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Das Programm Atmosphare und Klima im
Forschungszentrum Karlsruhe

F. Fiedler, ATMO

Die Forschung, die sich mit der At-
mosphére und ihrem langzeitigen
Klimaverhalten befasst, folgt im
Wesentlichen seit ihren Anfangen
relativ einfachen, dennoch unum-
ganglich notwendigen Vorgaben:

e Sie will erarbeiten, wie die physi-
kalischen Grofen, beispielswei-
se Temperatur, Feuchte, Nieder-
schlag, Wind, Energie und
Strahlung sowie die chemischen
Grofen, wie beispielsweise die
Konzentration von Aerosolen,
und Ozon zusammen mit einer
fast nicht endenden Liste von
Spurenstoffen, inregionalen Be-
reichen und im globalen Malf3-
stab in der Atmosphére verteilt
sind.

o Siewillaufdeckenundverstehen
lernen, wie die Atmosphare funk-
tioniert, um die Frage beantwor-
tenzukdnnen, wannundwossich
ein Tiefdruckgebiet eventuell so-
gar mit verheerenden Auswir-
kungen infolge von Sturm und
Starkniederschlagen ausbildet.
Sie will die GesetzmaRigkeiten
turbulenter Strémung, von hoch-
reichender Konvektion, der Wol-
kenbildung, der Absorption von
Strahlung an Aerosolen, Tropf-
chen und Gasen erarbeiten.

e Sie willin quantitativer Weise mit
Hilfe der physikalischen und
chemischen Gesetze erklaren,
wie die beobachteten Verteilun-
gen zustande kommen und wel-
che der in groer Zahl gleichzei-
tig nebeneinander ablaufenden
Prozesse unter stetig variablen
Bedingungen daflrr verantwort-
lich sind.

e Bei hinreichendem Verstandnis
Uber das natirlich ablaufende
System ist die dringende Frage
zu beantworten, wo und auf wel-
che Weise die rasch anwach-
sende Weltbevolkerung bei der

Schaffung der Nahrungsgrund-
lagen und infolge der Inan-
spruchnahme von Ressourcen
fur Wohlstand und Mobilitéat be-
reits so stark in das System ein-
greift, dass Veranderungen lo-
kal, regional und sogar global
darausresultieren. Diese Veran-
derungen wirken wiederum in
besorgniserregender Weise auf
die Bedingungen zur Schaffung
der Nahrungsgrundlagen und
auf die soziologischen Bereiche
zuriick.

Trotz aller enormen Erfolge, aufdie
die Atmospharenforschung der
letzten 50 Jahre mit Stolz zuriick-
schauen kann, bestehen nach wie
vor auf allen Feldern noch grolRe
Defizite. Es ist zu wenig und zu un-
genau bekannt, wie die einzelnen
Variablen in der Atmosphéare von
bodennahen Schichten bis in die
Stratosphare hinein verteilt sind.
Hierfur liegen weder fiir alle Sub-
stanzen hinreichend genaue und
hinreichend die Vorgange in Raum
und Zeit auflésende Messgerate
vor, noch stehen Messungen von
den gewlnschten GréRen tber ei-
nen langeren Zeitraum zur Verfu-
gung, anhand derer eine verlass-
liche Beurteilung des Geschehens
in der Atmosphare méglich wird.
Die bisherigen Erkenntnisse stel-
len in weiten Bereichen nur einen
groben Abklatsch des tatsach-
lichen Geschehens dar. Das bis-
herige Verstandnis und damit vor
allem die mathematisch-physika-
lische Beschreibung von zahirei-
chen Prozessen wie beispielswei-
se das Zusammenspiel von Aero-
solen, Feuchte und chemischen
gasformigen Stoffen oder die
Tropfchenbildungin Wolken bis hin
zur Entstehung von Niederschlé-
gen, die Entstehung von hochrei-
chender Konvektion tiber bergiger
Landschaft und die Dynamik der

Atmosphare im globalen Maf3stab
reicht nicht aus, um Antworten auf
alle wichtigen Fragen mit der erfor-
derlichen Verlasslichkeit zu geben.

