von Aerosolpartikeln soll im Folgenden in Modellsimulationen untersucht
werden. Die Untersuchungen gliedern sich dabei in zwei Abschnitte. Um die Effekte, die rein
auf die Wechselwirkung zwischen Aerosolpartikeln und Niederschlagstropfen zuriickzufiihren
sind, von den Effekten durch den Transport und den chemischen sowie aerosoldynamischen
Prozessen zu trennen, werden zundchst Boxmodellrechnungen durchgefiihrt. Daran schlieSen
sich Simulationen mit dem dreidimensionalen mesoskaligen Modellsystem COSMO-ART an.
Hier wird der Auswaschprozess in den Aerosoldynamikgleichungen fiir das Nullte und das
Dritte Moment (3.34) und (3.35) betrachtet. Als zusitzliche, die Aerosolpartikelkonzentration
beeinflussende Effekte kommen die Advektion, die Kondensation von Gasen auf bestehende
Partikel, die Partikelneubildung durch Nukleation, die Koagulation, die Sedimentation, die
trockene Deposition sowie raumlich inhomogene Partikelemissionen hinzu.

Das Problem bei der Berechnung des Auswaschens unter Beachtung polydisperser
Aerosolpartikelverteilung und polydisperser Tropfenverteilung besteht darin, dass die direkte
Integration der Gleichung (4.8) ein hohes Mal} an Rechenaufwand erfordert und somit bei der
Betrachtung in einem mesoskaligen Modellsystems nicht realisiert werden kann. Des
Weiteren muss Gleichung (4.8) bei der Beriicksichtigung in den Aerosoldynamikgleichungen
in eine Gleichung fiir die zeitliche Anderung der Momente der Verteilungsfunktion
umgewandelt werden. Im Folgenden soll ein Modell entwickelt werden, in dem das
Auswaschen von Aerosolpartikeln mittels der Methode der integralen Momente parametrisiert
wird, um dann im Modellsystem COSMO-ART Berticksichtigung zu finden.

4.2.1 Eine neue Parametrisierung des Auswaschprozesses

Wie in Kapitel 2 gezeigt, kann eine polydisperse Aerosolverteilung mittels kontinuierlicher
sich liberlagernder Lognormalverteilungen angenédhert werden. Deren integrale Eigenschaften
konnen tiber die Momente der Verteilungsfunktion bestimmt werden.

Aus Gleichung (4.8) kann unter Verwendung der Definition der Integralen Momente einer
Verteilungsfunktion Gleichung (2.5) die durch den Auswaschprozess verursachte zeitliche
Anderung der Momente der Aerosolpartikelverteilung hergeleitet werden. Demnach gilt fiir
die zeitliche Anderung der Momente infolge des Auswaschprozesses:

oM,

[dn(d, ), )dd,
; (4.46)

=din(@,)[ 3 D5v.(D,)E(,.D,)n(D,)dD, dd,
0 0
Zu dem kann Gleichung (4.46) als Funktion der Momente dargestellt werden, wenn jeder

Term in der Kollisionseffizienz als Potenz des Partikeldurchmessers aufgeschrieben werden
kann. Um dies zu erreichen, muss der Beitrag der Impaktion zur Kollisionseffizienz
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Gleichung (4.24) approximiert werden. Nach Jung (2003) kann fiir die Impaktion folgender
Ansatz gewihlt werden:

3
2

1
* > 1
— 2 _—
Elmp{pWJ St *S - ;[p—wj (1—0,9St ZJ. (4.47)
Pr St-S +§ Pr

Des Weiteren muss der Cunnighamkorrekturfaktor C. (Gleichung 4.17) aus den genannten
Griinden in den Gleichungen fiir Egp (4.22), Eimp (4.24), Ec (4.33) und fiir Etperm (4.27) unter
Verwendung des thermophoretischen Koeffizienten nach Talbot (1980) approximiert werden.
Nach Lee und Liu (1982) gilt in guter Nidherung fiir C¢

0=

C. =1+ 2,493@ + 0,84ﬁexp(—0,435 d, y=1+ A (4.48)
’ d d A d

P P air P

mit A = 3,34 L.

Um den Beitrag der Thermophorese zur Kollisionseffizienz als Potenz des
Partikeldurchmessers abzuleiten, kann der thermophoretische Koeffizient nach Talbot (4.29)
nicht verwendet werden. Der Koeffizient wird in Abhingigkeit der Knudsenzahl fiir drei zu
unterscheidende GroB3enbereiche berechnet. Fiir Knudsenzahlen kleiner als 0,01 wird die von
Epstein (1929) vorgeschlagene vom Partikeldurchmesser unabhingige Formel fiir den
thermophoretischen Koeffizienten verwendet:

e = 159 K T (4.49)
1+ 2k

kK = kai/kp stellt hier das Verhiltnis des Wéarmeleitkoeffizienten der Luft zu dem der
Aerosolpartikel dar.

Fir Knudsenzahlen gréfer gleich 0,01 und kleiner 1 wird hier der thermophoretische
Koeffizient an den von Talbot (1980) gegebenen Koeffizienten unter Verwendung folgender
Gleichung angendhert

1

o c (—mhair ]2 +c [—Z}Lair ]1 +c (—2}% ] (4.50)
Therm — “therml herm2 herm3 ) S
t dP t dP t dP

mit den Koeffizienten
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Y therm1

-1
=3,6124 k" (1+2k" )" +1,5558 -(1+%amj ,

-1

C

therm2 s

=1,3892 .10 - k" (1+2k")" - 4,8396 -10°° '(”%amj

-1

Y therm3

=-3,6138-k" (1+2k" )" —0,8058 (1 +§am)

an symbolisiert den Massenakkomotionskoeffizienten der Partikel.

Als einschrinkende Bedingung fiir die Verwendung der Gleichung (4.50) ist zu nennen, dass
das Verhiltnis des Warmeleitkoeffizienten der Luft zu dem der Aerosolpartikel kleiner als 0,5
ist, wovon im Allgemeinen fiir das atmosphérische Aerosol ausgegangen werden kann.
Abbildung (4.7) zeigt, dass die Gleichung (4.50) den thermophoretischen Koeffizienten nach
Talbot (4.29) hinreichend genau wieder gibt.

Fir Knudsenzahlen groBer als Eins wird die von Waldmann und Schmidt (1966)
vorgeschlagene, vom Partikelradius unabhédngige Berechnung des thermophoretischen
Koeffizienten verwendet. Es gilt:

:§{1+Eam]. 4.51)
8

0,6

0,4

a’Therm

0,0 ; .
10° 10 10 10°

Kn

Abbildung 4.7: Thermophoretischer Koeffizient als Funktion der Knudsenzahl berechnet
nach der Formel von Talbot (4.29) (orange mit kK = 0,1; hellblau mit kK = 0,01) und der
Approximation nach Gleichung (4.50) (rot mit k™ = 0,1; blau mit k" = 0,01).
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Mit den Approximationen (4.47) bis (4.50) und unter Verwendung der Parametrisierung der
Tropfenfallgeschwindigkeit vi(Dp) nach Gleichung (4.45) kann nun die zeitliche Anderung
der Momente Gleichung (4.46) fiir die GréBenbereiche mit Kn kleiner 0,001 und Kn grof3er 1
mit dem vom Partikeldurchmesser unabhingigen thermophoretischen Koeffizienten (4.49)
und (4.51) aus

oM,
ot

]gdllin(dp){]g[chD(dpl + A d;2 )+ CZD;A(A d;z + d;l)%
0 0

L 3
+ c3DI7)A(A d,’ +d;1)4 +c4DédP +05D§d§,
+ c6D?d§ +c7D]5? +08D1,%d1§1

(4.52)
A
+c¢yDy +c¢,,Dp
7
+c¢,Dp + clzDé
+¢,,D3(d, +A)n(D,)dD, |dd,
berechnet werden. Fiir die Koeffizienten c; bis c¢;3 gelten die folgenden Beziehungen
1 2
kaair T 130'2.l’lair A kaair pair A
C,=—, c,=04-|— > ,
6'Mair 4 pair 3'nuair
b2
130-2-k, T. .
c3:0,16.(£j(¢J , C4:130.n[hj,
4 3 'Tc}"'air “’W
b2
c.=130-7, c6=130%-7{h] ,
2l’lair
1 ]
130-n(pw Jé (nj{130-9-umpw JA
C; = — cg =—09-| — — |
4 \pp 4 Py
2 " aTherm (Tair - Ts )
C9 = D
5p
1 1
C., = 0’6 TcaTherm (Tair - Ts) 130 'pair A CPair I'Lair A
0 Sp 2"}’Lair kair ’
, b2
c _2 nTairDW MW %_pOairRH
" p Mair Ts Taair ’
1 1
c.. =0.6 7]:TairDW 1301\/[W pair A l’lair A pOs pOairRH
? ’ p 2 ' Mair I’Lair pairDW Ts Tair ’
4.Ka’a®
Cns=—F

3 ’ Mair
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Zu beachten ist hier, dass die Koeffizienten co und ¢ in den Termen fiir die Thermophorese,
sich je nach verwendetem thermophoretischen Koeffizienten orpem unterscheiden.

Im GréBenbereich mit Kn groBer gleich 0,001 bis Kn kleiner gleich 1 miissen zusétzliche
Terme in der Kollisionseffizienz der Thermophorese aufgrund des vom Partikeldurchmesser
abhingigen thermophoretischem Koeffizienten beriicksichtigt werden. Die zeitliche Anderung
der Momente fiir den GroBenbereich mit Kn grofer gleich 0,001 bis Kn kleiner gleich 1
berechnet sich schlieBlich aus:

ﬁlgfk = [ain(@,)[[e.D, (@, + Ad,)+e.Dl(Ad +d, )

- cSD?(Ad;2 +d; )% +C4D?dp +05D?df,

+ C6D?di +c7D§ +08D;%d;'

p (4.53)
—1 =/

+ C9DD(CThermldP +CThenn2dP +CThenn3dP)

+C10DD CThermldP +CThenn2dP +CTherm3dP

+c¢,D, + cuD?
+¢,D2(d, +A)|n(D,)dD, dd,
Die Koeffizienten ¢, bis ¢g und c;; bis ¢i3 sind in Analogie zu denen in Gleichung (4.52) zu

berechnen. Die Koeffizienten in den Termen der Thermophorese co und cjo sind unter
Verwendung des thermophoretischen Koeffizienten nach Gleichung (4.50) gegeben durch:

c, = ; c
’ 0 5-p 2, ) |k

air

1 1
2 ) 7.I:(Tair — Ts) . _ 0’6 ) 7.I:(Tair — Ts ) (130 ) pair jA(CPairuair jé
Die in den Gleichungen (4.52) und (4.53) enthaltenen binomischen Terme
(Ad? +d;')* und (Ad;+d,')"

konnen gemal der Reihenentwicklungen

m(m-—1)
2!

(a+b)" =a” +ma"™'b+ a"’b’ + ... (4.54)

wie folgt umgeformt werden
24,

1 (4.55)
A

(Ad;? +d;')* = A%d, +
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1

. (4.56)
A%

(Ady +d;')" = A%d; +

Hier wurde die Reihenentwicklung nach dem Glied zweiter Ordnung abgebrochen fiir eine
hohere Genauigkeit kann diese Entwicklung fortgesetzt werden. Die Gleichungen (4.52) und
(4.53) lassen sich nun als Summe von Termen der Form

¢, [din(d,)dd, [ Dn(D,)dD,, (4.57)
0 0

schreiben. Fiir die in den Termen enthaltenen Integrale iiber den Partikeldurchmesser konnen
nun gemal der Definition (2.5) die jeweiligen Momente My der Partikelverteilung n(dp)
eingesetzt werden. Die Gleichungen (4.52) und (4.53) konnen somit als algebraische
Kombination der Momente formuliert werden

oM, % AR 2
- _J;|:CIDD(M“ +AM,,)+e, D A™M, +3A—%Mk%
7, 1, 1 3 1,
+ c‘gDé(AAMk1 + A Mkj+c4DéMk+l chsDéMk+2 (4.58)
+¢, DM, , +c,D’M, +¢, DM,
+c.D. M +c DM
9 D k 10 D k
+c DM +c.D/M
11 D k 12 D k
+¢,D3(M,,, + AM, )In(D,)dD,
und
M, :T ¢,D,(M_, +AM, )+c,D/| A”M +L1M
ot ° =73 3AA k-5
+ C3D7DA(A%MkI + ], Mkj+c4DI3)AMk+l +C5D§Mk+2
I
2A
+¢,D'M,, +¢,DAM, +¢,DV M| (4.59)
+ c‘)DD(cThcrmlerl + cThcrmZMk,% +cThcrm3Mk+l)

Mk*l +C M + cThcrm}MkH )

Therm?2 k— %

+010D§(c

Therm1

+¢,D,M, +¢,D/M,

+ c13D2D(Mk+l + AMk)]n(DD)dDD
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Wird wie in Kapitel 4.1.3 angefiihrt die Tropfenanzahldichteverteilung n(Dp) in den
Gleichungen (4.52) und (4.53) mittels einer Gammaverteilung beschrieben und die Integration
tiber den Tropfendurchmesser Dp unter Verwendung der Definition der Gammafunktion

(4.40) ausgefiihrt, so lassen sich die zeitlichen Anderungen der Momente My der
Partikelverteilung berechnen aus

M, _ ( % 1 v )
- NG (M AM ) e g A M, + ATM,

+ cS&{A%M“ +;A%Mkj+c4&4Mm HeEM,

(4.60)
+ CG&GMk+2 + C7&71\/‘[k + CS‘:SMk—l

+C9‘:9Mk +C10<:10Mk
+ Cllglle +C12<:12Mk

+ C13§13Mk+1 + C14A§14Mk]
und

My wos 2w
— =N b (ML AM, ) e (A M, +%ATM,

+ c3a{A%M“ +;A%Mkj+c4é4Mm He LM,

+ Cséstz + C7é7Mk + CS&SMk—I

( ) (4.61)
+ CQ&Q CThermle—l + CThermZM + CThermBMkH

)
+ ClOélO (CThermlel + CThermZMk,% + CThermBMkH)
+ Cllglle + ClzguMk

+ Cl3<‘g13Mk+l + CI4A<‘§14Mk]

Hierin sind folgende Identitédten enthalten:
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Die Gleichungen (4.54) und (4.55) bilden nun die Basis fiir ein Modell, mit dem das
Auswaschen von Aecrosolpartikeln  infolge eines Niederschlagsereignisses unter
Berticksichtigung der Eigenschaften der Partikelverteilung und Tropfenverteilung simuliert
werden kann.

4.2.2 Realisierung des Auswaschens von Aerosolpartikeln in einem Boxmodell

Im Folgenden wird das Auswaschen von Aerosolpartikeln mit einem Boxmodell untersucht.
Es sollen der Einfluss der Niederschlagstropfenverteilung und der Intensitit des
Niederschlagsereignisses auf verschiedene Aerosolpartikelspektren untersucht werden.

Um die zeitliche Anderung eines lognormalverteilten Aerosolpartikelspektrums im
Boxmodell zu berechnen, werden Gleichungen fiir die zeitliche Anderung der drei Parameter
Np, d, und o, benotigt. Hierzu wird die folgende Eigenschaft einer Lognormalverteilung
ausgenutzt. Fiir jedes beliebige k-te Moment gilt
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M, =M,d! exp(k2 In’ GEJ- (4.62)

Wird Gleichung (4.62) fiir k = 0, 2 und 3 geschrieben und anschlieend nach d, und o, gelost,
erhilt man folgende Beziehungen fiir die Standardabweichung

In*c, = % In(M,M*M*) (4.63)
und fiir den mittleren geometrischen Durchmesser
d, =M, MM (4.64)
Fiir die Gesamtpartikelanzahldichte Np als drittem Parameter der Lognormalverteilung gilt:

N =M.

P 0

(4.65)

Substituiert man die Momente in den Gleichungen fiir die zeitliche Anderung der Momente
(4.60) und (4.61) fiir k = 0, 2 und 3 durch (4.62) und werden die erhaltenen Gleichungen der
zeitlichen Anderungen des Nullten, Zweiten und Dritten Momentes in die Gleichungen (4.58)
und (4.59) eingesetzt, so werden die Integrodifferentialgleichungen (4.54) und (4.55) in
Differentialgleichungen erster Ordnung fiir die zeitliche Anderung der Partikelanzahl ONp/ét,
die zeitliche Anderung der Standardabweichung dc,/0t und die zeitliche Anderung des
mittleren Durchmessers ddg/0t tberfiihrt. Das durch den Auswaschprozess verdnderte
Partikelspektrum kann nun unter Verwendung eines Standardlsungsverfahrens fiir
Differentialgleichungen erster Ordnung als Funktion der Zeit berechnet werden. In dieser
Arbeit wird fiir die zeitliche Integration das Eulerverfahren verwendet.

Der Auswaschprozess soll nun an einer vereinfachten trimodalen Aerosolpartikelverteilung
untersucht werden, die im Folgenden als Testverteilung bezeichnet wird. Jede der drei Moden
der Testverteilung wird mittels einer Lognormalverteilung beschrieben. In Tabelle 4.1 sind
die drei Parameter Gesamtpartikelanzahldichte Np, mittlerer geometrischer Durchmesser d,
und Standardabweichung o, der einzelnen Moden aufgefiihrt.

Tabelle 4.1: Parameter der einzelnen Moden der Testaerosolanzahldichteverteilung
Mode1 | Mode2 | Mode3

Np in m™ 1000000 | 1000000 | 1000000

dg in m 0,01x10° | 0,1x10° | 5,0x10°

Gy 2,0 2,0 2,0
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Abbildung 4.8: Partikelanzahldichte als Funktion von dp der Testverteilung

Die Gesamtpartikelanzahldichte Np und die Standardabweichung o, sind in jeder Mode
identisch. Der mittlere geometrische Durchmesser d, der ersten Mode wurde so gewihlt, dass
sich die Mode in dem GréBenbereich, in dem die Brownsche Diffusion den Auswaschprozess
dominiert, befindet. Die zweite Mode befindet sich im Bereich des Greenfield Minimums, in
dem die phoretischen und elektrischen Effekte dominieren. In dem von der Impaktion
dominierten Bereich wurde die dritte Mode gelegt. In Abbildung 4.8 ist die Partikelanzahl-
dichteverteilung der Testverteilung als Funktion des Partikeldurchmessers dargestellt.