Dies ist umso schwieriger zu errei-
chen, als die Atmosphare eine ex-
trem hohe Variabilitdt sowohl zeit-
lich wie auch rdumlich besitzt. Da-
her sind Messungen nur an einem
Ortoder nurineinemrelativ kurzen
Zeitintervall bei weitem nicht aus-
reichend, um allgemein giiltige Zu-
sammenhénge daraus ableiten zu
kénnen. Viele typische Strukturen,
wie beispielsweise ein Tiefdruck-
gebiet, besitzen eine horizontale
Ausdehnung von rund 1000 km.
Um esin seinem Grundmuster und
in seiner Wirkung fur Energie-,
Feuchte- und Stofftransporte er-
fassen zu kdnnen, sind weit aus-
gedehnte Messungen erforderlich.
Zusatzlich gleichen sich kaum zwei
aufeinanderfolgende Tiefdruckge-
biete. Daher ergibt die Analyse
Uber ein ganzes Ensemble von
Tiefdruckgebieten erst ein deut-
liches Bild der mitihnen verbunde-
nen Energie- und Feuchtetrans-
porte innerhalb des gesamten at-
mosphérischen Systems.

Innerhalb des Programms Atmo-
sphéare und Klima (ATMO) werden
groRRe Anstrengungen unternom-
men, um die noch bestehenden
Licken im Verstandnis der Pro-
zesse und in der Kenntnis der glo-
balen und regionalen Verteilung
von FeldgroRen zu verkleinern.
Hierzu gehoren Gerateentwicklun-
gen, um die Gute und Vollstandig-
keit der Messungen in Bezug auf
Anzahl der bisher verfiigbaren Va-
riablen zu erhéhen und auch in Be-
zug auf die raumliche und zeitliche
Verflgbarkeit zu verbessern.

Wegender gro3en Spannweite der
auftretenden Prozesse, die vom
kleinsten Tropfenwachstum bis zur
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erdumspannenden  Zirkulation
reicht, sind Messplattformen aller
Art notwendig, um ein hinreichend
genaues und ein hinreichend voll-
sténdiges Bild von den Vorgangen
zu erhalten.

Herausragend fiir die Schaffung ei-
nes klareren Bildes der globalen
Verteilungen von solchen Sub-
stanzen, die mit dem schiitzenden
Ozonschild der Atmosphéare im
starken Zusammenhang stehen,
sind die mit dem Michelson-Inter-
ferometer (MIPAS) von Flugzeu-
gen, von hochfliegenden Ballons
und vom Satelliten aus erfassten
Verteilungen einer gréReren Zahl
von Substanzen. So ist MIPAS ei-
nes der zentralen Instrumente auf
dem europaischen Umweltsatelli-
ten ENVISAT. Der besondere Vor-
teil dieser Messungen vom Satelli-
ten aus besteht darin, dass sie
gleichzeitig und weltumspannend
Uber eine langere Zeit durchge-
fuhrt werden kénnen, um neben
der raumlichen Variabilitat auch
Trends aufdecken zu kénnen.

Neben den Langzeitbeobachtun-
gen vom Satelliten aus sind Mes-
sungen in allen Héhenbereichen
der Atmosphare erforderlich, die
den zeitlichen Ablauf von Prozes-
sen, von ihrer Entstehung bis zu ih-
rer Dissipation, in den entspre-
chenden Zeitspannen auflésen.
Hierzu werden aufwendige Geréa-
teentwicklungen vorangetrieben,
um Turbulenz, das Stromungsfeld
innerhalb der einzelnen Struktu-
ren, die damit verbundene Ener-
gie-, Feuchte- und Stofftransporte
unter schwierigen Messbedingun-
gen zu quantifizieren. Einen ho-
hen Stellenwert besitzen indirekte
Messverfahren wie Radarmess-
gerate zur Erfassung wolkenphysi-
kalischer Parameter und des Nie-
derschlags und andere sehr auf-
wendige Fernerkundungsverfah-

ren, bei denen die Ausbreitung von
Schallwellen und elektromagne-
tischen Wellen als Messsignal ver-
wendet werden. Diese Messgera-
te werden in Flugzeugen mit dem
entsprechenden Flugpotential in
verschiedenen Hohenschichten
der Atmosphéare, von der atmo-
spharischen Grenzschicht bis in
die untere Stratosphare einge-
setzt.

Die mit diesen Geraten, unter Aus-
nutzung relativ komplizierter Zu-
sammenhange zwischen dem ge-
wlnschten Parameter und dervom
Gerat erfassten Gréf3en, gewon-
nenen Messdaten erforderndie Er-
arbeitung angepasster Auswerte-
algorithmen, die von relativ einfa-
chen Eichungen bis zu aufwen-
digen Computerberechnungenrei-
chen.