Um den Einfluss der Eigenschaften des Niederschlagsereignisses auf den Auswaschprozess
zu untersuchen, werden fiir die Boxmodellsimulationen zwei auf der Gammaverteilung
basierende  Niederschlagstropfenverteilungen  verwendet.  Die  Intensitit  eines
Niederschlagsereignisses wird in Anlehnung an die von Mircea und Stefan (1998) gegebenen
Niederschlagsklassifikationen ~ {iber  den  Fliissigwassergehalt ~w; und  die
Gesamttropfenanzahldichte Np variiert. Dabei werden ein schwaches und ein starkes
Niederschlagsereignis unterschieden Tabelle 4.2. Das schwache Niederschlagsereignis ist
durch eine um mehrere GroBenordnungen hohere Tropfenanzahldichte gegeniiber dem starken
Niederschlagsereignis gekennzeichnet. Weiter sind der Fliissigwassergehalt und die
Niederschlagsrate wesentlich geringer im Falle des schwachen Niederschlages.

Tabelle 4.2: Niederschlagsklassifikation nach Mircea und Stefan (1998)

Niederschlags- | Fliissigwasser- Gesamttropfenanzahl- Niederschlagsrate
Klassifikation | gehalt w)in g m~  dichte Np in m> R in mm h!
hwach
sehwacier 0-1 (0,5) 107 1-5
Niederschlag
tark
Starker 5-15 (10) 500 100-500
Niederschlag
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Um den Einfluss der Tropfenverteilung auf den Auswaschprozess zu untersuchen, werden fiir
die Parameter y und p in der Tropfenverteilungsfunktion (4.38) zwei verschiedene
Kombinationen gew#hlt. Wahlt man y = 1 und p = 0, so erhélt man eine in der Wolken- und
Niederschlagsphysik weit verbreitete Exponentialverteilung. Die Tropfenverteilungsfunktion
(4.38) hat mit y = 1 und p = 0 und unter Verwendung der Gleichungen fiir die Parameter Nop
(4.43) und P (4.44) die Form:

P G TR O U S T 5o (4.66)
“(DD)‘ND(m*NDr@)} o (m*N r(4>j b

Krigian und Mazin verwendeten die Parameter y = 1 und p = 2. Daraus ergibt sich folgende
zweiparametrige Gammaverteilung, die im Weiteren Krigian-Mazin-Verteilung genannt
werden soll

D)= No [(WFG) ) pe (W) )Pl @)
7 Tr@3) m’ m” P

Die Integralwerte & bis &3 in den Gleichungen (4.54) und (4.55) sind fiir die beiden
verschiedenen Tropfenverteilungen wie folgt gegeben. Fiir die Exponentialverteilung (4.66)
sind:

e, =T, & =prlly) e =prlly) e =p7r(34)
e=p ) e =p7rly) e =pTr(s) e =pr(5)
e, =p°r), &, =prll) &, =por@, e, =pUr(l)
& =B"T(3)

und fiir die Krigian-Mazin-Verteilung (4.67) sind:

6, —pT(a) iyl e -prly) e ()
&5=B%r(%) e =p ‘T(” b =ptrlg) e —p (3
e, =pT@, &, =p"r(%) & -pT@  g,=p"r(%)
&, =BT(S).
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Abbildung 4.9: Tropfenanzahldichteverteilung des schwachen (linke Abb.) und des starken
Niederschlagsereignisses (rechte Abb.). Schwarz ist die exponentielle Verteilungsfunktion
und rot die Verteilungsfunktion nach Krigian und Mazin dargestellt.

In Abbildung 4.9 sind die Tropfenanzahldichteverteilungen fiir die verschiedenen
Klassifikationen und Verteilungsfunktionen dargestellt. Generell gelten exponentielle
Verteilungsfunktionen als gute Naherung fiir iiber einen lidngeren Zeitraum gemittelte
Tropfenspektren. Bei der Betrachtung von momentanen Spektren iiberschitzen sie im
Allgemeinen die Anzahl sehr kleiner Tropfen und sehr grofer Tropfen (Andronache et al.,
2006). Hier zeigen mehrparametrige Gammaverteilungen eine bessere Ubereinstimmung. Wie
in Abbildung 4.9 verdeutlicht zeigt die Exponentialverteilung eine unrealistisch hohe
Tropfenanzahl im Bereich kleiner Tropfendurchmesser in beiden Niederschlagsklassen. Die
Tropfendurchmesser variieren im exponentiellen Spektrum zwischen 0 und 100 um im Fall
des schwachen Niederschlags und zwischen 0 und einigen Millimetern im Fall des starken
Niederschlags. Der groBte Teil des Fliissigwassergehalts des exponentiellen
Tropfenspektrums ist auf kleine Tropfen verteilt. Bei der Verteilungsfunktion nach Krigian
und Mazin variieren die Tropfengroen zwischen 1 und 100 pm mit einem Maximum der
Tropfenanzahl bei 50 um im Fall des schwachen Niederschlags und zwischen 100 um und
einigen Millimetern mit einem Maximum der Tropfenanzahl bei 2 mm im Fall des starken
Niederschlags. Dies steht in guter Ubereinstimmung mit gemessenen Tropfenspektren nach
Mircea und Stefan (1998). Im Fall des schwachen Niederschlagsereignisses enthdlt das
Tropfenspektrum wesentlich mehr und wesentlich kleinere Tropfen im Vergleich zum starken
Niederschlagsereignis. In Abbildung 4.10 ist das Kollisionsvolumen nach Gleichung (4.2)
unter Verwendung der Tropfengeschwindigkeit nach (4.45) multipliziert mit der jeweiligen
Anzahldichte der Tropfen des Durchmessers Dp fiir die beiden Verteilungsfunktionen und
Niederschlagsklassen dargestellt.
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Abbildung 4.10: Kollisionsvolumen der Niederschlagstropfenverteilungen fiir das schwache
(linke Abb.) und das starke Niederschlagsereignis (rechte Abb.). Rot ist hier das Kollisions-
volumen der Krigian-Mazin-Verteilung und schwarz das der Exponentialverteilung
dargestellt.

Das Kollisionsvolumen der exponentiellen Tropfenverteilung ist im GroBenbereich kleiner
und groBBer Tropfen gegeniiber der Krigian-Mazin-Verteilung erhoht. Im mittleren
Grofenbereich zeigt die Krigian-Mazin-Verteilung hohere Kollisionsvolumina. Der Vergleich
der beiden Niederschlagsklassifikationen zeigt ein mehr als eine GroBenordnung hoheres
Kollisionsvolumen im Fall des schwachen Niederschlages. Die Begriindung liegt in der
deutlich hoheren Tropfenanzahl im Fall des schwachen Niederschlagsereignisses. Insgesamt
zeigt der Vergleich der Kollisionsvolumina der einzelnen Tropfenverteilungsfunktionen
geringere Unterschiede als der Vergleich der Tropfenanzahldichteverteilungen selbst.

Um den  Einfluss der  beschriebenen  Tropfenanzahldichteverteilungen  und
Niederschlagsklassen auf das Auswaschen von Aerosolpartikeln zu untersuchen, wurden nun
Boxmodelsimulationen fiir einen Zeitraum von jeweils einer Stunde Dauer durchgefiihrt. Fiir
die Aerosolpartikelanzahldichteverteilung wurde die trimodale Testverteilung nach Tabelle
4.2 gewidhlt. Wiahrend einer Simulation werden die Tropfenverteilung, der
Fliissigwassergehalt und die Tropfenanzahl konstant gehalten. Die simulierte zeitliche
Entwicklung der Anzahldichteverteilung der betrachteten Testaerosolverteilung unter Einfluss
des Auswaschprozesses ist in Abbildung 4.11 in 15-miniitiger Auflosung dargestellt. Die
Abbildung  zeigt vier  verschiedene = Modellsimulationen, bei  denen  die
Tropfenanzahldichteverteilung sowie die Niederschlags-klassifikationen variiert wurden.
Dabei wurde der Auswaschprozess unter Verwendung der exponentiellen
Tropfenanzahldichteverteilung fiir das starke Niederschlagsereignis (Abb. 4.11c¢), der Krigian-
Mazin-Verteilung flir das starke Niederschlagsereignis (Abb. 4.11d), der exponentiellen
Tropfenanzahldichteverteilung fiir das schwache Niederschlagsereignis (Abb. 4.11a) und der
Krigian-Mazin-Tropfenanzahldichteverteilung fiir das schwache Niederschlagsereignis (Abb.
4.11b) simuliert.
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Abbildung 4.11: Zeitliche Entwicklung der Testaerosolpartikelanzahldichteverteilung unter
Einfluss des Auswaschprozesses fiir die verschiedenen Tropfenanzahldichteverteilungen und
Niederschlagsklassifikationen in 15-miniitiger Auflosung (linke Abb. exponentielle
Tropfenanzahldichteverteilung, rechte Abb. Krigian-Mazin-Verteilung sowie oben das
schwache und unten das starke Niederschlagsereignis, T = 0 min schwarz, 15 min rot, 30 min
griin, 45 min blau, 60 min orange).

Generell ist ein deutlicher Unterschied des Partikelverlustes in den einzelnen Moden zu
erkennen. Wie schon bei der Kollisionseffizienz gezeigt, ist das Auswaschen stark abhingig
vom Partikeldurchmesser. Dies wird in allen vier betrachteten Fillen deutlich. Am
effizientesten wird die dritte Mode in dem von der Impaktion dominierten GréBenbereich
ausgewaschen. Die Partikelanzahl in der zweiten Mode im GroBenbereich des Greenfield
Minimums zeigt die geringste Abnahme in allen betrachteten Féllen. Die Abnahme der
Partikelanzahldichte in der ersten Mode reiht sich zwischen der Abnahme der
Partikelanzahldichte der zweiten und dritten Mode ein. Weiter zeigt sich ein starker Einfluss
der Niederschlagsklassifikationen auf den vom Auswaschprozess verursachten Partikel-
verlust, wobei im Falle des schwachen Niederschlagsereignisses ein deutlich hoherer Verlust
an Partikeln als im Falle des starken Niederschlagsereignisses zu beobachten ist. Dies ldsst
sich zum FEinen erkldren durch die hohere Kollisionseffizienz der kleineren Tropfen im Fall
des schwachen Niederschlagsereignisses und zum Anderen durch das aus der wesentlich
hoheren Anzahl an Tropfen resultierende hohere Kollisionsvolumen der Tropfenverteilung im
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Abbildung 4.12: Zeitlicher Verlauf des Verhiltnisses der momentanen Gesamtpartikel-
anzahldichte N der einzelnen Moden zur Gesamtpartikelanzahldichte Ny zum Zeitpunkt t = 0.
(linke Abb. exponentielle Tropfenanzahldichteverteilung, rechte Abb. Krigian-Mazin-
Verteilung sowie oben das schwache und unten das starke Niederschlagsereignis). Hier sind
schwarz die erste, rot die zweite und griin die dritte Mode dargestellt.

Fall des schwachen Niederschlagsereignisses. Die Variation der Tropfenanzahldichte-
verteilungsfunktion ergibt hingegen nur geringe Unterschiede im Partikelverlust in beiden
betrachteten Niederschlagsklassifikationen. Hierbei ist ein etwas geringerer Partikelverlust
unter Annahme der exponentiellen Tropfenverteilungsfunktion im Fall des schwachen sowie
des starken Niederschlagsereignisses zu beobachten ist.

Der zeitliche Verlauf des Verhéltnisses der momentanen Gesamtpartikelanzahldichte zur
Gesamtpartikelanzahldichte zum Zeitpunkt t = 0 der jeweiligen Moden ist in Abbildung 4.12
dargestellt. Bei der Betrachtung dieses zeitlichen Verlaufs wird der schon beschriebene
Partikelverlust in den einzelnen Moden nochmals verdeutlicht. Es zeigt sich, dass der
Auswaschprozess nicht linear ist. Die Partikel werden zu Beginn der Simulation starker
ausgewaschen als zum Ende hin. Auffillig ist der zeitliche Verlauf der Partikelanzahl in der
dritten Mode im Falle des schwachen Niederschlagereignisses. In den ersten 10 min werden
hier die Partikel sehr effizient ausgewaschen mit einer deutlichen Abnahme der Effizienz im
weiteren Verlauf wobei bereits nach 15 min Simulationszeit 90 % der Partikel der dritten
Mode ausgewaschen sind.
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Um dieses Verhalten zu erkliren, sind in den Abbildungen 4.13 und 4.14 der zeitliche Verlauf
der mittleren geometrischen Durchmesser der einzelnen Moden und die Standardabweichung
der Moden dargestellt. Hier zeigen sich eine Zunahme des mittleren geometrischen
Durchmessers der ersten Mode und eine Abnahme des mittleren geometrischen Durchmessers
der dritten Mode. Die beiden Moden verschieben sich also hin zu PartikelgroBBen mit
niedrigeren Kollisionseffizienzen. Der mittlere geometrische Durchmesser der zweiten Mode
bleibt nahezu unbeeinflusst. Die Standardabweichung nimmt im Fall des schwachen
Niederschlags in allen drei Moden ab, wobei auch hier die zweite Mode den geringsten Abfall
zeigt. Die einzelnen Moden werden hier also schmaler. Im Fall des starken Niederschlages
bleiben die Standardabweichungen der ersten und zweiten Mode nahezu konstant und nur die
dritte Mode zeigt einen Abfall. Bei der Simulation des schwachen Niederschlagsereignisses
wird eine Singularitit in den ersten zehn Minuten in den Graphen des mittleren Durchmessers
und der Standardabweichung der dritten Mode deutlich. Zu erkldren ist dieser Verlauf mit der
Verschiebung der dritten Mode in einen PartikelgroBenbereich in dem die Impaktion nicht
mehr wirksam ist (analog zu der Kollisionseffizienz). Dabei reprasentieren die Singularitidten
den Zeitpunkt, an dem die Stokeszahl gleich der kritischen Stokeszahl ist.

1,5 1,5
1,0 1,0
Ef” 3?
T 0,5- T 0,5-
0,0 T T T 0,0 T T T
0 15 30 45 60 0 15 30 45 60
tin min t in min
2,0 2,0
1’5' 1,5'
Ei»1,o-- - Ezw,o-- -
< s
0,5- 0,5
0 0 T T T 050 T T T
o 15 30 45 60 0 15 30 45 60
tin min tin min

Abbildung 4.13: Zeitlicher Verlauf des Verhéltnisses des momentanen mittleren
geometrischen Durchmessers zu jenem zum Zeitpunkt t = 0 der jeweiligen Moden. Die
Simulationen mit der exponentiellen Tropfenanzahldichteverteilung sind links dargestellt und
die mit der Krigian-Mazin-Verteilung rechts. Bei den oberen Abb. wurde das schwache bei
den unteren das starke Niederschlagsereignis simuliert. Hier sind schwarz die erste, rot die
zweite und griin die dritte Mode dargestellt.
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Abbildung 4.14: Zeitlicher Verlauf der Standardabweichung der einzelnen Moden. (linke
Abbildungen exponentielle Tropfenanzahldichteverteilung, rechte Krigian-Mazin-Verteilung.
Bei den oberen Abb. wurde das schwache bei den unteren das starke Niederschlagsereignis
simuliert. Hier sind schwarz die erste Mode, rot die zweite Mode und griin die dritte Mode
dargestellt.

Mit diesen Erkenntnissen kann auch der Verlauf der Partikelanzahlen Abbildung 4.12 erklért
werden. Die nicht lineare Abnahme der Partikelanzahl resultiert aus der Verschiebung der
Moden hin zu Partikelgroenbereichen mit kleineren Kollisionseffizienzen. Dabei wird die
dritte Mode in einen GroBenbereich verschoben in dem die Impaktion nicht mehr wirksam ist
und somit die Kollisionseffizienz stark verringert wird. In den Abbildungen 4.15 und 4.16 ist
der zeitliche Verlauf der iiber alle Moden aufsummierten Gesamtpartikelanzahl sowie der
zeitliche Verlauf der Partikelverlustrate zur Verdeutlichung der Auswirkungen der beiden
betrachteten Niederschlagsklassen dargestellt. Hier wird noch einmal die wesentlich hohere
Effizienz des schwachen Niederschlagereignisses deutlich. Auch die zu beobachtende
Abnahme der Verlustrate mit der Zeit ist gleichbedeutend mit einer Abnahme der Effizienz
des Auswaschprozesses.
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Abbildung 4.15: Zeitlicher Verlauf der Gesamtpartikelanzahl aufsummiert iiber alle Moden
(exponentielle Tropfenanzahldichteverteilung links, Krigian-Mazin-Verteilung rechts). Hier

ist schwarz das schwache und rot das starke Niederschlagsereignis dargestellt.
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Abbildung 4.16: Zeitlicher Verlauf der Partikelverlustrate aufsummiert {iber alle Moden
(exponentielle Tropfenanzahldichteverteilung links, Krigian-Mazin-Verteilung rechts). Hier
ist schwarz das schwache und rot das starke Niederschlagsereignis dargestellt.