Die umfassendste und konzen-
trierteste Integration des gesamten
Wissens stellen Simulationsmo-
delle fur die Atmosphéare dar. Hier-
bei ist es erforderlich wegen des
groRen Aufwands und der Vielzahl
von Prozessen und Wechselwir-
kungen zwischen den Prozessen
zunachst Module fir Teilbereiche
aufzubauen, die beispielsweise
das physikalische und chemische
Verhalten von Aerosolen, die che-
mischen Reaktionen zwischen ei-
ner grof3en Zahl von lediglich in
Spuren in der Atmosphére auftre-
tenden Substanzen, das Tropfen-
wachstum und die Wolkenbildung,
die turbulente Grenzschichtent-
wicklung bis hin zu den globalen
Transporten in der Stratosphare
beschreiben kdnnen.

In ATMO werden nicht nur die ma-
thematisch-physikalischen Be-
schreibungen fiir solche Modelle
erweitert, sondern auch an zahlrei-
chen Problemen der numerischen
Verfahren zur Losung dieser Glei-

chungen gearbeitet. Schlie3lich
wird nach dem jeweiligen Entwick-
lungsstand der Modelle, angepasst
an die Situationen, die den grof3en
Feldmessprogrammen zugrunde
liegen, eine Gesamtschau in Form
von Energie- Wasser- und Stoff-
haushalten berechnet. Aus dem
Wechselspiel zwischen Feldmes-
sungen und zugehdrigen Modell-
rechnungen wird der Wissens-
stand sukzessive erweitert. In die-
ser Richtung stehen die am Erdbo-
den ablaufenden Prozesse wie die
Speicherung von Wasser im Bo-
den, die Energie-, Wasserdampf-
(Verdunstung) und Stofftransporte
zwischen Boden und Atmosphére,
die Ausbildung von hochreichen-
der Konvektion, die Erfassung der
Vertikalverteilung von Substanzen
vom Boden bis in die Stratosphéare
hinein, die Austauschvorgange im
Bereich zwischen Troposphare
und Stratosphéare sowie die Beob-
achtung von langzeitigen Trends
im Vordergrund.

Somit dienen die Forschungsar-
beiten der heute besonders wichti-
gen Aufgabe des nachhaltigen Kli-
maschutzes. Dringend geforderte
Entscheidungen auf der politi-
schen Ebene setzen eine sichere
Basis der Kenntnisse uber die Zu-
sammenhé&nge im globalen Klima-
systemwie auch im regionalen Be-
reich, besonders in den bevoélke-
rungsdichten ,Megacities" voraus.
Eine besondere Herausforderung
stellt die Trennung zwischen den
naturlichen Fluktuationen auflang-
zeitigen wie auch kurzzeitigen
Zeitskalenvondenvom Menschen
verursachten Veranderungen dar.
Hier steht die Forschung aufgrund
der immensen inharenten Variabi-
litat der Atmosphére und des ge-
samten Klimasystems gro3en Her-
ausforderungen gegeniber.




Uberprifung der Genauigkeit von
berechneten Emissionen des Kraftfahrzeugverkehrs:
Konzept und Messergebnisse

U. Corsmeier, M. Kohler, B. Vogel, F. Fiedler, IMK

Einleitung

Die Verringerung der Belastung
der Atmosphare mit Emissionen
aus Verkehr, Heizung und Indus-
trie ist ein anerkanntes politisches
Ziel. Zum Nachweis des Erfolges
verschiedener Minderungsstrate-
gien, mussen die Emissionen ein-
zelner Emittenten bzw. Emitten-
tengruppen gemessen werden.

Kraftfahrzeuge geben Stickstoff-
monoxid, Kohlenmonoxid, Koh-
lenwasserstoffe und partikelférmi-
ge Luftbeimengungen, wie Diesel-
ru3 ab. Folge dieser Emissionen
sind z.B. hohe Ozonkonzentratio-
nenwahrend der Sommermonate.
Kleinstpartikel, zu denen der Die-
selrul® gehdrt, stehen im Verdacht
gesundheitsschadlich zu sein. Da-
neben sind sie klimawirksam und
tragen zum Treibhauseffekt bei.

Mit Modellrechnungen werden
Prognosen und Bewertungen der
zuklnftigen Belastung der Atmo-
sphare mit Schadstoffen vorge-
nommen. Da die Modellergebnis-
se Grundlage fur weitreichende
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Abb. 1: Ubersicht Uiber das Messfeld an der Autobahn 656 bei Hei-

umweltpolitische Entscheidungen
sind, gewinnt die Frage nach der
Genauigkeit berechneter Emis-
sionsdaten an Bedeutung. Sie
kann z.Z. nur auf3erst unzurei-
chend beantwortet werden. Fir
die wichtigen Emissionen des
StralRenverkehrs wird deshalb mit
Hilfe des Feldmessprogramms
BAB Il die Giite statistisch-nume-
rischer Emissionsberechnungs-
modelle Uberpruft.

Das Feldmessprogramm BAB I
wird vom Umweltbundesamt teil-
finanziert. Zu den Arbeiten tragen
neben dem Institut fir Meteorolo-
gie und Klimaforschung des For-
schungszentrums Karlsruhe die
folgenden Institutionen bei:

Department of Chemistry der Uni-
versitét Kopenhagen, Institut far
Energiewirtschaft und Rationelle
Energieanwendung der Univer-
sitat Stuttgart, Institut fir Physika-
lische Chemie der GH Wuppertal,
Institut fir Umweltphysik der Uni-
versitat Heidelberg, Institut fir
Verfahrenstechnik und Dampf-
kesselwesen der Universitat Stutt-

Mo ] D

delberg-Wieblingen. Zur Erfassung der Vertikalprofile sind rechts
und links 52 m hohe Krantirme aufgestellt worden.

gart, Paul Scherrer Institut, Villi-
gen (Schweiz); Umweltbundes-
amt, Berlin; Zentrum fir Umwelt-
forschung der Universitat Frank-
furt, BASF AG und Ford For-
schungszentrum sowie das Insti-
tut fur Instrumentelle Analytik des
Forschungszentrums Karlsruhe.

Konzept zur Ermittlung
von Verkehrsemissionen

Der Berechnungsansatz fur die
Emission Q; der Substanz i, die
auf einem StraRenabschnitt frei-
gesetzt wird, lautet:

Q=

V (X5,2) - G (X,,2) dz —

V (X4,2) - G (X,,2) dz

0

C, ist die Konzentration der Sub-
stanz i und v ist die Windge-
schwindigkeit jeweils am Ort x, im
Luvder Strale, also derdem Wind
zugewandten Seite, bzw. am Ort
X, im Lee der StralRe, der dem
Wind abgewandten Seite; z be-
schreibt die vertikale Erstreckung
derAbluftfahne, sie reichtvonz =0
bis z = h. Vorausgesetzt wird,
dass keine Deposition und keine
chemischen Umwandlungen der
Emissionen stattfinden, dass die
turbulenten Flisse in Stromungs-
richtung gegenuber dem mittleren
horizontalen Transport vernach-
lassigbar sind und dass entlang
des StralRenabschnittes homoge-
ne und stationare Verhaltnisse al-
ler bendtigten GroRRen vorliegen.
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Abb. 2: Messaufbau wéhrend BAB Il senkrecht zur Autobahn 656 am Beispiel der Grof3en NO, NO

roten Container markieren die Positionen der Messungen am Boden.

Abb. 3: Messturm mit Instrumentierung und

Aufzug.

Das Messprogramm
BAB I

Die Messungen im Rahmen von
BAB Il fanden vom 1. bis 25. Mai
2001 auf einem landwirtschaftlich
genutzten Gelande beiderseits
der Autobahn 656 bei Heidelberg-
Wieblingen statt (Abb. 1). Einge-
bettet in diesen Zeitraum fiir kon-
tinuierliche Messungen waren
8 Intensivmessphasenvon jeweils
24 h Dauer. Auf der Sudseite der
Autobahn wurden an zwei Punk-
ten, auf der Nordseite an drei
Punkten die Konzentrationen fir
die Substanzen NO, NO,, O,, CO,
CO, und fur bis zu 26 Kohlen-
wasserstoffe (VOC) gemessen
(Abb. 2).

Zur Erfassung der Vertikalprofile
istaufjeder Seite der Autobahn ein
52 m hoher Kranturm aufgestellt
worden (Abb. 3). Die Konzentra-
tionenvon NO, NO,, CO, CO, wur-
den in 10 H6hen, die von Ozon in

. and CO. Die

3 Hohen kontinuierlich Gber den
gesamten Untersuchungszeit-
raum gemessen. Wahrend der In-
tensivmessphasen wurden auch
die Kohlenwasserstoffe im Luv in
3HohenundimLeein 6 Hohenre-
gistriert. Partikelmessungen wur-
den nordlich der Autobahn in
3 Hohen und sidlich davon in
2 Hohen durchgefihrt. Zusatzli-
che Informationen tiber die vertika-
le Verteilungvon NO, NO,, CO, lie-
ferten Profilfahrten mit Aufziigen
wahrend der Intensivmesspha-
sen. An der Basis der TUrme wur-
den Partikelmessungen (Gro3en-
verteilung, Massenkonzentration)
im Dauerbetrieb durchgefuhrt.