Die vorangegangen Studien zeigten den Einfluss der Eigenschaften des Niederschlags auf den
Auswaschprozess. Im Folgenden soll nun die Bedeutung der phoretischen und elektrischen
Effekte untersucht werden. Um den Beitrag dieser Effekte zu quantifizieren, wurde zunichst
eine Simulation unter Vernachlédssigung dieser Effekte erstellt. Diese Simulation wird im
Folgenden mit Simulation A bezeichnet. In einer zweiten Simulation wurde die phoretischen
Effekte mit einer Temperaturdifferenz der Tropfenoberfliche zur umgebenden Luft von 5 K
und einer Relativen Feuchte von 60 % beriicksichtigt. Weiter wurde die elektrische Ladung
der Partikel und Tropfen mit einem empirischen Parameter o von 5 berlicksichtigt. Diese
zweite Simulation wird im Folgenden mit Simulation B bezeichnet. Bei beiden Simulationen
wurde die Tropfenverteilung mittels der Krigian-Mazin-Verteilung beschrieben. Fiir den
Fliissigwassergehalt und die Tropfenanzahl wurde das schwache Niederschlagsereignis
gewdhlt. In der Abbildung 4.17 ist der zeitliche Verlauf der Partikelanzahldichteverteilung fiir
die Simulationen A und B in 30-miniitiger Auflosung dargestellt. Hier zeigt sich ein deutlich
hoherer Partikelverlust bei Berlicksichtigung der phoretischen und elektrischen Effekte. Die
mittlere Mode wird dabei am stédrksten beeinflusst. Der Grund fiir dieses Verhalten liegt in der
Kollisionseffizienz, welche im Bereich des Greenfield Minimums unter Einfluss der
phoretischen und elektrischen Effekte markant erh6ht wird.



4.2 Modellierung des Auswaschens von Aerosolpartikeln infolge von Niederschlag 85

6,0x10°
e 4,0x10°
®?
£
£
~2 2,0x10°
S
c
10° 10° 10" 10° 10° 10*
dPinm

Abbildung 4.17: Zeitlicher Verlauf der Partikelanzahldichteverteilungen der Simulationen A
und B. Schwarz ist hier die Verteilung der Simulationen A und B zum Zeitpunkt t = 0
dargestellt. Die Verteilungen der Simulation A sind fiir t = 30 min dunkelgriin und t = 60 min
dunkelblau, die der Simulation B fiir t = 30 min hellgriin und t = 60 min hellblau dargestellt.

In Abbildung 4.18 (links) ist der zeitliche Verlauf des Verhéltnisses der momentanen Gesamt-
partikelanzahldichte zur Gesamtpartikelanzahldichte zum Zeitpunkt t = 0 der Simulationen A
und B dargestellt. Hier wird noch einmal die Bedeutung der phoretischen und elektrischen
Effekte deutlich. Wéhrend die Partikelanzahl in der Simulation A nach 60 min um etwa 50 %
abgenommen hat, sinkt die Partikelanzahl auf etwa 5 % des Startwertes in der Simulation B.
Die Verlustrate Abbildung 4.18 (rechts) wird also durch den Einfluss der Thermophorese,
Diffusiophorese sowie der Anziehung infolge der elektrischen Ladung der Partikel und
Tropfen unter den gewéhlten Parametern deutlich erhoht.
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Abbildung 4.18: Die zeitlichen Verldufe des Verhiltnisses der momentanen
Gesamtpartikelanzahldichte N zur Gesamtpartikelanzahldichte zum Zeitpunkt t = 0 (links)
sowie der Partikelverlustrate (rechts) fiir die Simulationen A (schwarz) und B (rot).
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Es stellt sich nun noch die Frage, wie sensitiv die phoretischen und elektrischen Effekte auf
die Temperaturdifferenz zwischen Tropfenoberfliche und der den Tropfen umgebenden Luft,
die Relative Feuchte und die elektrische Ladung der Partikel und Tropfen reagieren. Um diese
Frage zu beantworten, wurden mit dem Boxmodell Simulationen durchgefiihrt, in denen diese
Parameter variiert wurden. In diesen Simulationen wurden die Brownsche Diffusion, die
Interzeption und die Impaktion als grundlegende die Partikel-Tropfen-Kollisionen
bestimmende Prozesse beriicksichtigt. Zusitzlich zu diesen grundlegenden Prozessen wurde
der jeweilige zu untersuchende phoretische Prozess bzw. die Anziehung infolge der
elektrischen Ladung der Partikel und Tropfen berticksichtigt. Es wurden also Simulationen
erstellt unter Berticksichtigung der grundlegenden Prozesse sowie der Thermophorese.
Hierbei wurde jeweils eine Temperaturdifferenz von 0 K (keine Thermophorese), 3 K und 5 K
verwendet. Dabei wurde angenommen, dass die Tropfenoberfliche gegeniiber der
umgebenden Luft kilter ist. Diese Simulationen werden im Folgenden mit T1, T2 und T3
bezeichnet. Weiterhin wurden Simulationen erstellt unter Beriicksichtigung der grund-
legenden Prozesse sowie der infolge Evaporation am Tropfen auftretenden Diffusiophorese.
Wobei hier eine Relative Feuchte von 100 % mit einer Temperaturdifferenz von 0 K (keine
Diffusiophorese), eine Relative Feuchte von 80 % mit einer Temperaturdifferenz von 3 K
sowie eine Relative Feuchte von 60 % mit einer Temperaturdifferenz von 5 K verwendet
wurden. Diese Simulationen werden im Folgenden mit D1, D2 und D3 bezeichnet. Zuletzt
wurden Simulationen erstellt unter Berlicksichtigung der grundlegenden Prozesse sowie der
Anziehung infolge der elektrischen Ladung der Partikel und Tropfen. Dabei wurde der
Parameter o = 0 (ungeladene Partikel und Tropfen), 3 und 7 gewahlt. Die Wahl von a = 7
bedeutet dabei eine starke elektrische Ladung, wie sie in Gewitterwolken zu finden ist
(Pruppacher und Klett, 1998). Diese Simulationen werden im Folgenden mit E1, E2 und E3
bezeichnet. In der Tabelle 4.3 sind die verschiedenen Simulationen zusammengefasst.

Tabelle 4.3: Die erstellten Simulationen zur Untersuchung der Sensitivitit der
Thermophorese, Diffusiophorese und Anziehung infolge der elektrischen Partikel-Tropfen-
Ladung auf die die jeweiligen Prozesse bestimmenden Parameter.

Simulations- beriicksichtigte Prozesse bestimmender
bezeichnung Kollisionseffizienzen | Parameter

T1 Egp, Emnt, Eimps Etherm | AT =0K

T2 Egp, Ent, Eimps Etherm | AT=3 K

T3 Egp, Ents Eimps Etherm | AT=5K

Dl Egp, Eint> Eimp, Epitr | RH=100 %, AT =0 K
D2 Egp, Emnt, Emp, Epitr RH =80 %, AT =3 K
D3 Egp, Eints Eimp, Enifr RH =60 %, AT=5K
El Egps Eints Eimps Ee a=0

E2 Egp, Eint, Etmp, Ee a=3

E3 Egp, Emnts Etmp, Ee a=7
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Die Ergebnisse der Sensitivitdtsstudien sind in Abbildung 4.19 in Form der zeitlichen
Verldufe des Verhiltnisses der momentanen iiber alle Moden aufsummierten
Gesamtpartikelanzahldichte zu der aufsummierten Gesamtpartikelanzahldichte zum Zeitpunkt
t = 0 dargestellt. Bei der Betrachtung der Ergebnisse der Simulationen T1, T2 und T3 zeigt
sich generell eine Zunahme des Partikelverlustes unter Berticksichtigung der Thermophorese.
Des Weiteren ergibt der Vergleich der Simulationen T2 und T3 einen hoheren Partikelverlust
bei groBeren Temperaturdifferenzen zwischen Tropfenoberfliche und der den Tropfen
umgebenden Luft (Abbildung 4.19 (a)). Die Thermophorese gewinnt also wie erwartet an
Bedeutung mit zunehmender Temperaturdifferenz. Die Ergebnisse der Simulationen D1, D2
und D3 (Abbildung 4.19 (b)) zeigen dhnlich wie die Ergebnisse der Simulationen T1, T2 und
T3 eine Zunahme des Partikelverlustes unter Berilicksichtigung der Diffusiophorese.
Allerdings ist der Einfluss der Diffusiophorese generell als etwas geringer einzuschitzen als
jener der Thermophorese, was in Ubereinstimmung mit der Betrachtung der
Kollisionseffizienz (Kapitel 4.1.2) steht. Dabei kann mit abnehmender Relativer Feuchte und
zunehmender Temperaturdifferenz eine Erhéhung des durch die Diffusiophorese bewirkten
Partikelverlustes beobachtet werden. Die Simulation D3 ergibt also einen hoheren
Partikelverlust als die Simulation D2. Auch die Beriicksichtigung der Anziehung infolge
elektrischer Ladung der Partikel und Tropfen bewirkt eine Zunahme des Partikelverlustes
(Abbildung 4.19 (c)). Die Bedeutung dieses Prozesses fiir das Auswaschen von
Aerosolpartikeln ist im Vergleich zur Bedeutung der Thermophorese und Diffusiophorese
geringer einzuschitzen. Der durch die elektrische Anziehung verursachte Partikelverlust ist
geringer als der durch die phoretischen Prozesse. Der Vergleich der Simulationen E2 und E3
zeigt, dass eine Erhohung der elektrischen Ladung der Partikel und Tropfen in einer Zunahme
des Partikelverlustes resultiert. Die bisherige betrachtete Aerosolpartikelverteilung ist eine
stark idealisierte Form des atmosphérischen Aerosols. An Messungen angelehnte
Partikelverteilungen weisen im Allgemeinen neben den unterschiedlichen mittleren
Durchmessern der einzelnen Moden auch Unterschiede in der Partikelanzahl der einzelnen
Moden und in den Standardabweichungen auf. Jaenicke (1998) zeigte auf der Basis
langjahriger Messungen, dass das atmosphérische Aerosol in verschiedene Klassen beziiglich
seiner Quellen und seiner Zusammensetzung unterteilt werden kann. Dabei konnten die
Partikelverteilungen der einzelnen Klassen mittels dreier sich {iberlagernder
Lognormalverteilungen angendhert werden. Die von Jaenicke gegebenen Partikelverteilungen
werden oftmals als Standardverteilung zur Untersuchung des Einflusses verschiedener
meteorologischer und physikalischer Prozesse auf die Partikelverteilung genutzt. Daher soll
nun das Auswaschen an drei verschiedenen Partikelklassen: dem kontinentalen
Hintergrundaerosol, dem ldndlichen Aerosol und dem urbanen Aerosol untersucht werden.
Die Parameter der Partikelanzahldichteverteilungsfunktionen der drei Moden dieser Klassen
sind in Tabelle 4.4 zusammengefasst.
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Abbildung 4.19: Zeitliche Verldufe des Verhiltnisses der momentanen iiber alle Moden

aufsummierten Partikelanzahldichte zu der Partikelanzahldichte zum Zeitpunkt t = 0 der

Simulationen: (a) T1 schwarz, T2 rot und T3 griin, (b) D1 schwarz, D2 rot und D3 griin sowie
(c) E1 schwarz, E2 rot und E3 griin.
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Tabelle 4.4: Parameter der AnzahlgroBenverteilungen nach Jaenicke (1998)

Klassifikation Mode 1 Mode 2 Mode 3
kontinentaler | N=3.2" 10’ m? N=2,910"m? N=3,0"10°m?
Hintergrund | d;=0,02 10°m dg=0,11"10°m dg=1,810°m
o=145 o=1,65 c=2,39
lindliches | N=6,65 10’ m> N=147"10"m> N=1,99 10’ m?
Aerosol | d,=0,015 10°m d;=0,05410°m | d;=084 10°m
oc=1,67 c=3,6 c=1,84
urbanes N=9910"m? N=1,11"10"m> N=3,6410"m>
Aerosol | d,=0,013 10°m d;=0,01410°m | dg;=0,05 10"m
oc=1,75 c=4,64 c=2,17

Das kontinentale Hintergrundaerosol enthdlt hauptsdchlich primére Partikel natiirlichen
Ursprungs (z.B. Mineralstaubpartikel, Seesalz, Pollen). Es unterscheidet sich von den beiden
anderen Klassen durch eine relativ geringe Gesamtpartikelanzahl. Der Grofiteil der Partikel
verteilt sich dabei auf die erste und zweite Mode, welche sich deutlich im
AitkenpartikelgroBenbereich und im AkkumulationspartikelgroBenbereich abzeichnen. Die
dritte Mode ist im GrobpartikelgroBenbereich angesiedelt, allerdings mit einer um 4
Grofenordnungen kleineren Partikelanzahl. Das ldndliche Aerosol ist ein Mischaerosol aus
hauptsédchlich natiirlichen primidren und sekundidren Partikeln mit einem geringen Anteil
anthropogener Partikel. Es zeigt die hochsten Partikelanzahlen in der ersten Mode im
AitkenpartikelgroBenbereich. Die zweite Mode befindet sich im Ubergangsbereich des
Aitken- zum  Akkumulationspartikelgroenbereich  und die dritte  Mode im
Akkumulationspartikelgroenbereich. Die Partikelanzahlen aller drei Moden der Verteilung
liegen in derselben Groflenordnung. Das urbane Aerosol enthilt eine Mischung von Partikeln
aus verschiedenen anthropogenen primdren Partikeln (z.B. aus Fahrzeugemissionen,
Industrieemissionen, und Hausbrandemissionen), natiirlichen Emissionen und sekundéiren aus
der Gasphase gebildeten Partikeln. Es zeigt die hochste Gesamtpartikelanzahl aller
betrachteten Verteilungen, wobei sich nahezu alle Partikel im Submikrometerbereich
befinden. Die erste und zweite Mode der Partikelanzahldichteverteilung liegen im
AitkenpartikelgroBenbereich. Die einzelnen Moden unterscheiden sich in der jeweiligen
Partikelanzahl und der Standardabweichung. Die dritte Mode befindet sich im
Ubergangsbereich zwischen Aitken- und AkkumulationspartikelgroBenbereich. In der
urbanen Aerosolverteilung lassen sich die klassischen Moden nicht mehr voneinander
trennen. Abbildung 4.20 erlaubt einen Vergleich der drei PartikelgroBenverteilungen.
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Abbildung 4.20: Partikelanzahldichteverteilungen des kontinentalen Hintergrundaerosols
(griin), des landlichen Aerosols (rot) und des urbanen Aerosols (schwarz).

Zur Untersuchung des Auswaschens von Aerosolpartikeln wurde hier das schwache
Niederschlagsereignis gewihlt. Die Tropfenanzahldichteverteilung wurde mit der Krigian-
Mazin-Verteilungsfunktion beschrieben. Die Berechnung der Thermophorese und
Diffusiophorese basiert auf von Laakso und Mitarbeitern (2003) in Feldmessungen zum
Auswaschen des atmosphdrischen  Aerosols als mittlere Werte abgeleiteten
Temperaturdifferenzen zwischen Tropfenoberfliche und Umgebungsluft von 1 K und
Relativen Feuchten von 95 %. Die elektrische Ladung der Partikel und Tropfen wurde mit
einem empirischen Parameter a von 3 beriicksichtigt (Laakso et al., 2003). In Abbildung 4.21
sind die Ergebnisse der Simulationen dargestellt. Wie in den vorangegangen Simulationen
unter Verwendung der Testaerosolpartikelverteilung zeigt sich auch hier eine starke
Abhéngigkeit  des  Partikelverlustes @ vom  Partikeldurchmesser.  Partikel — im
AitkenpartikelgroBenbereich ~ werden  effizienter —ausgewaschen als Partikel im
AkkumulationspartikelgroBenbereich. Betrachtet man die Verlustrate (Abbildung 4.22), so ist
bei allen drei verwendeten Partikelanzahlverteilungen eine sehr geringe Abnahme der
Verlustrate liber den Simulationszeitraum zu verzeichnen. Lediglich in den ersten Minuten
der Simulationen sind leicht hohere Verlustraten zu erkennen. Die Begriindung fiir diesen
Verlauf liegt in der Konzentration der Partikelanzahlen in einem relativ schmalen
GroBenbereich, in dem relativ niedrige Kollisionseffizienzen vorherrschen (im Gegensatz zur
Testaerosolverteilung). Speziell die Partikel im kontinentalen Hintergrundaerosol befinden
sich groftenteils im Bereich des Greenfield Minimums der Kollisionseffizienz. Lediglich die
in der ldndlichen und urbanen Aerosolpartikelverteilung vorhandenen Moden im
AitkenpartikelgroBBenbereich, welche anfangs in dem GroBenbereich der von der Brownschen
Diffusion dominierten Kollisionseffizienz liegen, werden zu Beginn der Simulationen etwas
effizienter ausgewaschen. Aufgrund der in den vorangegangenen Betrachtungen bereits
beschriebenen Verschiebung der Mode im AitkenpartikelgroBenbereich hin zu grofleren
Durchmessern und damit hin zu niedrigeren Kollisionseffizienzen ergibt sich in den ersten
Minuten der Simulationen eine etwas hohere Abnahme der Verlustrate. Mit abnehmender
Effizienz
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Abbildung 4.21: Zeitliche Entwicklung der Partikelanzahldichteverteilung unter Einfluss des
Auswaschprozesses (a) kontinentales Hintergrund Aerosol, (b) ldndliches Aerosol und (c)
urbanes Aerosol (T =0 min schwarz, 15 min rot, 30 min griin, 45 min blau, 60 min orange).



92 4. Das Auswaschen von Aerosolpartikeln infolge von Niederschlag

10
104
‘TUJ
£
< 1 0'4 4
0,21
10° 5 30 45 60 0,0 ' ' '
0 1 0 15 30 45 60

& ihTiEy tin min
Abbildung 4.22: Zeitliche Verldufe der Partikelverlustrate (links) und des Verhéltnisses der
momentanen iiber alle Moden aufsummierten Partikelanzahldichte zu der Partikelanzahldichte
zum Zeitpunkt t = 0 (rechts) (schwarz: das kontinentale Hintergrundaerosol, rot: das ldndliche

Aerosol und griin: das urbane Aerosol).

verschieben sich die Moden nur noch geringfiigig. Dies resultiert in geringfiigig sinkenden
Verlustraten. Der Vergleich der drei PartikelgroBenverteilungen zeigt eine etwas niedrigere
Abnahme der Partikelanzahlen des kontinentalen Hintergrundaerosols. Hier ist nach 60 min
Simulationszeit ein etwa 10 % geringerer Partikelverlust, gemessen an der jeweiligen
Startpartikelanzahl, im Vergleich zum ldandlichen und urbanen Aerosol zu verzeichnen. Der
prozentuale Partikelverlust des lidndlichen und urbanen Aerosols unterscheidet sich nur
geringfiigig.

In der Tabelle 4.5 sind aus Feldmessungen der PartikelgroBenverteilung verschiedener
Autoren abgeleitete Partikelverlustraten aufgefiihrt. Die in dieser Tabelle aufgelisteten
Partikelverlustraten liegen im Bereich von 7:10° s — 810 s, Im Vergleich hierzu liegen die
im Rahmen dieser Arbeit simulierten Partikelverlustraten im Bereich zwischen 1,5'10'4 st —
3,710* s'. Die simulierten Partikelverlustraten liegen somit im oberen Bereich der
experimentell bestimmten Raten, zeigen also im wesentlichen eine gute Ubereinstimmung mit
den experimentell ermittelten der verschiedenen Autoren. Es kann angenommen werden, dass
die Simulationen eine obere Abschitzung der atmosphirischen Verhéltnisse darstellen,
wenngleich hier angemerkt werden muss, dass ein derartiger Vergleich aufgrund der hohen
Variabilititen der atmosphirischen Aerosolpartikelverteilung und der Niederschlagsereignisse
mit groBen Unsicherheiten behaftet ist. Speziell die atmosphirische Partikelverteilung ist sehr
markant abhidngig von den lokalen Gegebenheiten wie lokalen Emissionen, Transport- und
aerosoldynamischen Prozessen und kann sehr stark von den Standardverteilungen nach
Jaenicke (1993) abweichen. Aufgrund der gegebenen starken Abhéngigkeit der Effizienz des
Auswaschprozesses von der Partikelgrofenverteilung kann ein derartiger Vergleich nur eine
grobe Einordnung der Simulationen darstellen. Weiter wurde gezeigt, dass die Eigenschaften
eines Niederschlagereignisses signifikanten Einfluss auf die Effizienz haben. Das
Tropfenspektrum eines Niederschlagsereignisses ist hochst variabel. Die Beschreibung eines
solchen Spektrums mittels analytischer Funktionen, in der Form wie sie in dieser Arbeit
aufgefiihrt sind, kann daher nur eine Abschitzung der mittleren Verhéltnisse darstellen.
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Tabelle 4.5: Experimentell ermittelte Verlustraten verschiedener Autoren

gemessenfe 1 Messort Referenz
Verlustraten in s
210°-110* Lexington, Kentucky, USA Davenport und Peters (1978)
710° - 4107 Hyytiél4, Finnland Laakso et al. (2003)
11107 - 810™ Pune, Indien Chate und Pranesha (2004)
410°-110* Princeton, New Jersey, USA Maria und Russell (2005)

Zusammenfassend lésst sich feststellen, dass das Auswaschen von Aerosolpartikeln von einer
Vielzahl von Parametern beeinflusst wird. Die simulierten Verlustraten variieren in
Abhingigkeit von den betrachteten Aerosolpartikelverteilungen und Niederschlagsereignissen
um ein bis zwei GréfBenordnungen. Ein Vergleich mit in Feldmessungen ermittelten
Verlustraten verschiedener Autoren zeigte, dass die simulierten Verlustraten in einer
GroBenordnung mit den experimentell bestimmten stehen. Als entscheidend fiir die Effizienz
des Auswaschens stellten sich die PartikelgroBenverteilung und die Eigenschaften
Tropfenanzahl und Fliissigwassergehalt des Niederschlagsereignisses heraus. Dabei ist zu
beobachten, dass Partikel im Aitkenpartikelgroenbereich und im GrobpartikelgroBenbereich
sehr effizient ausgewaschen werden. Partikel im Akkumulationspartikelgroenbereich werden
hingegen weniger effizient ausgewaschen. In diesem GrdoBenbereich konnten signifikante
Einfliisse der Thermophorese und Diffusiophorese nachgewiesen werden. Die elektrische
Ladung der Partikel und Tropfen spielte in den betrachteten Fillen eine untergeordnete Rolle.
Der Vergleich zweier verschiedener Niederschlagsereignisse erbrachte eine wesentlich hohere
Effizienz des Auswaschprozesses in schwachen Niederschlagsereignissen. Die Wahl der
Tropfenverteilungsfunktion zeigte einen iiberraschend geringen Einfluss. Dies ist in den
vergleichbaren Kollisionsvolumen beider Verteilungen begriindet. Die Wahl einer
exponentiellen Tropfenverteilungsfunktion erbrachte dabei leicht geringere Verlustraten als
die Verwendung der Krigian-Mazin-Verteilungsfunktion.

4.2.3 Untersuchung des Auswaschens im dreidimensionalen Modell COSMO-ART
Im néchsten Schritt wird der Einfluss des Auswaschprozesses auf die

Partikelkonzentrationsverteilungen im Rahmen des mesoskaligen dreidimensionalen
Ausschnittsmodell COSMO-ART untersucht.
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4.2.3.1 Realisierung des Auswaschens im Modellsystem COSMO-ART

Das COSMO-ART Modell ermdglicht die Simulation der Partikelkonzentrationsverteilung
unter Beriicksichtigung von Transportprozessen, aerosoldynamischen und aerosolchemischen
Prozessen sowie raumlich und zeitlich inhomogenen Emissionen. Das Auswaschen wird als
eine zusdtzliche Senke fiir die Partikel behandelt. Wie im Abschnitt 3.3 beschrieben, wird im
COSMO-ART Modell die Gesamtpartikelverteilung durch eine Uberlagerung von zwei
Moden im AitkenpartikelgroBenbereich, zwei Moden im Akkumulationspartikel-
groBBenbereich, einer Mode im GrobpartikelgroBBenbereich und einer reinen Rulmode im
Ubergangsbereich des Aitken- zum AkkumulationspartikelgroBenbereich angenihert. Dabei
wird jede dieser Moden iiber eine Lognormalverteilung mit konstanter geometrischer
Standardabweichung dargestellt. Die Zahl der freien Parameter der PartikelgroBen-
verteilungsfunktion reduziert sich somit auf zwei, die Gesamtpartikelanzahl Np; und der
geometrische Mediandurchmesser dy;. Es miissen also nur zwei prognostische Gleichungen
fiir die Berechnung der Anderung der Partikelverteilung formuliert werden. Hier werden die
Gleichung (3.34) fiir das nullte Moment und die Gleichung (3.35) fiir das dritte Moment der
jeweiligen Verteilungsfunktion der einzelnen Moden geldst. Die zeitliche Anderung des
nullten und dritten Momentes infolge des Auswaschprozesses werden additiv in den
aerosoldynamischen Gleichungen beriicksichtigt. Fiir die benotigte
Tropfenanzahldichteverteilungsfunktion wird hier die Krigian-Mazin-Verteilung nach
Gleichung (4.67) gewihlt. In der derzeitigen Realisierung wird die Evaporation
vernachlédssigt. Um die hierdurch entstehende Unsicherheit zu minimieren, werden die
Parameter der Tropfenverteilungsfunktion mit dem im COSMO-Modell aktuell berechneten
Niederschlagsfliissigwassergehalt auf der untersten Modellfliche berechnet. Fiir die benétigte
Gesamttropfenanzahldichte wird aus Griinden der Konsistenz die im Boxmodell verwendete
Niederschlagsklassifikation nach Mircea und Stefan (1998) (Tabelle 4.2) verwendet, wobei
der vom  COSMO-Modell  berechnete  Niederschlagsfliissigwassergehalt — die
Niederschlagsklassifikation bestimmt. Die Parameter der Tropfenverteilungsfunktion werden
iiber die gesamte Niederschlagssdule konstant gehalten. Da die Evaporation derzeit
vernachldssigt wird, treten keine Thermophorese und Diffusiophorese auf. Des Weiteren
liefert das Modell keine Informationen iiber den Ladungszustand der Aerosolpartikel und
Niederschlagstropfen. Die Anziehung infolge der elektrischen Ladung wird daher nicht
beriicksichtigt. Aus diesen Uberlegungen ergeben sich die folgenden Gleichungen fiir die
zeitliche Anderung des normierten nullten Wo; und des normierten dritten Moments W3
infolge des Auswaschprozesses:

o¥,, N 2 -1
- :ﬁo[clgl(m1+AM2)+C2§2(A4M% v A AM%j
_1
+c3§3(A%M1 + YA 4M0)+c4§4M1 1o EM, (4.70)

+C6§6M0+2 +C7§7M0 +C8§8M71] 4
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o¥,, N 2 1
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Die in den Gleichungen 4.70 und 4.71 enthaltenen Identititen c¢;-cg und &;- & konnen dem
Abschnitt 4.2.1 entnommen werden.

Aus der vom Modell vorgegebenen Beschreibung der Aerosolpartikelverteilung mittels sich
tiberlagernder Lognormalverteilung mit konstanter geometrischer Standardabweichung ergibt
sich die Frage, in wie weit sich diese Konstanz auf den Auswaschprozess auswirkt. Um diese
Frage zu kldaren, wurden nochmals Boxmodellsimulationen erstellt, in denen die
Standardabweichung konstant gehalten wird. In dieser Simulation wurde der
Auswaschprozess in Analogie der beschriebenen Realisierung des Prozesses im COSMO-
ART Modell berechnet. Es wurde dabei das schwache Niederschlagsereignis (Vgl. Tabelle
4.2) betrachtet. Die Abbildung 4.23 zeigt die Partikelanzahldichteverteilung der Simulation zu
den Zeitpunkten t = 0 und 30 min. Hier ist eine deutliche Verschiebung der im
GrobpartikelgroBBenbereich angesiedelten Mode hin zu kleineren Partikeln zu erkennen. In
diesem Fall entstehen durch den Auswaschprozess neue Partikel, d.h. die Konstanz der
Standardabweichung fiihrt zu einem nicht vernachlissigbaren Fehler in der Berechnung des
Auswaschprozesses. Hieraus ergibt sich, dass bei der Verwendung einer konstanten
Standardabweichung auch der mittlere geometrische Durchmesser der Moden konstant
gehalten werden muss, um die gezeigte Verschiebung zu vermeiden. Die
Boxmodellsimulation wurde nun mit konstanter Standardabweichung und konstantem
mittleren geometrischen Durchmesser wiederholt. In der Abbildung 4.24 (links) ist die
Partikelanzahldichteverteilungen dieser Simulation zu den Zeitpunkten t = 0 und t = 30
dargestellt. Im Vergleich hierzu ist in der Abbildung 4.24 (rechts) eine Simulation, in der alle
drei die Verteilungsfunktion bestimmenden Parameter,
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Abbildung 4.23: Zeitliche Entwicklung der Partikelanzahldichteverteilung der Simulation
mit konstanter Standardabweichung (t = 0 min schwarz und t = 30 min rot).
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Abbildung 4.24: Zeitliche Entwicklung der Partikelanzahldichteverteilung der Simulation
mit konstanter Standardabweichung und konstantem geometrischen mittleren Durchmesser
(links) und der Simulation mit variablen Parametern (rechts) (t = 0 min schwarz und t = 30
min rot).

Gesamtanzahldichte N, geometrische Standardabweichung o) und mittlerer geometrischer
Durchmesser dg; variabel gehalten wurden, dargestellt. Hier ist zu erkennen, dass die
Konstanz der Parameter 6, und dg; zu einem hoheren Partikelverlust speziell in den Moden
im Aitkenpartikelbereich und in der Mode im Grobpartikelbereich fiihrt. Dies ist zu erkldren
mit der im Abschnitt 4.2.2 gezeigten Verschiebung dieser Moden in PartikelgroBenbereiche,
in den der Auswaschprozess weniger effizient ist. Diese Verschiebung wird durch die
gewidhlten Konstanzen verhindert, resultierend in einer hoheren Gesamteffizienz des
Auswaschprozess.

Die Berechnung des Auswaschprozesses im COSMO-ART Modell basiert also auf den
folgenden Vereinfachungen:

e die Evaporation wird vernachléssigt, d.h. keine Thermophorese und Diffusiophorese,

e die Anziehung infolge der elektrischen Ladung der Partikel und Tropfen wird
vernachléssigt,

e die geometrische Standardabweichung und der mittlere geometrische Durchmesser
aller Moden werden konstant gehalten,

e die Niederschlagstropfenverteilung wird in der Sdule konstant gehalten, die Parameter
der Verteilungsfunktion werden aus dem aktuellen im COSMO-Modell berechneten
Niederschlagsfliissigwassergehalt ~am ~ Boden  unter  Verwendung  der
Niederschlagsklassifikationen nach Mircea und Stefan (1998) bestimmt.
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4.2.3.2 Ergebnisse der dreidimensionalen Simulationen

Das ausgewihlte Simulationsgebiet umfasst Siidwestdeutschland, die Schweiz und
angrenzende Regionen in Frankreich und Osterreich mit einer horizontalen Ausdehnung von
343 x 546 km?. Die Orographie des Simulationsgebietes ist in Abbildung 4.25 dargestellt. Die
horizontale Maschenweite des Modellgitters betrdgt 7 x 7 km?. In der Vertikalen werden 40
Schichten verwendet mit einer Maschenweite von 40 m am Boden bis zu mehreren 100 m am
Oberrand des Modellgebiets, welcher in einer Hohe von 23500 m liegt. Es wird ein Zeitraum
von 120 h vom 16.08.2005 — 20.08.2005 simuliert, wobei die Aerosoldynamik erst nach 4 h
angeschaltet wird. Dieses Vorgehen ist notwendig, da das Modell mit minimalen
Konzentrationen fiir die Gas- und Partikelphase initialisiert wird und die fiir die
Kondensations- und die Nukleationsprozesse bendtigten Konzentrationen gasformiger
Substanzen erst aufgebaut werden miissen. Generell sind die ersten 24 Stunden als
Einschwingzeit des Modells zu sehen. Startprofile gewihlt. Weiter bleibt hier das
Auswaschen der Partikel unberiicksichtigt. Aus den simulierten Konzentrationsfeldern
werden die Konzentrationen der Randwerte fiir das kleinerskalige Gebiet generiert, welche
dann in stiindlicher Auflésung zur Verfligung stehen.

Eine wichtige Eingabegrofle fiir die Simulationen stellen die Emissionen von gasféormigen
und partikelformigen Luftbeimengungen dar. Hier liegt ein detaillierter stiindlich aufgeloster
Emissionsdatensatz fiir die anthropogenen Emissionen sowohl fiir das kleinskalige als auch
das grofiskalige Modellgebiet vor (Pregger et al., 2007). Diese Emissionen werden nach
Flachenquellen und Punktquellen unterschieden. Wahrend die Flachenquellen in die unterste
Modellschicht emittieren, wird fiir die Punktquellen die Quellhohe aus der Kaminhdhe und
einer von der Quellstirke und den aktuellen Windgeschwindigkeiten abhidngigen
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Abbildung 4.25: Orographie der verwendeten Simulationsgebiete, links des groBskaligen
Gebiets und rechts des kleinskaligen Gebietes. Die Lage des kleinskaligen im grof3skaligen
Gebiet ist durch das schwarze Rechteck markiert.
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Quelliiberhdhung bestimmt. Einen Uberblick iiber die im Emissionsdatensatz enthaltenen
Substanzen kann dem Anhang entnommen werden. Die biogenen Emissionen werden auf
Basis von Landnutzungsdaten und den aktuellen Temperaturen und Strahlungsfliissen
wihrend jeder Simulation berechnet. Die Abbildungen 4.26 zeigen die Flichenemissionen
von SO,, NO,, NH; und RuBpartikeln mit Durchmessern kleiner als 1 um um 8:00 UTC fiir
das kleine Simulationsgebiet. Wahrend die Emissionen von SO,, NOx und Ruf} die Lage der
dichtbesiedelten urbanen Gebiete und der Verkehrswege wiederspiegeln, zeigen die NHj
Emissionen erhohte Werte in den ldndlichen Regionen des Modellgebietes.
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Abbildung 4.26: Emissionen von SO, (links oben), NOx (rechts oben), NHj (links unten) und
RuBpartikeln mit Durchmessern kleiner als 1 pm (rechts unten). Die Werte reprasentieren die

Emissionen in einer Gitterzelle von 7 x 7 km?.
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Abbildung 4.27: Simuliertes Windfeld und Orographie (links) und simuliertes
Temperaturfeld (rechts) am 20.08.2005 um 8:00 UTC in etwa 40 m Hohe iiber dem Grund.

Es wurden zwei Modellsimulationen durchgefiihrt, die im Folgenden miteinander verglichen
werden. Der erste Lauf stellt den Referenzlauf dar, hier bleibt das Auswaschen
unberiicksichtigt. In der zweiten Simulation wird das Auswaschen behandelt. Die
dargestellten Ergebnisse beziehen sich auf den 20.08.2005. Dieser Tag ist charakterisiert
durch eine sommerliche konvektive Wetterlage mit einer westlichen Anstromung, welche in
den spidten Nachmittagstunden auf Nordwest dreht. Das Windfeld in Bodennéhe, welches
exemplarisch fiir 8:00 UTC in Abbildung 4.27 (links) dargestellt ist, wird stark von der
Orographie und den daraus resultierenden Sekundérzirkulationen an den Gebirgshdngen
beeinflusst. Weiter zeigt sich eine typische Kanalisierung des Windfeldes im Rheintal. Das
Temperaturfeld in Bodenndhe (Abbildung 4.27 (rechts)) ist charakterisiert durch niedrige
Temperaturen in den Hohenlagen der Alpen, des Schwarzwaldes und der Vogesen sowie
erhohte Temperaturen im Rheintal und dem nordwestlichen Teil des Modellgebietes. Die
Maximaltemperaturen liegen an diesem Tag zwischen 4°C in den Hohenlagen der Alpen und
28°C im Rheintal. Weiter zeigen die Simulationsergebnisse eine Reihe von orographisch
induzierten konvektiven Niederschlagsereignissen in der Alpenregion und tiiber der
schwibischen Alb.