Zur Verkehrserfassung wurden
vom Institut fiir Energiewirtschaft
und Rationelle Energieanwen-
dung (IER) der Universitat Stutt-
gart Geschwindigkeitsmessun-
genaufallen4 Fahrspuren durch-
gefuhrt [1]. Ferner wurden die
Fahrzeugkennzeichen mit Video-




kameras aufgezeichnet. Dies er-
laubt eine Einordnung der Fahr-
zeuge in die Klassen Motorrader,
Pkw/Kombi, leichte Nutzfahrzeu-
ge, Lkw, Sattelziige und Busse.
Uber die aufgezeichneten Kenn-
zeichen werden beim Kraftfahrt-
bundesamt die emissionsrele-
vanten Daten der Fahrzeuge ab-
gerufen. Dies sind: Fahrzeugart,
Antriebsart (Otto-/Dieselmotor),
Hubraum, Schadstoffminde-
rungstechnik, Einstufung in
Schadstoffklassen, zulassige Ge-
samtmasse und Datum der Erst-
zulassung.

Die Einhaltung vorgegebener
maximaler Messfehler wurde
durch ein Qualitatssicherungspro-
gramm fur NO, NO,, CO, CO,, O,
(Stoffgruppe A), Kohlenwasser-
stoffe (Stoffgruppe B) und Partikel
(Stoffgruppe C) gewabhrleistet: Die
Analysatoren fur die Stoffgruppen
Aund B wurden vor und nach dem
Messprogramm sowohl mit zertifi-
zierten Prifgasen beaufschlagt
als auch zu einer mehrtagigen
AuBenluftparallelmessung zu-
sammengezogen. Die Durch-
fihrung und Uberwachung der
Qualitatssicherung oblag dem In-
stitut fur Verfahrenstechnik und
Dampfkesselwesen der Univer-
sitat Stuttgart. Das Institut fir Phy-
sikalische Chemie der Universitat
Wuppertal iberwachte durch Kon-
trollmessungen mit einem be-
kannten und ebenfalls zertifizier-
ten 30-Komponenten-Kohlen-
wasserstoffgemisch die Qualitat
der VOC Messungen.

Gemessene Emissionen

Bei autobahnsenkrechter Anstro-
mung werden luv- und leeseitig
unterschiedliche Spurenstoffpro-

file gemessen. Im Luv der Auto-
bahn wird unter den vorgegebe-
nen Bedingungen ein Uber alle
Messhohen hinweg konstantes
Profil registriert. Auf der Leeseite
ist, bedingt durch die Emissionen
des Kraftfahrzeugverkehrs auf der
Autobahn, die Ausbildung einer
Abgasfahne zu beobachten.

Abb. 4 zeigt einen solchen Fall bei
nordostlicher Anstromung der Au-
tobahn fur CO und NO,. Die Fah-
nenhdhe liegt hier am 11. Mai
2001 zwischen 12 Uhr und 18 Uhr
im Mittel zwischen 25 mund 30 m.
Im unteren Messniveau (8 m) ist
im Lee die CO-Konzentration um
50 ppb und die NO,-Konzentration
um 15 ppb gegenuber den Mes-
sungen im Luv erhoht.

Die zusatzlich zu den Spuren-
stoffmessungen ausgefihrten
PartikelImessungen lassen eben-
falls die Ausbildung einer Abluft-
fahne im Lee der Autobahn er-

kennen. Abb. 5 zeigt exempla-
risch fur die Vielzahl der einge-
setzten Messsysteme Ergebnis-
se des ELPI-Systems (Elec-
trostatic Low Pressure Impactor)
vom Paul Scherrer Institut in der
Schweiz. Das ELPI wurde am 14.
Mai 2001 bei Sudwestwind im
Aufzug des Nordturms, also lee-
seitig der Autobahn betrieben.
Pro Stunde wurden je 6 Auf- und
Abstiege mit dem Aufzug gefah-
ren. Die Vertikalprofile liegen so-
mit in einer zeitlichen Auflésung
von ca. 6 Minuten vor. In der Ab-
bildung ist exemplarisch fur zwei
Aufstiege die Anzahlkonzentrati-
on in Abhangigkeit vom Partikel-
durchmesser (Dp) und der Hohe
Uber Grund aufgetragen. Die bei-
den Vertikalprofile zeigen bis zu
einer Hohe von 20 m tber Grund
im Partikelbereich < 0.2 pum und
im Partikelbereich > 1 pum deutli-
che Erhéhungen der Anzahlkon-
zentrationen.