Zunichst wird der Referenzlauf zur Validierung mit operationellen Messungen ausgesuchter
Gase und dem atmosphirischen PM10 Gehalt an der nordlich von Karlsruhe gelegenen
Messstation Eggenstein-Leopoldshafen des Landesamtes fiir Umweltschutz Baden-
Wiirttemberg verglichen.
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Abbildung 4.28: Simulierte Massenkonzentrationen von NOx (links) und PM10 (rechts) und
Messwerte an der Station Eggenstein-Leopoldshafen des Landesamtes fiir Umweltschutz
Baden-Wiirttemberg fiir den Zeitraum vom 17.08.2005 bis 20.08.2005. Die
Simulationsergebnisse sind rot und die Messungen schwarz dargestellt.

Die Abbildung 4.28 zeigt diesen Vergleich fiir den Zeitraum vom 17.08.2005 bis zum
20.08.2005. Der Vergleich der NOx Konzentrationen zeigt eine grobe Ubereinstimmung. Am
19. und 20.08.2005 werden die NOx Konzentrationen vom Modell etwas tiberschitzt. Die
PM10 Konzentrationen werden am 17.08.2005 in den Simulationen unterschitzt. Am 18., 19.
und 20.08.2005 werden die PM10 Konzentrationen vom Modell befriedigend wiedergegeben.
Das Maximum von PM10 liegt an diesen drei Tagen in den Nachtstunden zwischen 20 und 30
ug/m3. Minimale Konzentrationen treten in den Mittagsstunden auf mit Werten unter 10
ug/m3. Die Fluktuationen in den gemessenen Konzentrationen konnen vom Modell
erwartungsgemal nicht erfasst werden. Die Begriindung liegt in der starken Abhéngigkeit der
gemessenen Konzentrationen in Bodenndhe von den hochst variablen Ortlichen
Gegebenheiten, wie den aktuellen Windgeschwindigkeiten, der Anstromrichtung an der
Messstation und an aktuellen Emissionsereignissen (wie z.B. in der Nidhe der Messstation
vorbeifahrende Fahrzeuge oder die Aufwirbelung von Staub). Diese konnen aufgrund der
rdumlichen und zeitlichen Auflosung des Modells und der Emissionsdaten nicht
wiedergegeben werden.

In den folgenden Abbildungen sind ausgewihlte Horizontal- sowie die Vertikalverteilungen
der Anzahl- und Massenkonzentrationsdichten fiir die beiden erstellten COSMO-ART
Simulationen dargestellt. Alle Abbildungen zeigen die Verteilungen in einem Ausschnitt des
Modellgebietes. An allen vier Seiten des Modellgebietes wurde ein Randbereich von drei
Gitterzellen abgeschnitten (dies entspricht einer Kantenldnge von 21 km), da hier davon
ausgegangen werden muss das die jeweiligen Konzentrationsdichten durch Randeffekte
beeinflusst werden.

In Abbildung 4.29 sind die Horizontalverteilungen der Gesamtanzahldichte fiir die beiden
Simulationen fiir den 20.08.2005 um 8:00 UTC und die unterste Modellflache dargestellt.
Beide Laufe zeigen einen Gradienten in ost-westlicher Richtung mit erhohten
Konzentrationen im Osten des Modellgebietes. Das Minimum der Partikelanzahl liegt bei
etwa 1000 Partikeln pro cm?® in beiden Simulationen. Die maximale Anzahldichte erreicht
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Abbildung 4.29: Simulierte Gesamtpartikelanzahlkonzentrationsdichte fiir den Referenzlauf
(a) und den Modelllauf unter Beriicksichtigung des Auswaschens (b) in 1/cm®. Die unteren
Abbildungen représentieren (c) den durch das Auswaschen bewirkten Partikelverlust in %
und (d) die akkumulierte Niederschlagsmenge in kg/m?. Die Abbildungen zeigen die Partikel-
anzahl auf der untersten Modellschicht in etwa 40 m Hohe des 20.08.2005 um 8:00 UTC. Die
Niederschlagsgrafik zeigt den gefallenen Niederschlag zwischen 7:00 und 8:00 UTC.
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4000 Partikel pro cm?. Die simulierten Partikelanzahlen entsprechen typischen Werten der
kontinentalen Troposphire (Vgl. Kap. 2). Im siidwestlichen Teil des Modellgebietes treten
Unterschiede zwischen den beiden Laufen auf. Hier ergeben sich geringere Anzahldichten im
Fall des Laufes mit Auswaschen. Diese sind auf lokale Niederschlagsereignisse zuriick-
zufiihren. In Abbildung 4.29 (d) ist die zwischen 7:00 und 8:00 UTC zum Boden gefallene
simulierte Niederschlagsmenge dargestellt. Hier zeigen sich einzelne Niederschlagsereignisse
im Bereich, in dem die Unterschiede auftreten. Der Partikelverlust in % infolge des
Auswaschens ist in Abbildung 4.29 (b) dargestellt. Es zeigt sich ein Partikelverlust infolge
des Auswaschens von bis zu 15 %. Der hochste Verlust tritt in den Gegenden, in denen die
hochsten Niederschlagsmengen zu verzeichnen sind auf. Dabei handelt es sich um die Gebiete
von Luzern, Zirich und Chur. Generell zeigen sich die Unterschiede in der
Partikelanzahldichte flachenhafter als die Niederschlagsereignisse. Dies liegt am Transport
der Partikel. Durch Transportprozesse werden die durch das Auswaschen bedingten
niedrigeren Konzentrationen in Gebiete transportiert, die nicht von Niederschlagsereignissen
beeinflusst sind. Im Laufe des Tages stellen sich bei der Simulation unter Beriicksichtigung
des Auswaschens nahezu im gesamten Modellgebiet niedrigere Konzentrationen ein. An den
Réindern des Modellgebiets auftretende Niederschlagsereignisse zeigen keinen Einfluss auf
die Partikelanzahlen. Dies liegt daran, dass bisher bei den Simulationen auf dem gréf3eren
Simulationsgebiet das Auswaschen unberiicksichtigt blieb.

Die simulierten Partikelmassenkonzentrationsdichten (Abbildung 4.30) zeigen eine dhnliche
Verteilung wie die Anzahlkonzentrationsdichten. Auch hier tritt bei beiden Simulationen ein
Ost-West-Gradient mit erhohten Massenkonzentrationen im Ostteil des Modellgebietes auf.
Das Maximum iiberschreitet 25 pg/m?. Die minimalen Konzentrationen liegen bei etwa 4
ug/m? in der Nord-West-Schweiz. Im siid-westlichen Teil des Modellgebietes bewirkt der
dort auftretende Niederschlag einen Massenverlust von bis zu 25 %, der etwas hoher liegt als
der Verlust in der Anzahldichte. Der hochste Verlust an Partikelmasse ist um Luzern zu
verzeichnen.

Auch in den vertikalen Verteilungen der Anzahlkonzentrationsdichten (Abbildung 4.31) und
der Partikelmassenkonzentrationsdichten zeigt sich ein durch das Auswaschen bedingter
Riickgang. Generell zeigen die Vertikalverteilungen eine hohe Variabilitit der
Konzentrationen. Die hochsten Konzentrationen treten in Bodennidhe auf, wobei eine starke
vertikale Durchmischung in der Alpenregion im Ostteil des dargestellten Schnittes zu
erkennen ist. Im Westteil ist eine vom Boden abgehobene ,,Partikelwolke® in etwa 3 km Hohe
zu erkennen. Zwischen 100 und 275 km ist eine durch die auftretenden
Niederschlagsereignisse  bedingte  verringerte  Partikelanzahl- und  Partikelmassen-
konzentration bis in Hohen von etwa 4 bis 5 km im Fall des Laufes mit Auswaschen zu
erkennen.
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Abbildung 4.30: Simulierte Gesamtpartikelmassenkonzentrationsdichte fiir den Referenzlauf
(a) und den Modelllauf unter Beriicksichtigung des Auswaschens (b) in pg/m? in etwa 40 m
Hoéhe fiir den 20.08.2005 um 8:00 UTC. Die unteren Abbildungen zeigen den durch das
Auswaschen bewirkten Massenverlust in % (c) und die zwischen 7:00 und 8:00 gefallene

Niederschlagsmenge in kg/m? (d).
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Abbildung 4.31: Vertikale Verteilungen der Anzahldichte des Referenzlaufes (a) und des
Laufes unter Beriicksichtigung des Auswaschens (b). Die unteren Abbildungen (c, d) zeigen
die vertikalen Verteilungen der Massendichte der beiden Lédufe. an. Die Vertikalschnitte
wurden fiir den 20.08.2005 um 8:00 parallel zur x-Achse bei y = 84 km erstellt.
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Abbildung 4.32: Zeitlicher Verlauf der bodennahen Partikelmassenkonzentrationen fiir den
Referenzlauf (schwarz) und die Simulation unter Beriicksichtigung des Auswaschens. Es ist
ein Zeitraum vom 18.08-20.08.2005 dargestellt. Die aktuelle simulierte Niederschlagsmenge
am Boden ist mit roten Punkten markiert.

In Abbildung 4.32 ist der zeitliche Verlauf der Partikelmassenkonzentrationsdichte vom 18. -
20.08.2005 fiir einen ausgewahlten Punkt im Simulationsgebiet bei x =231 km und y =77 km
fiir die Simulationen mit und ohne Auswaschen dargestellt. Zusdtzlich wurden hier die
stiindlichen simulierten Niederschlagsmengen an diesem Punkt eingetragen. Die zeitlichen
Verldufe zeigen generell eine dhnliche Entwicklung, die den Partikeltransport und den
Tagesgang der Emissionen wiederspiegeln. Es ergibt sich ein ausgepriagter Tagesgang der
Partikelmassenkonzentrationsdichte in den ersten beiden Tagen mit einem Minimum der
Konzentrationen am frithen Nachmittag und einem Maximum in den Nacht- und
Vormittagsstunden. Das erste kleinere Niederschlagsereignis am 18.08.2005 um 17:00 UTC
zeigt keinen signifikanten Einfluss auf die Massenkonzentration. Das zweite Ereignis am
19.08.2005 zwischen 0:00 und 9:00 UTC bewirkt einen Massenverlust von etwa 2 pg. Dieser
Verlust wird in relativ kurzer Zeit bedingt durch Transportprozesse ausgeglichen. Langer
anhaltende Niederschldge treten am 20.08.2005 auf. Diese fiihren zu einem Massenverlust
von bis zu 5 pg, der an diesem Tag nicht ausgeglichen werden kann.

Der Partikelmassenverlust in % der einzelnen Moden i, im, j, jm, s und c ist in den
Abbildungen 4.33, 4.34 und 4.35 dargestellt. Die einzelnen Moden werden unterschiedlich
stark ausgewaschen. Bei der Betrachtung des Massenverlustes zeigen die Grobpartikelmode ¢
und die beiden Aitkenmoden i und im mit Werten iiber 25 % in der Region Ostlich von Ziirich
und Luzern die hochsten Werte. Diese Moden befinden sich mit ihren Mediandurchmessern
(Vgl. Tabelle 3.1) im Bereich hoher Effizienzen des Auswaschprozesses. Fiir die reine
RuBmode s zeigt sich der geringste Massenverlust. Mit einem Mediandurchmesser, der bei
der Initialisierung bei 0,08 pum liegt, befindet sich diese Mode im Bereich des Greenfield
Minimums. Die beiden Moden im Akkumulationspartikelbereich j und jm werden mit
mittlerer Effizienz ausgewaschen.
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Abbildung 4.33: Massenverlust in % der beiden Moden im Aitkenpartikelgréoenbereich 1

(links) und im (rechts) in % als Folge des Auswaschens fiir den 20.08.2005, 8:00 UTC in
etwa 40 m Hohe tiber Grund.
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Abbildung 4.34: Massenverlust in % der beiden Moden im Akkumulationspartikelgrofen-

bereich j (links) und jm (rechts) in % als Folge des Auswaschens fiir den 20.08.2005, 8:00
UTC in etwa 40 m {iber Grund.
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Abbildung 4.35: Massenverlust in % der reinen RuBmode s (links) und der Mode im
Grobpartikelgrofenbereich ¢ (rechts) als Folge des Auswaschens fiir den 20.08.2005, 8:00
UTC in etwa 40 m liber Grund.
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Zusammenfassend ergibt sich ein signifikanter FEinfluss des Niederschlages auf die
simulierten  dreidimensionalen = Konzentrationsverteilungen.  Generell weisen  die
Konzentrationsfelder eine hohe zeitliche und rdumliche Variabilitét in allen Richtungen auf.
Anhand des Vergleiches der Simulationen mit operationellen Messungen konnte eine grobe
Ubereinstimmung der Konzentrationen gezeigt werden. Dabei muss beachtet werden, dass die
simulierten Konzentrationen einen Mittelwert fiir die jeweilige Gitterzelle repriasentieren. Die
Beeinflussung der Messungen durch die lokal hochst variablen Gegebenheiten konnen vom
Modell aufgrund der rdumlichen und zeitlichen Auflosung nicht wiedergegeben werden. Es
zeigte sich ein durch das Auswaschen verursachter Riickgang der Gesamtanzahldichte von bis
zu 15 %. Der Verlust an Partikelmasse liegt etwas hoher und erreicht Werte von bis zu 25 %.
Dabei sind die Riickgdnge von Anzahl- und Massendichten von der Stirke und Dauer des
Niederschlagsereignisses abhingig. Die einzelnen Moden werden unterschiedlich stark vom
Auswaschprozess beeinflusst, wobei die im Aitken- und GrobpartikelgroBenbereich
angesiedelten Moden am effizientesten ausgewaschen werden. Die reine RuBmode zeigte den
geringsten Partikelverlust. Die im AkkumulationspartikelgroBenbereich gelegenen Moden
werden mit mittlerer Effizienz ausgewaschen. Auf die Fliche bezogen zeigten die rulfreie
Akkumulationsmode und die Grobpartikelmode den hochsten  Partikelverlust.
Transportprozesse flihren zu einem Riickgang der Partikelkonzentrationen auch in Gebieten in
denen kein Niederschlag aufgetreten ist.






5 Modellierung ausgewihlter optischer Eigenschaften
des troposphirischen Aerosols

Im vorangegangen Kapitel wurde gezeigt, dass das Modellsystem COSMO-ART eine
rdumlich und zeitlich detailliert aufgeloste Simulation der Verteilung des troposphérischen
Aerosols ermdglicht. Basierend auf diesen berechneten Verteilungen soll nun dargestellt
werden, wie die optischen Eigenschaften troposphérischer Partikel, insbesondere die
Extinktion an den Partikeln, bestimmt werden konnen.

Die Modellierung der optischen Eigenschaften des Aerosols ist Gegenstand zahlreicher
aktueller Studien. Speziell in der regionalen und globalen Klimamodellierung ist aufgrund des
direkten und indirekten Effekts die quantitative Beschreibung der optischen Eigenschaften des
atmospharischen Aerosols von grof3er Bedeutung.

Ein weiterer Aspekt ist die Triibung der Atmosphére aufgrund der Extinktion an Partikeln.
Die Triibung ist ein visuell wahrnehmbarer Einfluss der Aerosolpartikel in der Atmosphire.
In wissenschaftlicher Hinsicht kann die Triibung mittels zweier Groflen quantifiziert werden.
Zum einen durch die optische Dicke des Aerosols, welche sich aus der vertikalen Integration
des Extinktionskoeffizienten des Aerosols ergibt und zum anderen mittels der horizontalen
Sichtweite. Der Einfluss atmosphérischer Partikel auf die Sichtweite war bereits vor fast 100
Jahren Gegenstand der Forschung. Das Interesse an der Sichtweite begriindet sich heute in
ihrer Bedeutung als Indikator fiir die Luftqualitét, ihrer Bedeutung fiir das Verkehrswesen,
insbesondere den Flugverkehr sowie fiir den Tourismus. In den Vereinigten Staaten von
Amerika existieren bereits Gesetze, welche die Reduktion der Sichtweite im Hinblick auf den
Schutz der Nationalparks verbieten. Koschmieder (1924) stellt als einer der Ersten einen
einfachen Zusammenhang zwischen der Extinktion durch Partikel und der Sichtweite her. Die
von Koschmieder entwickelte Formel findet heute weite Verbreitung in der Bestimmung der
Sichtweite aus gemessenen Extinktionskoeffizienten (Horvath und Noll 1969, Garland und
Rae 1970, Griffing 1980, Johnson 1981). Larson und Cass (1989) untersuchten in der Gegend
um Los Angeles Episoden mit geringen Sichtweiten und konnten diese auf die Streuung des
Lichtes an Partikeln zuriickfiihren. Sisler und Malm (1994) quantifizierten saisonale Trends in
der Sichtweite in den Vereinigten Staaten von Amerika und erkldrten diese mit Trends im
l16slichen Aerosol. Der Einfluss der Zusammensetzung und der GroBenverteilung des
Aerosols wurde von Eldering et al. (1994) mittels Mie-Streuungs-Rechnungen untersucht.
Hand et. al (2002) verglichen gemessene AerosolgroBBenverteilungen mit gemessenen
Sichtweiten im Big Bend National Park.