60 60
—o— Nord
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Abb. 4: Mittlere Vertikalprofile fir CO (links) und NO

« (rechts) am 11. Mai 2001

zwischen 12 Uhr und 18 Uhr bei nordéstlicher Anstromung (39°). Das Profil
mit Punktmarkierungen zeigt Messungen im Luv, dasjenige mit Dreieckmar-
kierungen Messungenim Lee der Autobahn. Die Emissionen des Verkehrs bil-
den eine Abluftfahne zwischen 25 m und 30 m Hohe aus.




Die Konzentrationserh6éhung im
Feinstpartikelbereich wird haupt-
sachlich durch direkte RuRemis-
sionen aus dem Auspuff der Fahr-

zeuge und durch kondensier-
te Schwefelsdurepartikel verur-
sacht, wahrend die erhdhten
Werte fur die gréReren Partikel
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Abb. 5: PartikelgroRenverteilung im Lee der Autobahn. Das Beispiel zeigt zwei
Vertikalprofile vom 14. Mai 2001. Aufgetragen ist der Partikeldurchmesser (Dp)
Uber der H6he Uber Grund. Die Farben geben die Anzahlkonzentration einzel-
ner PartikelgroRenklassen wieder. (Imhoff, PSI, Schweiz).

auf Reifenabrieb, zusammenge-
wachsene RufBpartikel und die
Aufwirbelung von sedimentierten
Partikeln durch den Fahrbetrieb
zurlickzufuhren sind.

Berechnete und model-
lierte Emissionen

Uber den gesamten Messzeit-
raum hinweg konnten insgesamt
262 Einzelprofile jeweils fir NO,
und CO ausgewertet werden. Die
Berechnung der Quellstarken aus
den Einzelprofilen fihrt zu einem
Wochengang der Emissionen auf
der A656. In Abb. 6 sind die expe-
rimentell ermittelten mittleren Ta-
geswerte der Wochentage darge-
stellt (EXP).

Zum Vergleich sind zusétzlich die
Emissionen, die vom IER der Uni-
versitat Stuttgart aus Modellrech-
nungen bestimmt wurden ange-
geben (MOD), [1]. Die fur die
Rechnungen notwendigen Ver-
kehrstarken wurden aus einer au-
tomatischen Zahlstelle abgeleitet
und mitden Daten der detaillierten
Verkehrserfassung korreliert. So-
mit steht ein homogener Ver-
kehrsdatensatz fir den gesamten
Untersuchungszeitraum zur Ver-
fugung.

Die Quellstarke fur NO, liegtan Ar-
beitstagen bei 3.5 kg h™* km*und
an Wochenenden bei 1.6 kg h*
km™. Die Ubereinstimmung zwi-
schenMessungund Modellist hier
sehr gut. Die gemessene Quell-
starke fir CO liegtanArbeitstagen
bei 9.9 kg h™* km™ und an Wo-
chenenden bei 7.4 kg h™ km™. Die
berechneten Werte sind jeweils
etwa 25% niedriger. Diese Abwei-
chungen sind geringer als bei ei-
nem Vorexperiment 1997 [3]. Da-
mals lagen die vom Modell be-
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rechten Linien geben die Fehler an, mit denen die gemessenen (EXP) und die berechneten Emissio-

nen (MOD) behaftet sind [1].

rechneten Werte nur bei etwa 50%
der gemessenen realen Emissio-
nen. Die heutige bessere Uber-
einstimmung konnte durch den
optimierten Messaufbau und eine
deutlich verbesserte Messtech-
nik, aber auch durch die gegen-
Uber 1997 veranderten Annah-
men Uber Emissionsfaktoren [2],
Flottenzusammensetzung und
Fahrmodi in den Modellrechnun-
gen erreicht werden.

Zusammenfassung

Im Mai 2001 wurde entlang der
Bundesautobahn 656 bei Heidel-
berg ein Messprogramm zur expe-
rimentellen Bestimmung der Emis-
sionen des Kraftfahrzeugverkehrs
durchgefuhrt. Ziel war es, die Gu-

te von statistisch-numerisch be-
rechneten Emissionen zu Uber-
prifen. Erfahrungen, die 1997
durch ein Vorexperiment an glei-
cher Stelle gewonnen werden
konnten [3], schlugensichineinem
optimierten und aufwendigeren
Messaufbau nieder. Zuséatzlich
wurde das Messprogramm durch
Partikelmessungen erganzt.