Im folgenden Kapitel soll die Extinktion an Aerosolpartikeln mit dem COSMO-ART Modell
berechnet werden. Auf Basis der simulierten Verteilungen des Extinktionskoeffizienten
werden dann Sichtweiten bestimmt, welche mit operationell gemessenen verglichen werden.
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5.1 Die Berechnung der Extinktion an Partikeln

In einem durch einen Lichtstrahl illuminierten Aerosolpartikel werden die elektrischen
Ladungen im Inneren sowie an der Oberflache des Partikels zum Schwingen angeregt. Diese
angeregten elektrischen Ladungen konnen ihrerseits Energie in alle Raumrichtungen
zurtickstrahlen (Streuung) und/oder einen Teil der Strahlungsenergie in thermische Energie
umwandeln (Absorption). Diese beiden Prozesse bewirken eine Abschwichung der Energie
des eintreffenden Lichtstrahls. Als Intensitit I, des einfallenden Lichtes in W m™ wird der
Anteil der Energie des Lichtstrahls, welcher auf die normal zum Lichtstrahl orientierte Flache
eines Detektors trifft, bezeichnet. Damit kann die Energie, die von einem Partikel aus dem
Lichtstrahl durch Streuung bzw. Absorption entfernt wird, wie folgt geschrieben werden

ESIrcu = CSIrcuIO > (5 1)

EAbs = CAbsIO ? (52)
mit Cgyey Und Caps dem Streuquerschnitt bzw. Absorptionsquerschnitt eines Partikels in m’
Aus Energieerhaltungsgriinden ist die Abschwichung der Energie eines auf ein Partikel
auftreffenden Lichtstrahls gleich der Summe aus der vom Partikel in alle Raumrichtungen
gestreuten und der absorbierten Energie. Der sich aus der Kombination von Streuung und
Absorption ergebende Effekt wird als Extinktion bezeichnet. Der Extinktionsquerschnitt Cgy,
ist definiert durch
CExt = C

+C (5.3)

Streu Abs *

Wird die Streu- bzw. die Absorptionseffizienz als das Verhéltnis des Streu- bzw. des
Absorptionsquerschnittes zum geometrischen Querschnitt des Partikels (Seinfeld und Pandis,
1998) definiert, so gilt fiir den Streuquerschnitt (Van de Hulst, 1957)

nd:
Streu = 4P QStreu (5.4)
und fiir den Absorptionsquerschnitt
nd; 55
CAbs = 4 QAbs, ( : )

mit Qsgey Und Qaps der Streu- und Absorptionseffizienz. Fiir die Extinktionseftfizienz gilt
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Quy = Qs + Qs (5.6)

und somit flir den Extinktionsquerschnitt

nd’
LYo NN (5.7)
4 Ext

C Ext

Die Effizienzen sind abhingig von der Wellenlinge A des eintreffenden Lichtes und dem
Brechungsindex mg, sowie dem Durchmesser des Partikels. Fiir sehr kleine Aerosolpartikel
gilt die Rayleighndherung, und Q. kann analytisch berechnet werden. Fiir groBBere Partikel
kann kein geschlossener Ausdruck fiir Q. angegeben werden. Hier ergibt sich die Losung aus
der Mie-Theorie (Mie, 1908). Eine detaillierte Beschreibung dieser Theorie kann z.B. Van de
Hulst (1957) entnommen werden.

Um die Extinktion einer Aerosolpartikelpopulation zu bestimmen, muss fiir jedes Partikel der
Extinktionsquerschnitt bestimmt werden. Der Gesamtextinktionsquerschnitt in m? pro m* Luft
resultiert aus der Integration liber die Einzelquerschnitte und die Partikelverteilung. Unter
Verwendung von Gleichung (5.7) ergibt sich dann fiir den Gesamtextinktionsquerschnitt,
welcher in der Literatur auch als Extinktionskoeffizient bezeichnet wird (Ouimette und
Flagan 1982)

2 nd?
b, (Mg, A) = J-TP Qg (mg,,A)n(d; ) dd, . (5.8)

0

n(dp) ist hier die Anzahldichteverteilung der Aerosolpartikel. Analog zur Extinktionseffizienz
ist auch der Extinktionskoeffizient die Summe aus dem Streukoeffizienten by, und dem
Absorptionskoeffizienten by

(5.9)

Um den Extinktionskoeffizienten fiir die mit dem COSMO-ART Modell berechneten
Aerosolpartikelverteilungen zu bestimmen, muss fiir jede Mode getrennt der jeweilige
Extinktionskoeffizient bestimmt werden. Die Grobpartikelmode bleibt dabei in der
derzeitigen Realisierung unberiicksichtigt. Zum einen fehlen detaillierte Informationen zur
Zusammensetzung dieser Partikel, die fiir die Berechnung der Brechungsindizes bendotigt
werden, zum anderen konnte gezeigt werden, dass fiir die Extinktion in der Atmosphére die
Partikel im Akkumulationsbereich zwischen 0,1 - 1 um entscheidend sind (z.B. Seinfeld und
Pandis, 1998). Der Extinktionskoeffizient fiir die gesamte Partikelverteilung ergibt sich dann
aus der Summe der einzelnen Koeffizienten fiir die beiden Aitkenmoden i und im, die beiden
Akkumulationsmoden j und jm und die reine Rufmode (Binkowski und Roselle 2001). Der
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Extinktionskoeffizient fiir das System Aerosol bestehend aus Gasphase und Partikelphase
ergibt sich letztendlich zu:

bext,ges = Z bext,L + bext,gas . (5 10)
L=1

Ein Problem bei der Berechnung der Partikelextinktionskoeffizienten der einzelnen Moden im
Rahmen des COSMO-ART Modells resultiert aus der Bestimmung der Extinktionseffizienz
Qext durch Losung der Mie-Gleichungen, da diese sehr hohe Anforderungen an die
Rechenleistungen stellen. Um die Extinktionskoeffizienten in effizienter Weise berechnen zu
konnen, miissen diese daher in parametrisierter Form behandelt werden. Baumer et. al (2007)
entwickelte auf Basis von detaillierten Mie-Rechnungen folgende Beziehung zwischen den
Extinktionskoeffizienten und den Massenkonzentrationen my(dp) der einzelnen Moden:

bext,,L,?» :aL : rnL(d‘p)CL . (511)

Hier sind ap und cp Moden spezifische konstante Parameter. In Tabelle (5.1) sind die
Parameter fiir jede einzelne Mode aufgefiihrt.

Tabelle 5.1: Verwendete Koeffizienten fiir die Parametrisierung der Extinktionskoeffizienten
der einzelnen Moden (nach Baumer et. al 2007).

Mode ar, CL
i 2,66 107 1.135
im 4,78 107 0,992
j 3,77 107 1,033
jm 3,86 107 0,977
S 8,04 107 0,999

Mit diesem Verfahren kann im COSMO-ART Modell zu jedem Zeitpunkt -ein
dreidimensionales Feld von Extinktionskoeffizienten berechnet werden. Im Folgenden
werden ausgewdhlte Ergebnisse der im Kapitel 4.2.3. vorgestellten Simulation zum
Auswaschen der Aerosolpartikel dargestellt. In Analogie zu der Darstellung der
Konzentrationsverteilungen wird auch hier im Folgenden nur ein Ausschnitt des
Modellgebietes gezeigt. Die von Randeffekten beeinflussten Gebiete werden nicht betrachtet.
In Abbildung (5.1) sind die Horizontalverteilungen des simulierten Extinktionskoeffizienten
fiir den 18.08.2005 um 6:00 UTC und um 14:00 UTC auf der untersten Modellflache in 40 m
tiber dem Boden aufgefiihrt. Beim Vergleich der Abbildungen 5.1 (links) und (rechts) muss
beachtet werden, dass das Maximum der Farbskalen im Fall des 6:00 UTC Termins um eine
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GroBenordnung erhdht ist. Insgesamt spiegeln die Verteilungen des Extinktionskoeffizienten
die Verteilungen der dazugehdrigen Massenkonzentrationen wieder (Abbildung 5.2).

y in km

O[} 50 100 150 200 250 300 0[} 50 100 150 200 250 300
xin km x in km
Abbildung 5.1: Horizontale Verteilungen der Partikelextinktionskoeffizienten am 18.08.2005
um 6:00 UTC (links) und am 18.08.2005 um 14:00 UTC (rechts).
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Abbildung 5.2: Horizontale Verteilungen der Partikelmassenkonzentration aufsummiert liber
die Moden 1, im, j, jm und s am 18.08.2005 um 6:00 UTC (links) und am 18.08.2005 um
14:00 UTC (rechts).
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Abbildung 5.3: Horizontale Verteilung der Relativen Feuchte am 18.08.2005 um 6:00 UTC
(links) und am 18.08.2005 um 14:00 UTC (rechts) 40 m iiber Grund.

Die Verteilung der Extinktionskoeffizienten zeigt erhohte Werte in den Gebieten in denen
auch die Massenkonzentration erhdht ist. Die Extinktionskoeffizienten erreichen um 6:00
UTC wesentlich hohere Werte als um 14:00 UTC. Dies ist zum einem auf hohere relative
Feuchten (Abbildung 5.3) in den Morgenstunden, welche einen hdheren Wasseranteil auf dem
Aerosol und somit groBere Partikeldurchmesser verursachen, zuriickzufiihren und zum
anderen auf die Akkumulation von Partikelmasse in der typischerweise niedrigen néchtlichen
Grenzschicht. In den Nachmittagsstunden sinken die Werte um mehr als eine Grof3enordnung
im gesamten Modellgebiet nordlich der Alpen. In der Alpenregion zeigen sich vormittags wie
nachmittags vergleichbare Werte, da hier die Partikelmasse im Laufe des Tages leicht
zunimmt, bei leicht abnehmenden Relativen Feuchten. Die Werte in den Nachmittagsstunden
bewegen sich in einer GroBenordnung, die typisch fiir eine relativ unverschmutzte
sommerliche Atmosphire sind, wie ein Vergleich mit der von Hess et. al (1998) gegebenen
Ubersicht der optischen Eigenschaften des troposphirischen Aerosols zeigt (Tabelle 5.2).

Tabelle 5.2: Mittlere Extinktionskoeffizienten verschiedener Verschmutzungsgrade der
Atmosphére (nach Hess el. al, 1998).

Verschmutzungsgrad miFtlerer Extinlftionskoefﬁzient
bei 80 % Relativer Feuchte

klare kontinentale Atmosphére 0,026

mittelstark belastet Atmosphire 0,075

verschmutzte Atmosphire 0,175

urbane Atmosphére 0,353
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5.2 Die Simulation der Sichtweite

Wie im vorherigen Abschnitt dargestellt, bewirken die Aerosolpartikel in der Atmosphére
eine Abschwichung des einfallenden Lichtes. Die Partikel verursachen also eine Triibung der
Atmosphire. Diese Wirkung der Partikel auf die Atmosphére kann in der Reduzierung der
atmosphirischen Sichtweite beobachtet werden. Die von der World Meteorological
Organization (WMO) gegebene Definition des Begriffs Sichtweite lautet: ,Die
meteorologische Sichtweite ist definiert als die grofte Distanz, in der ein schwarzes Objekt
von angemessener GroBe, das sich nahe am Boden befindet, gesehen und erkannt werden
kann, wenn es vor einem hellen Hintergrund beobachtet wird“ (World Meteorological
Organisation, 1971). Aus dieser Definition wird ersichtlich, dass die Sichtweite eine
subjektive Grofle ist, die sich auf den von einem Beobachter wahrnehmbaren
Kontrastunterschied zwischen einem entfernten Objekt und dem Hintergrund bezieht. Die
Sichtweite wird also hauptsichlich von zwei Faktoren bestimmt von der Sehschirfe und dem
Kontrast. Wobei hier nur der Kontrast eine physikalisch greifbare Grofe darstellt. Der
Kontrast eines Objektes wird mit zunehmender Entfernung vom Beobachter, hauptsédchlich
aufgrund der Streuung und Absorption sich im Sehstrahl befindender atmosphérischer
Partikel im GroBenbereich von 0,1 — 1 um, verringert. Eine zusétzliche Verringerung des
Kontrastes wird durch in den Sehstrahl hineingestreutes Sonnenlicht bewirkt, was zu einer
scheinbaren Aufhellung dunkler Objekte fiihrt. Die Streuung an Luftmolekiilen spielt dabei
eine untergeordnete Rolle. Je weiter das Objekt dabei vom Beobachter entfernt ist, desto
geringer wird der Kontrast. Die Sichtweite ist dann erreicht, wenn der Kontrast soweit
verringert ist, dass das Objekt gerade noch wahrnehmbar ist. Die obere Grenze der Sichtweite
liegt bei etwa 340 km, wenn nur Rayleighstreuung an den Luftmolekiilen wirksam ist. In
Reinluftgebieten konnen durchaus Sichtweiten in diesem Maximalbereich beobachtet werden.
In stark belasteten urbanen Gebieten kann die Sichtweite auf wenige Kilometer in
Nebelereignissen auch auf wenige Meter absinken (Horvath, 1995). Zur Berechnung der
Sichtweite ist eine dreidimensionale Simulation der Strahlungsiibertragung in der Atmosphére
erforderlich. Allerdings sind solche Verfahren derzeit zu aufwendig, um in mesoskaligen
Modellen Anwendung zu finden. Koschmieder (1924) formulierte einen einfachen
Zusammenhang zwischen Sichtweite und Extinktionskoeffizienten. FEine detaillierte
Beschreibung dieses Zusammenhangs kann Koschmieder (1924) oder Hinds (1982)
entnommen werden.

Nach Koschmieder gilt in der Entfernung x von einem isolierten schwarzen Objekt vor einem
einheitlichen und ausgedehnten Hintergrund fiir den Kontrast C(x)

C(x) :133(3—()(13)0(@_ (5.12)

mit Bo(x) der spektralen Strahldichte des Objektes und Bg(x) der spektralen Strahldichte des
Hintergrundes in W m™ pum™ sr'. Da angenommen wird, dass das Objekt schwarz ist und
somit das gesamte auftreffende Licht absorbiert wird, gilt Bo(x = 0) = 0. Daraus ergibt sich
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C(x = 0) = 1. Entlang eines Sehstrahls wird die Anderung der Strahldichte des Objektes
beschrieben durch (Gesetz nach Beer-Bougert-Lambert):

Bulx)_ 1, B, (x) b8, (x) 5.13)
X

Die spektrale Strahldichte des Hintergrundes B wird entlang des Sehstrahls konstant
gehalten. Der Term bgBg ist die Strahldichte, die in den Sehstrahl hineingestreut wird. Der
Term —bexBo beschreibt die Schwichung der Strahldichte entlang des Sehstrahls durch
Streuung und Absorption. bey ist der Volumenextinktionskoeffizient in der Einheit 1 pro
Lange, der sich aus dem Volumenstreukoeffizienten by und dem
Volumenabsorptionskoeffizienten zusammensetzt. Der Koeffizient bg ist zunichst noch
unbekannt und wird im Folgenden bestimmt. Fiir den Hintergrund kann eine &hnliche
Gleichung formuliert werden unter der Beachtung, dass Bg unabhéngig von x ist:

By )__b B +bB . (5.14)
dx

Aus Gleichung (5.14) folgt also:
=b . (5.15)

B ext

Einsetzen der Gleichung (5.15) in Gleichung (5.13) liefert:

=b..(B, =B, (x))- (5.16)

Die Integration der Gleichung (5.16) von 0 bis B bzw. von 0 bis x ergibt:

C(x) = BB_BBO(X) = exp(-b_x)- (5.17)

ext

B

Koschmieder (1924) bezifferte den Wert des von einem Beobachter wahrnehmbaren
Mindestkontrastes, also den Kontrast bei dem ein Objekt gerade noch von seinem
Hintergrund unterschieden werden kann, mit 0,02. Dies bedeutet, dass ein schwarzes Objekt
vor einem hellen Hintergrund gerade noch wahrgenommen werden kann, wenn sein
scheinbarer Kontrast auf 2 % seines Eigenkontrastes gesunken ist. Wird Gleichung (5.17)
nach x unter Verwendung des minimalen Kontrastes aufgeldst, ergibt sich fiir die Sichtweite
1,0k nach Koschmieder:

_ —1n(0,02) _ 391 . (5.18)
lok b b

ext ext

1
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Fiir die Giltigkeit der Gleichung (5.18) miissen folgende Annahmen in Betracht gezogen
werden:
e FEin ideales schwarzes Objekt wird vor einem weillen Hintergrund betrachtet.
e Es wird in Bezug auf die Streuung und Absorption eine homogene Atmosphére
betrachtet.
e Die Helligkeiten fiir Objekt, Hintergrundes und Beobachter sind gleich (z.B. keine
Abschattung durch Wolken).
e Der Sehstrahl verlduft horizontal und die Erdkriimmung wird vernachlissigt.
e Der Beobachter kann einen Kontrast von 0,02 wahrnehmen.

Im vorangegangen Abschnitt wurde gezeigt, dass die horizontale Verteilung des
Extinktionskoeffizienten durch eine hohe rdumliche Variabilitit charakterisiert ist. In der
Berechnung der Sichtweite mit der Koschmieder-Formel (5.18) kann diese Variabilitét nicht
beriicksichtigt werden, da hier nur der Wert des Extinktionskoeffizienten im Aufpunkt selbst
eingeht. Die mit dieser Methode berechneten Sichtweiten stellen also eine lokale Sichtweite
lix dar, die nur dann die atmosphérischen Verhidltnisse gut wiedergeben kann, wenn die
horizontalen Gradienten des Extinktionskoeffizienten vernachldssigbar gering sind oder fiir
den Fall einer sehr stark belasteten Atmosphire, in der die Extinktion die Sichtweite auf kurze
Distanzen limitiert. Ein weiterer Nachteil der Koschmieder-Formel (5.18) ergibt sich daraus,
dass hier eine Richtungsabhingigkeit der Sichtweite nicht beriicksichtigt werden kann. Um
die realen atmosphirischen Verhéltnisse besser zu erfassen, wird die Sichtweite zusétzlich mit
einer Methode nach Riemer (2002) berechnet. Riemer definierte eine richtungsabhédngige
Sichtweite. In verschiedene Raumrichtungen wird von einem beliebigen Punkt aus die
Distanz bestimmt, in der der Eigenkontrast eines schwarzen Objektes Cy = 1 auf den
minimalen Kontrast von Cy, = 0,02 abgesunken ist. Diese Distanz ergibt dann die Sichtweite.
Der Kontrast in Abhdngigkeit des Abstands zum Aufpunkt entlang eines Sehstrahls kann
bestimmt werden aus (Riemer, 2002)

C(X

0°

f,kAx)=C, exp(— b (X, + (kAx)f)ij, k=1,.%_ (519

mit Ax, dem Abstand der Stiitzstellen entlang des Sehstrahls, an denen die
Extinktionskoeffizienten vorliegen. Nach dieser Methode werden von einem Punkt mit einer
Auflésung von 5° die Sichtweiten in verschiedene Raumrichtungen berechnet. Somit kann die
minimale Sichtweite 1, an jedem Gitterpunkt aus dem Minimum der bestimmten Sichtweiten
abgeleitet werden. Im Folgenden werden Sichtweiten prasentiert, die auf den berechneten
Extinktionskoeffizienten der im Kapitel 4.3 beschriebenen Simulation zur Untersuchung des
Auswaschens basieren. Fiir den bendtigten Extinktionskoeffizienten der Gasphase des
Aerosols wird ein konstanter Wert von 0,012 angenommen. Dieser ldsst sich aus der
Koschmieder-Formel ableiten, wenn angenommen wird, dass in einer reinen Atmosphére, in
der nur Rayleighstreuung an den Luftmolekiilen stattfindet, die Sichtweite etwa 340 km
betrdgt. In Abbildung 5.4 sind die horizontalen Verteilungen der lokalen Sichtweite l,ox nach
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Koschmieder und der aus der Methode nach Riemer abgeleiteten minimalen Sichtweite Iy,
fiir den 18.08.2005 um 6:00 UTC und um 14:00 UTC dargestellt. Generell zeigt sich eine
hohe horizontale Variabilitit der lokalen und minimalen Sichtweiten. Die Sichtweiten
variieren zwischen etwa 5 km und iiber 100 km. Um 6:00 UTC ergeben sich grofrdumig
geringere Werte als um 14:00 UTC. Der Grund hierfiir liegt zum einen im Verhalten der
Extinktionskoeffizienten unter Einfluss der relativen Feuchte, welche in den frithen
Morgenstunden ein tageszeitliches Maximum aufweist und zum anderen in der Akkumulation
der Partikel bei geringen morgendlichen Grenzschichthdhen.
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Abbildung 5.4: Simulierte horizontale Verteilungen fiir den 19.08.2005 der lokalen
Sichtweite nach Koschmieder (1924) um 6:00 UTC (a) und 14:00 UTC (c) sowie die
horizontale Verteilung der minimalen Sichtweite nach Riemer (2002) um 6:00 UTC (b) und
14:00 UTC (d).
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Abbildung 5.5: Differenz der minimalen Sichtweite und der lokalen Sichtweite fiir den
19.08.2005 um 6:00 UTC (links) und 14:00 UTC (rechts). Blaue Farben bedeuten hier, dass
die lokale Sichtweite gegeniiber der minimalen Sichtweite erhoht ist.

Hier muss allerdings beachtet werden, dass wenn der Abstand des Aufpunktes zur
Berechnung der minimalen Sichtweite zum Modellrand kleiner ist als die minimale
Sichtweite hier die Ergebnisse mit groen Unsicherheiten behaftet sein konnen, da an den
Réindern nicht alle Quadranten und somit alle Richtungen beriicksichtigt werden koénnen.
Dabei konnen insbesondere bei groBen Sichtweiten Fehler auftreten. Abbildung 5.5 zeigt die
Differenz der minimalen und lokalen Sichtweite Al = (lnin — liok). Aus der Betrachtung der
Differenz kann folgende Fallunterscheidung getroffen werden. Im Fall hoher Sichtweiten, d.h.
im Fall einer reinen wenig getriibten Atmosphére, zeigt sich ein deutlicher Unterschied
zwischen lokaler und minimaler Sichtweite. Dabei ist die lokale der minimalen Sichtweite
gegeniiber deutlich erhoht. Im Fall mittlerer Sichtweiten im GroBenbereich zwischen 40 km
und 7 km zeigen die lokale und minimale Sichtweite vergleichbare Werte. In diesem Fall ist
die lokale Sichtweite der minimalen Sichtweite gegeniiber leicht erhoht, wenn der
Extinktionskoeffizient im Aufpunkt ein lokales Maximum darstellt (Vgl. Abb. 5.6 links).
Umgekehrt ist die minimale der lokalen Sichtweite gegeniiber leicht erhoht, wenn der
Extinktionskoeffizient im Aufpunkt ein lokales Minimum darstellt (Vgl. Abb. 5.6 rechts).

1]ok } 11 I |
1min | 1min |
bsxt,l bExt,2 bext,3 bext,'l bEXt,2 bEXt,Z
baxt,l < bcxt,Z = bext,Z bext,l = bext,Z = begt}
1lok = 1min 1lok_ = 1min

Abbildung 5.6: Schematische Darstellung der lokalen Sichtweite l;x und der minimalen
Sichtweite 1y, fir den Fall (links) wenn der Extinktionskoeffizient ein lokales Minimum
darstellt und (rechts) wenn der Extinktionskoeffizient ein lokales Maximum darstellt.
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Bei Sichtweiten unterhalb der horizontalen Auflésung des Modells von 7 km miissen die
lokale und minimale Sichtweite identisch sein, da hier in beiden Berechnungsmethoden
identische Extinktionskoeffizienten verwendet werden und bei der Methode der
Kontrastreduktion mit einem konstanten Extinktionskoeffizienten gerechnet werden muss, da
die Extinktionskoeffizienten ebenfalls in dieser Auflosung vorliegen.

Die Abbildung 5.7 zeigt die horizontale Verteilung der nach der Methode der Kontrast-
reduktion berechneten Sichtweiten fiir den Gitterpunkt Karlsruhe (Sichtrosen). Hier zeigt sich
eine deutliche Abhéngigkeit der Sichtweite von der gewihlten Blickrichtung mit einem
signifikanten Unterschied zwischen der minimalen und maximalen Sichtweite. Weiter
verdndern sich die Sichtbedingungen in Laufe des Tages. In den Morgenstunden werden
generell niedrigere Sichtweiten simuliert als in den Nachmittagsstunden. Das Maximum der
Sichtweite liegt zu beiden betrachteten Zeitpunkten in siidostlicher Richtung. Das Minimum
der Sichtweite ist in westlicher Richtung gelegen. In Abbildung 5.8 sind die Tagesgéinge der
simulierten lokalen und minimalen Sichtweiten im Vergleich zu gemessenen Sichtweiten des
Deutschen Wetterdienst (DWD) dargestellt. Die Sichtweiten des DWD werden fiir Werte
unter 10 km mit dem Transmissiometer, Videograph III bestimmt. Dabei handelt es sich um
einen Riickstreulichtmesser mit dem, basierend auf der Messung der atmosphirischen
Extinktion unter Verwendung der Koschmieder-Formel, die Sichtweite abgeleitet wird.
Sichtweiten zwischen 10 km und 70 km werden von einem Beobachter unter Verwendung
ausgemessener Sichtziele bestimmt. Sichtweiten iiber 70 km werden nicht weiter quantifiziert.
Hier wird noch einmal deutlich, dass die lokale und minimale Sichtweite sich mit
zunehmender Sichtweite signifikant voneinander unterscheiden. Die lokale Sichtweite ist in
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Abbildung 5.7: Simulierte Sichtrosen fiir den Gitterpunkt Karlsruhe am 19.08.2005 um 6:00
UTC (links) und 14:00 UTC (rechts).
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diesen Fillen gegeniiber der minimalen Sichtweite erhoht. Weiter geht ein typischer
Tagesgang mit einem Maximum der Sichtweite in den Mittags- und friihen Nachmittags-
stunden einher. Die minimalen Sichtweiten stehen in guter Ubereinstimmung mit den
gemessenen Sichtweiten am 19. und 20.08.2005. Hier werden am Mittag Sichtweiten
zwischen 40 und 60 km erreicht. Am zweiten dargestellten Tag, dem 18.08.2005, wird die
Sichtweite deutlich iiberschitzt. Zu diesem Zeitpunkt ldsst sich eine Unterschitzung der
Massenkonzentrationen durch das Modell erkennen. Die Atmosphédre ist im Modell also
,Ssauberer als in der Realitit. Damit wird auch die Extinktion vom Modell unterschitzt und
somit die Sichtweite iiberschitzt. Am ersten Tag wird das Maximum der Sichtweite zu frith
simuliert. Die Sichtweite in den Morgenstunden wird deutlich vom Modell tiberschétzt, da das
Niveau der realen Massenkonzentrationen in diesen Stunden vom Modell nicht
wiedergegeben wird.
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Abbildung 5.8: (oben) Zeitlicher Verlauf der simulierten Partikelmasse (schwarz) im
Vergleich zu Messungen an der Station Eggenstein-Leopoldshafen des Landesamtes fiir
Umweltschutz Baden-Wiirttemberg (rot) und (unten) zeitlicher Verlauf der lokalen Sichtweite
(schwarz) und der minimalen Sichtweite (rot) im Vergleich zu Messungen an der DWD
Station Karlsruhe (griin). Beide Abbildungen beziehen sich auf den Zeitraum von 17.-
20.08.2005.
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Als Fazit ergibt sich:

e Wird das Niveau der realen atmosphidrischen Partikelmassenkonzentrations-
verhidltnisse vom Modell gut wiedergegeben, so zeigen die simulierten minimalen
Sichtweiten nach der Methode der Kontrastreduktion nach Riemer (2002) eine gute
Ubereinstimmung mit gemessenen Sichtweiten.

e Die nach der Koschmieder-Formel berechneten Sichtweiten tendieren zur
Uberschitzung der realen Verhiltnisse.

e Entscheidend fiir die Sichtweite sind dabei die mittleren Verhéltnisse. Die in den
Messungen der Partikelmasse auftretenden kurzzeitigen Fluktuationen, aufgrund
Standort bedingter Emissionsereignisse, sowie Anomalien in den meteorologischen
Feldern haben einen geringen Einfluss auf die Sichtweite. Dies gilt insbesondere in
einer weniger belasteten Atmosphére, in der hohe Sichtweiten auftreten, da die
Sichtweite ein horizontales integrales MaB fiir die Partikelbelastung dargestellt.

e Mit dem COSMO-ART Modell konnen basierend auf den simulierten
Extinktionskoeffizienten sehr gute Ergebnisse in der Sichtweitenmodellierung erzielt
werden.

5.3 Der Einfluss des Auswaschprozesses auf die Sichtweite

Die Simulationen im vorangegangen Abschnitt wurden mit dem um den Auswaschprozess
erweiterten COSMO-ART Modell erstellt. Im Folgenden soll nun der FEinfluss des
Auswaschprozesses auf die Sichtweite untersucht werden. Im Kapitel 4.2.3 wurde gezeigt,
dass der Auswaschprozess eine Reduktion der Partikelanzahl- und Massenkonzentration zur
Folge hat. Es ist daher anzunehmen, dass infolge des Auswaschens die Extinktion in der
Atmosphdre an Aerosolpartikeln reduziert wird und somit eine Erhéhung der Sichtweite
resultiert. Um den Einfluss des Auswaschprozesses zu untersuchen wird hier die
Referenzsimulation ohne Beriicksichtigung des Auswaschens (Vgl. Kap. 4.2.3) mit der
Simulation unter Beriicksichtigung des Auswaschens verglichen. Wihrend eines
Niederschlagsereignisses findet zusétzlich zu der Extinktion an Aerosolpartikeln, Extinktion
an den Niederschlagstropfen statt. Diese soll hier nicht weiter betrachtet werden. Es wird
daher ein Simulationszeitpunkt gewéhlt, bei dem keine Niederschlagsereignisse im
Modellgebiet simuliert wurden, der aber zeitnah an einem solchen Ereignis liegt. In
Abbildung 5.9 ist die Verringerung der Partikelmassenkonzentration fiir die Simulation mit
Auswaschen gegeniiber der Referenzsimulation dargestellt (linke Abbildung). Die rechte
Abbildung zeigt die Differenz der simulierten Extinktionskoeffizienten. Die dargestellten
Ergebnisse zeigen die horizontalen Verteilungen fiir den 20.08.2005 um 15:00 UTC. Negative
Differenzen bedeuten hier einen verringerten Extinktionskoeffizienten in der Simulation mit
Auswaschen. Die Ergebnisse bestdtigen die Erwartungen. In der Simulation mit Auswaschen
werden niedrigere Koeffizienten simuliert als im Referenzlauf. Dabei treten die grofBiten
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Abbildung 5.9: Verringerung der Gesamtpartikelmassenkonzentration in % in der Simulation

mit Auswaschen (links). Differenz des Extinktionskoeffizienten (rechts) hier wurde der

Referenzlauf von der Simulation mit Auswaschen subtrahiert. Dargestellt sind die Ergebnisse
fiir den 20.08.2005 um 15:00 UTC in 40 m Hoéhe.
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Dargestellt sind die Ergebnisse fiir den 20.08.2005 um 15:00 UTC in 40 m Hohe.
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(rechts), der Referenzlauf wurde hier von der Simulation mit Auswaschen subtrahiert.
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Abbildung 5.11: Zunahme in % der lokalen Sichtweite (links) und der minimalen Sichtweite
(rechts) in der Simulation mit Auswaschen gegeniiber des Referenzlaufes. Dargestellt sind die
Ergebnisse fiir den 20.08.2005 um 15:00 UTC in 40 m Hohe.

Differenzen im Siidteil des Simulationsgebietes auf, wo in den Vormittagsstunden des
20.08.2005 Niederschlagsereignisse simuliert wurden (Vgl. Kap. 4.2.3). In der Abbildung
4.10 sind die Differenzen der lokalen Sichtweite (rechte Abbildung) und der minimalen
Sichtweite dargestellt (linke Abbildung). Auch hier bestétigen sich die Erwartungen. In der
Simulation mit Auswaschen werden hohere Sichtweiten infolge des reduzierten
atmosphirischen Partikelgehaltes und der daraus folgenden verringerten Extinktion simuliert.
Die Verteilung der Differenz der minimalen Sichtweite ist grober strukturiert als jene der
lokalen Sichtweite. Dies ist begriindet in der Richtungsabhingigkeit der minimalen
Sichtweite. Dabei ist es entscheidend ob die Richtung der minimalen Sichtweite in ein Gebiet
mit vom Auswaschen beeinflussten Partikelkonzentrationen oder in ein vom Auswaschen
unbeeinflussten Gebiet zeigt. Liegt die minimale Sichtweite in ein vom Auswaschen
unbeeinflusstem Gebiet, so ist keine Differenz zwischen den minimalen Sichtweiten der
beiden Simulationen zu erwarten. Die relative Zunahme der Sichtweite in der Simulation
unter Beriicksichtigung des Auswaschens gegeniiber dem Referenzlauf ist in Abbildung 5.11
dargestellt. Hier zeigt sich eine gebietsweise stirkere Zunahme der minimalen Sichtweite im
Vergleich zur lokalen Sichtweite. Das Maximum der relativen Zunahme der lokalen
Sichtweite liegt bei 35 % im Gebiet siidostlich von Chur und das der Zunahme der minimalen
Sichtweite bei 100 % im Gebiet siidostlich von Luzern.

Der vorangegangene Vergleich zeigt, dass der Auswaschprozess iiber die Wechselwirkungen
zwischen atmosphérischen Partikeln und meteorologischen Feldern auch einen indirekten
Einfluf} auf die meteorologischen Parameter hat.
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Die vorliegende Arbeit liefert einen Beitrag zur genaueren Beschreibung des Auswaschens
von Aerosolpartikeln infolge der Kollision der Partikel mit sedimentierenden
Niederschlagstropfen im Rahmen numerischer Ausbreitungsmodelle. Studien verschiedener
Autoren belegen, dass der Auswaschprozess in aktuellen Ausbreitungsmodellen unzureichend
genau wiedergegeben wird (Sparmacher et al., 1993; Rasch et al., 2000; Mircea et al., 2000).
Die exakte physikalische Berechnung des Auswaschprozesses im Rahmen von numerischen
Modellen ist bei der Betrachtung von polydispersen  Aerosolpartikel- und
TropfengroBenverteilungen aufgrund der hohen Anforderungen an die Rechenleistung
gegenwirtig nicht moglich. Daher ist eine Parametrisierung dieses Prozesses notwendig.
Derzeitige Berechnungen des Auswaschprozesses basieren zumeist auf konstanten oder als
Funktion der Niederschlagsrate formulierten Partikelverlustraten (z.B. Seinfeld und Pandis,
1998). Eine Beriicksichtigung der bestehenden Abhéngigkeit des Prozesses von der Partikel-
und TropfengroBenverteilung kann mit diesen Verfahren nicht realisiert werden. Des
Weiteren bleiben oftmals die durch Kondensation bzw. Evaporation verursachten
phoretischen Kréfte sowie die aufgrund elektrischer Ladung der Partikel und Tropfen
wirkenden elektrischen Anziehungskrifte unberiicksichtigt (Mircea und Stefan, 1998).

Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine neue Parametrisierung fiir die Berechnung der zeitlichen
Anderung der Momente einer kontinuierlichen polydispersen PartikelgroBenverteilung infolge
des Auswaschens formuliert. Diese Parametrisierung basiert auf der von Slinn (1977) und
Davenport und Peters (1977) gegebenen Beschreibung des Auswaschprozesses mittels
Partikel-Tropfen-Kollisionseffizienzen. Beriicksichtigt werden hierbei die Kollision
beeinflussenden physikalischen Mechanismen Brownsche Partikelbewegung,
Tragheitsimpaktion, Interzeption, Thermophorese, Diffusiophorese und die Anziehung
infolge elektrischer Krifte. Mit dem Ziel die Anforderungen an die Rechnerleistung zu
minimieren, wurden die Parametrisierungsgleichungen als Funktion der Momente der
Partikel- sowie TropfengroBenverteilungsfunktion formuliert. Hierzu mussten die
Gleichungen der einzelnen Kollisionseffizienzen als Potenz des Partikel- und
Tropfendurchmessers geschrieben werden. Dies erforderte eine Approximation des Terms fiir
die Triagheitsimpaktion und des in den Gleichungen auftretenden Cunningham
Korrekturfaktors. Um die Thermophorese in den Parametrisierungsgleichungen
beriicksichtigen zu konnen, mussten der thermophoretische Koeffizient fiir das
freimolekulare, das molekulare Regime und das Ubergangsregime separat behandelt werden.

Die Notwendigkeit die Abhingigkeit des Auswaschprozesses von den Durchmessern der
Kollisionspartner zu berticksichtigen, zeigte die Diskussion der Partikel-Tropfen-
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Kollisionseffizienz. Die Kollisionseffizienz variiert in dem betrachteten PartikelgroBenbereich
um bis zu zwei GrofBenordnungen. Infolge der hohen Brownschen Bewegung kleiner
Aerosolpartikel werden im GréBenbereich unter 100 nm hohe Kollisionseffizienzen erreicht.
Als weiterer effizienter Kollisionsmechanismus konnte die Trigheitsimpaktion grofer
Partikel im Supermikrometerbereich nachgewiesen werden. Die Kollisionseffizienz in beiden
genannten GroBenbereichen erreicht hier ihr Maximum, welches fiir wenige Nanometer und
mehrere  Mikrometer grofe Partikel nahe FEins liegt. Zwischen diesen beiden
PartikelgroBBenbereichen tritt ein charakteristisches Minimum im Effizienzverlauf auf. Es
konnte gezeigt werden, dass hier die Brownsche Partikelbewegung und die
Tragheitsimpaktion wenig effiziente Kollisionsmechanismen darstellen. In diesem
GroBenbereich  werden die Effizienzen signifikant durch das Auftreten von
thermophoretischen und diffusiophoretischen Kriften in Abhéingigkeit der diese Krifte
bestimmenden Temperatur- und Wasserdampfkonzentrationsgradienten beeinflusst.

Obwohl die absoluten Beitrdge zur Kollisionseffizienz der Interzeption sowie der Anziehung
aufgrund elektrischer Kriafte mit zunehmendem Partikeldurchmesser ansteigen, sind die
relativen Beitrdge dieser beiden Mechanismen als gering einzuschitzen. Die Begriindung liegt
in der Uberlagerung dieser beiden Mechanismen durch die beschriebenen die jeweiligen
GroBenbereiche dominierenden Prozesse.

Mit einem Boxmodell wurden zwei Aspekte untersucht. An einer idealisierten polydispersen
Aerosolpartikelpopulation wurden die Bedeutung des charakteristischen Verlaufs der
Kollisionseffizienz sowie die Bedeutung der Eigenschaften eines Niederschlagsereignisses fiir
das Auswaschen geklart. Im zweiten Teil der Boxmodellstudien wurde der durch das
Auswaschen verursachte Partikelverlust realer atmosphérischer Aerosolpartikelverteilungen
bestimmt und mit Feldmessungen verglichen.

Die Studien an einer trimodalen idealisierten Partikelverteilung zeigten deutliche
Unterschiede im Partikelverlust infolge des Auswaschens in den drei klassischen
PartikelgroBenbereichen. Der geringste Partikelverlust trat im Akkumulationspartikelbereich
auf, welcher im Bereich des Minimums der Kollisionseffizienz angesiedelt ist. Im
Grobpartikelbereich, dem als dominierender Kollisionsmechanismus die Trigheitsimpaktion
zuzuordnen ist, wurden die hochsten Partikelverlustraten  ermittelt.  Mittlere
Partikelverlustraten traten im Aitkenpartikelbereich auf, in dem die Brownsche
Partikelbewegung den dominierenden Kollisionsmechanismus darstellt.

Weiter konnte eine Abnahme der Standardabweichungen in allen drei Moden, also eine
Verringerung der Breite der Gesamtpartikelverteilung mit zunehmender Dauer des
Niederschlagsereignisses nachgewiesen werden. Es zeigte sich eine Verschiebung der
Mediandurchmesser der einzelnen Moden in beziiglich des Auswaschprozesses weniger
effiziente GroBenbereiche. Dies bedeutet eine Zunahme des Mediandurchmessers der Mode
im Aitkenpartikelbereich und eine Abnahme des Mediandurchmessers der Mode im
Grobpartikelbereich. Zum anderen verringerte sich im zeitlichen Verlauf die geometrische
Standardabweichung also die Breite der Verteilungen der einzelnen Moden.

Um den Einfluss der Eigenschaften eines Niederschlagsereignisses auf den Auswaschprozess
zu kldren, wurde das Auswaschen in zwei unterschiedlichen Niederschlagsklassifikationen
simuliert. Hier wurde ein schwaches Niederschlagsereignis durch eine hohe
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Gesamttropfenanzahl bei  geringem  Fliissigwassergehalt und kleinem  mittleren
Tropfendurchmesser charakterisiert und ein starkes Niederschlagsereignis mit geringer
Gesamttropfenanzahl  bei  hohem  Fliissigwassergehalt und  groem  mittleren
Tropfendurchmesser unterschieden. Bei der Approximation der jeweiligen Tropfenspektren
der betrachteten Ereignisse wurden zwei verschiedene Verteilungsfunktionen gewéhlt, eine
Exponentialverteilung und eine 2-parametrige Gammaverteilung. Die Simulationsergebnisse
zeigten, dass der Partikelverlust infolge des Auswaschens stark von dem vom
Tropfenspektrum aufgespannten Kollisionsvolumen abhingt. Schwache
Niederschlagsereignisse mit einer hohen Anzahl kleiner Tropfen und daraus resultierenden
deutlich erhohten Kollisionsvolumina verursachen ein wesentlich effizienteres Auswaschen
von Aerosolpartikeln gegeniiber starken Niederschlagsereignissen mit einer geringeren
Anzahl groBer Tropfen. Die Variation, der im Rahmen dieser Arbeit verwendeten
Tropfenverteilungsfunktionen, ergab hingegen nur geringe Unterschiede im Partikelverlust,
begriindet in den vergleichbaren Kollisionsvolumina.

Neben den idealisierten Studien wurden mit dem Boxmodell durch den Niederschlag
verursachte  Partikelverlustraten verschiedener realer aus Messungen abgeleiteter
troposphédrischer Aerosolpartikelverteilungen bestimmt. Die simulierten Verlustraten
variierten in Abhédngigkeit der betrachteten Aerosolpartikelverteilungen und Niederschlags-
ereignisse um bis zu zwei GroBenordnungen im Bereich von 8107 s’ — 2107 s, Ein
Vergleich der simulierten Verlustraten mit in Feldmessungen ermittelten Verlustraten zeigte
eine gute Ubereinstimmung.

Die neu entwickelte Parametrisierung des Auswaschprozesses wurde in das mesoskalige
Modellsystem COSMO-ART implementiert. In der derzeitigen Realisierung des
Auswaschprozesses im COSMO-ART Modell bleiben die Thermophorese, die
Diffusiophorese und die Anziechung aufgrund des Wirkens elektrischer Kréfte
unberiicksichtigt. Im COSMO-ART Modell werden zeitlich konstante Standardabweichungen
fiir die die einzelnen Moden approximierenden Lognormalverteilungen verwendet. Daher
kann die zeitliche Anderung der Standardabweichung infolge des Auswaschprozesses nicht
beriicksichtigt werden. Es wurde gezeigt, dass bei der Berechnung des Auswaschprozess mit
konstanter Standardabweichung auch die Mediandurchmesser der einzelnen die Moden
approximierenden Lognormalverteilungen konstant gehalten werden miissen. Mit diesen
Vereinfachungen wird letztendlich der Auswaschprozess in den aerosoldynamischen
Gleichungen fiir das Nullte und das Dritte Moment als zusétzliche Senke fiir die Partikel
berticksichtigt.

Da das Auswaschen von Aerosolpartikel eine bedeutende Senke fiir die in der Atmosphére
suspendierten Partikel darstellt, leistet diese Erweiterung einen Beitrag dafiir, das
troposphdrische Aerosol im regionalen Bereich mit einem Modell realistischer zu
beschreiben. Das Modellsystem erlaubt die Simulation der raum-zeitlichen Entwicklung der
Konzentrationsfelder gas- und partikelféormiger Luftbeimengungen unter Beriicksichtigung
von lokalen Emissionen, Transportprozessen, Depositionsprozessen sowie chemischen
Umwandlungen und aerosoldynamischen Prozessen. Mit der um das Auswaschen erweiterten
Modellversion wurde eine sommerliche 5-Tages-Periode im August 2005 simuliert. Das
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Modellgebiet umfasste Stidwestdeutschland und grofle Teile der Alpen. Um die bendtigten
Konzentrationen auf den seitlichen Randern zu erhalten, wurde das Modell in sich selbst
genestet.

Der Vergleich der simulierten Partikelmassenkonzentrationen mit operationell gemessenen
zeigte, dass das Modell die Konzentrationen atmosphédrischer Luftbeimengungen in dem
betrachteten Fall realistisch wiedergibt, verdeutlichte allerdings auch die Grenzen des
Modells. Die hohe zeitliche Variabilitit der gemessenen Konzentrationen kann vom Modell
nicht wiedergegeben werden. Dies ist begriindet in der rdumlichen und zeitlichen Auflosung
des Modells und der den Simulationen zugrunde liegenden Emissionsdaten.

Der Auswaschprozess wurde anhand des in den Morgenstunden des vierten Simulationstages
im Siidteil des Simulationsgebietes auftretenden Niederschlages untersucht. Es konnte eine
deutliche Beeinflussung der Partikelkonzentrationen in der Horizontalen sowie Vertikalen
nachgewiesen werden. In Abhédngigkeit der Stirke und Dauer des Niederschlagereignisses
ergaben sich in Bodenndhe ein Partikelanzahlverlust von bis zu 15 % und ein
Partikelmassenverlust von bis zu 25 %. Wie in den Boxmodellstudien konnte auch in den
dreidimensionalen ~ Simulationen  die  Abhédngigkeit des  Auswaschens  vom
Partikeldurchmesser gezeigt werden. Der hochste Partikelverlust trat auch hier in den im
Aitken- und Grobpartikelbereich angesiedelten Moden auf. Durch den atmosphérischen
Transport der Aerosolpartikel werden die durch den Auswaschprozess verringerten
Partikelkonzentrationen in vom Niederschlag unbeeinflusste Gebiete verbreitet. Der Transport
und die lokalen Emissionen bewirken eine Einmischung von Partikeln in vom Niederschlag
beeinflusste Gebiete. Dies wirkt sich in diesen Gebieten in einer Verringerung des
Nettopartikelverlustes aus.

Die simulierten dreidimensionalen Partikelkonzentrationsfelder wurden im Weiteren dazu
genutzt, ausgesuchte optische Eigenschaften der Partikel zu berechnen. Auf Basis der
berechneten Partikelmassenkonzentrationsverteilungen wurde gezeigt, wie in parametrisierter
Form auf den Extinktionskoeffizienten geschlossen werden kann. Die auf der Basis von Mie-
Rechnungen formulierte Parametrisierung ermoglicht die Berechnung der Extinktion an
Aerosolpartikeln in effizienter Weise im Rahmen dreidimensionaler numerischer
Ausbreitungsmodelle. Die horizontale Verteilung des Extinktionskoeffizienten ist
charakterisiert durch eine hohe raum-zeitliche Variabilitit. Der Tagesgang des
Extinktionskoeffizienten weist ein typisches Maximum in den frilhen Morgenstunden auf.
Dieses Verhalten kann auf den Tagesgang der relativen Feuchte zuriickgefiihrt werden. Dieser
Tagesgang ist charakterisiert durch ein Maximum in den spdten Nacht- und frithen
Morgenstunden. Die erhohten relativen Feuchten bewirken eine Zunahme des
Fliissigwassergehalts in der Aerosolpartikelmasse und somit speziell im Aitken- und
AkkumulationsgroBBenbereich groBere Partikeldurchmesser mit einer effektiveren Extinktion.
Die Kenntnis des dreidimensionalen Feldes der Extinktionskoeffizienten wurde im
Modellgebiet dazu verwendet, die Sichtweite zu bestimmen. Um die Sichtweite abzuleiten,
wurden zwei verschiedene Verfahren genutzt und miteinander verglichen. Anhand der durch
Koschmieder (1928) gegebenen Formel konnte eine lokale Sichtweite aus dem
Extinktionskoeffizienten am Aufpunkt bestimmt werden. Ein Problem dieser Methode ist,
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dass die horizontale Variabilitit des Extinktionskoeffizienten nicht beriicksichtigt werden
kann. Die so berechneten Sichtweiten stellen daher nur eine grobe Abschidtzung der
atmosphérischen  Verhédltnisse = dar. Um  die  horizontale  Variabilitit  des
Extinktionskoeffizienten in der Berechnung der Sichtweite beriicksichtigen zu konnen und
somit eine richtungsabhingige Sichtweite abzuleiten, wurde ein Verfahren nach Riemer
(2002) verwendet. Dieses basiert auf der Reduktion des Kontrastes eines zu beobachtenden
Objekts mit zunehmender Entfernung vom Beobachter. Mit dieser Methode wurde fiir
verschiedene Raumrichtungen die Sichtweite bestimmt. Die sich daraus ergebende minimale
Sichtweite wurde mit jener lokalen aus dem Koschmieder-Verfahren verglichen. Der
Tagesgang der Sichtweiten ist eng mit dem Tagesgang der Extinktionskoeffizienten verkniipft
und weist ein charakteristisches Maximum in den Mittagsstunden auf, in denen minimale
Extinktionskoeffizienten zu beobachten waren. Es zeigte sich, dass die lokalen Sichtweiten zu
einer Uberschitzung der atmosphirischen Verhiltnisse tendieren, speziell im Fall einer
sauberen ungetrilbbten Atmosphdre mit hohen Sichtweiten. Der Vergleich gemessener
Sichtweiten mit simulierten minimalen Sichtweiten ergab eine sehr gute Ubereinstimmung.
Des Weiteren konnte am Beispiel der Sichtweite gezeigt werden, dass der Auswaschprozess
tiber die Wechselwirkungen der Aerosolpartikel mit meteorologischen Feldern, einen
indirekten Einfluss auf meteorologische Parameter hat.

Die Simulation des atmosphirischen Aerosols stellt auch heute noch eine grofle
Herausforderung dar. Obwohl in den letzten Jahrzehnten groBle Fortschritte erzielt werden
konnten, bleibt immer noch eine grole Unsicherheit. Selbst grundlegende Fragen, wie die
Bildung von Aerosolpartikeln aus gasformigen Vorlaufersubstanzen oder der Einfluss einer
Aerosolpartikelpopulation auf die Wolken- und Niederschlagsbildung, bleiben ungeklart. Ein
weiteres Problem ergibt sich daraus, dass aus Kapazitits- und Verstdndnisgriinden nicht alle
Komponenten des atmosphérischen Aerosols beriicksichtigt werden konnen. Hier bestehen
vor allem bei der Behandlung des organischen Anteils am atmosphérischen Aerosol grof3e
Verstandnisliicken. Weiter zeigte sich, dass das atmosphérische Aerosol vor allem in den
unteren Atmospharenschichten stark von lokalen Emissionen beeinflusst wird. Eine
detaillierte Charakterisierung der Emissionen und deren raum-zeitlicher Variabilitit bildet
somit die Vorraussetzung fiir qualitativ hochwertige Simulationen. Unter diesen
Randbedingungen leistet die vorliegende Arbeit einen Beitrag zu einer verbesserten
Simulation des atmosphédrischen Aerosols. Im Rahmen dieser Arbeit konnte bei der
Parametrisierung des Auswaschprozesses eine deutliche Verbesserung erzielt werden,
begriindet durch die Beriicksichtigung der Abhéngigkeit des Prozesses vom Partikel- und
Tropfendurchmesser sowie der phoretischen und elektrischen Mechanismen. Die entwickelte
Parametrisierung erdffnet die effiziente und genauere Behandlung des Auswaschprozesses in
Ausbreitungsmodellen mit einer im Vergleich zu bestehenden Formulierungen héheren
Genauigkeit. Im Bezug auf das Auswaschen bleiben dennoch einige Fragen, die hier nicht im
Mittelpunkt der Betrachtungen standen, ungekldrt, wie beispielsweise der Einfluss der
atmospharischen Turbulenz auf die Partikel-Tropfen-Kollisionen.

Das im Rahmen dieser Arbeit erweiterte Modellsystem COSMO-ART ermdglicht ein breites
Anwendungsfeld zur Untersuchung des Einflusses des Aerosols auf die physikalischen und
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chemischen Bedingungen der Atmosphire auf der regionalen Skala. In dieser Arbeit wurde
das Modell zur Bestimmung des Einflusses in der Atmosphére suspendierter Partikel auf die
Sichtweite verwendet. Die Ergebnisse stehen im wesentlichen in guter Ubereinstimmung mit
den realen Verhiltnissen. Allerdings blieben in dieser Arbeit der Einfluss verschiedener
meteorologischer Variablen, wie beispielsweise der Bewolkung und der damit verbundenen
Abschattung, auf den Kontrast unberiicksichtigt. Weitere denkbare Einsitze des Modells sind
Fragestellungen zur  Charakterisierung  urbaner  Partikelbelastungen  oder  der
Klimawirksamkeit des anthropogenen Aerosols. Eine vollstindige Validierung des Modells
anhand von atmosphédrischen Messungen ist sehr schwierig. In-situ Datensétze, die eine
komplette Charakterisierung der chemischen und physikalischen Eigenschaften des
atmosphirischen Aerosols zulassen, sind kaum vorhanden. Die fortschreitende Entwicklung
in der Messtechnik der letzten Jahre bietet heute eine weitere Moglichkeit der Verifikation
von Modellergebnissen mittels Fernerkundungsverfahren wie Lidar-, Photometer-, und
Satellitenmessungen. Satellitenmessungen bieten die Moglichkeit eines flichenhaften
Vergleichs von Grobstrukturen im regionalen Bereich in den verschiedenen simulierten
Feldern, wihrend Lidarmessungen hochauflosende Messungen fiir kleinere Gebiete liefern.
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