Es stellen sich bei autobahnsenk-
rechter Anstromung luv- und lee-
seitig unterschiedliche Konzentra-
tionsprofile ein. Sie werden zur
Bestimmung der durch den Kraft-
fahrzeugverkehr verursachten
Emissionen herangezogen.

Eine detaillierte Verkehrserfas-
sung vor Ort, in Verbindung mit
Daten einer automatischen Ver-

kehrszahlstelle, lieferten fir den
gesamten Messzeitraum einen
aussagekraftigen Datensatz uber
die Verkehrsstarke und die Zu-
sammensetzung der Fahrzeug-
flotte. Dieser Datensatz dient zur
Berechnung der Emissionen
durch ein numerisches Modell.
Dabei werden auf Motorprifstan-
den gewonnene Emissionsfakto-
ren benutzt [2].

Ein Vergleich zwischen experi-
mentell und statistisch-numerisch
ermittelten Emissionen zeigt fur
Stickoxide eine gute Ubereinstim-
mung. Fir Kohlenstoffmonoxid
dagegen wurden die Emissionen
im Modell um 25% unterschéatzt.
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Numerische Simulation der raumlichen und zeitlichen
Verteilung gas- und partikelférmiger Luftbeimengungen
Im Nahbereich von Autobahnen

D. Baumer, B. Vogel, F. Fiedler, IMK

Einleitung

Der Kraftfahrzeugverkehr stellt
nach wie vor eine wesentliche
Quelle fur schadliche Luftbeimen-
gungen dar. Neben den gasformi-
gen Emissionen werden als Folge
der Verbrennungsprozesse auch
Partikel wie z.B. Ruf3 direkt in die
Atmosphére emittiert. Durch Ab-
riebprozesse an Reifen und Brem-
sen und durch Aufwirbelungen
von StralRenstaub werden eben-
falls Partikelemissionen hervorge-
rufen. Als Folge der gasformigen
Emissionen kénnen sich Produk-
te wie Photooxidantien bilden, zu
deren prominentesten Vertretern
das bodennahe Ozon gehort.
Auch so genannte Sekundarparti-
kel kénnen als Folge der gasfor-
migen Emissionen entstehen.

Um die Immissionskonzentratio-
nen im Lee einer Autobahn quan-
tifizieren und prognostizieren zu
kénnen, sind numerische Simula-
tionen erforderlich. Die numeri-
schen Modelle, die zur Beschrei-
bung der Konzentrationsverteilun-
genim Nahfeld der Verkehrswege
herangezogen werden, missen
neben der atmosphérischen Tur-
bulenz auch die zuséatzliche Tur-
bulenz bertcksichtigen, die durch
den Kraftfahrzeugverkehr hervor-
gerufen wird. Solche Paramet-
risierungen existieren bisher nurin
stark vereinfachter Form. Basie-
rend auf Messungen, die feder-
fuhrend vom Forschungszentrum
unter Beteiligung nationaler und
internationaler  Messgruppen
durchgefihrt wurden [1], konn-
te eine neue Parametrisie-
rung der kraftfahrzeuginduzierten
Turbulenz entwickelt und in
das Modellsystem  KAMM/
DRAIS [2, 3] integriert werden.

Durch Vergleich von simulierten
mit gemessenen Konzentrations-
verteilungen lasst sich die Gite
der neuen Parametrisierung Uber-
prufen. Mit dem so verbesserten

gen werden, wie die durch die
Fahrzeuge hervorgerufene Turbu-
lenz die Konzentrationsverteilun-
genvon gas-und partikelférmigen
Luftbeimengungenim Nahbereich

Modell soll der Frage nachgegan- einer Autobahn beeinflusst.

Die Parametrisierung der autobahninduzierten

Turbulenz

Fir die Simulationen der raumlichen und zeitlichen Verteilung von Luft-
beimengungenim Nahfeld eines Autobahnabschnittes wurde das oben
erwahnte Modellsystem KAMM/DRAIS verwendet. Dabei wird die Dif-
fusionsgleichung in zweidimensionaler Form numerisch gelost:

0 _ 6,0, 0, 8, &, 5.T+@

6t u aX + 6x Kxx 6x +62 Kzz aZ + PI + I-i +(Qi) (1)
Darin bezeichnet c; die Konzentration einer Substanz i, u die stral3en-
senkrechte Windkomponente, P; und L; Produktion und Verlust durch
chemische Umwandlungen und Q; die Emissionen. Die Querstriche
kennzeichnen ein zeitliches Mittel. Die horizontalen Diffusionskoeffizi-
enten K, und die vertikalen Diffusionskoeffizienten K, setzen sich da-
bei aus einem atmospharischen (Atm) und einem autobahninduzierten
Anteil (AB) zusammen:

K=K
K,,=K

+ KXX,AB

+ KZZ,AB

XX, Atm
(2
zz, Atm
Fur die Parametrisierung der autobahninduzierten Diffusionskoeffizien-
ten wird von einer Gleichung ausgegangen, die die zeitliche und raum-
liche Entwicklung der turbulenten kinetischen Energie e beschreibt.

de__-0de 0 de 0, Oe

—=-U—+—K, —+—K,—+R +P, -¢ 3
at X ox “ox a9z “oz ¥ ° 3

P, ist die Produktion der turbulenten kinetischen Energie durch den
Verkehr, Py istdie Produktion durch das Stromungshindernis, welches
der Damm, auf dem die Strasse verlauft, darstellt. € ist die Energiedis-
sipation. Fur die Produktionsterme und die Energiedissipation wurden
folgende Parametrisierungen entwickelt.

R = %m:dWNEH-INZEIF (4)

= _ 1 3 5

D_Elld,DDHDL—m ( )
61.5

e= 010~ (6)
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Cqist der Widerstandsbeiwert (0.3
fur PKW, 0.9 fiir LKW), W die Brei-
te (1.8 m, 2.4 m), H die Hbhe
(1.4 m, 3.5 m) und V ist die Ge-
schwindigkeit (33ms™,22ms™)
der Fahrzeuge. Fistdie zeitlichva-
riierende Verkehrsstarke. ¢, ist
der Widerstandsbeiwert (0.12)
und Hy die Hohe des Fahrbahn-
dammes (1.0 m). Gleichung (3)
wird numerisch integriert. Aus der
berechneten Verteilung der turbu-
lenten kinetischen Energie wer-
den schlieBlich die Diffusions-
koeffizienten K,, .5 und K, »5 Wie
folgt bestimmt:

Kxx,AB = Wl}l/z

(7
K, p6 = H BY2

Kiooam Und K, o Werden mit Para-
meterisierungen berechnet, wel-
che quellentfernungsabhéngige

Diffusionkoeffizienten liefern.
Dies tragtderin Abb.1 skizzierten
Tatsache Rechnung, dass mit zu-
nehmendem Abstand immer gro-
Bere Wirbel aus dem atmospha-
rischen Turbulenzspektrum zur
Verdunnung der auf der Stral3e
emittierten Luftbeimengungen
beitragen [4,5]. Neben dem Ab-
stand von der Quelle hangen die
Diffusionskoeffizienten K,, s, und
K,z.am @uch von der atmosphari-
schen Temperaturschichtung und
von der Windscherung ab.

Vergleiche von

Modellergebnissen
mit Messungen

Wahrend der Messkampagne
BABIlI an der Autobahn Mann-
heim-Heidelberg wurden neben
den Konzentrationsmessungen

von gas- und partikelférmigen
Luftbeimengungen auch Turbu-
lenzmessungen aufbeiden Seiten
der Autobahn durchgefuhrt. Die
Messstellen sind in Abb. 2 skiz-
ziert. Die Autobahn verlauft in
Hohe der Messstellen auf einer
groReren Strecke geradlinig, so
dass manvon zweidimensionalen
Verhaltnissen ausgehen kann.
Abb. 3zeigtzum einen die gemes-
sene Differenz der normierten Tur-
bulenzenergie fur die Daten der
Messstellen 1 und 2. In diese Kur-
ve flossen die Messdaten samtli-
cher Wochentage ein. Wahrend
der verkehrsarmen Zeit zwischen
22 Uhr und 5 Uhr ist die Energie-
differenz nahezu konstant, aber
signifikant von Null verschieden.
Dies ist auf die Turbulenzproduk-
tion infolge der Dammiuberstro-
mung zurtckzufohren. Abb. 3

Abb. 1: Nur atmosphérische Wirbel, deren
Durchmesser kleiner als die Ausdehnung
einer betrachteten Luftbeimengungswolke
sind, kdnnen zur Verdinnung der Luftbei-
mengung beitragen (a, c). GréRere Wirbel
bewirken lediglich eine Verlagerung der
Luftbeimengungswolke (b).
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Abb. 2: Der Messaufbau fiir Konzentrations- und Turbulenzmes-

sungen an der Autobahn.
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Abb. 3: Mittlerer Tagesgang der Differenz der an Mast 1 und
Mast 2 gemessenen normierten turbulenten kinetischen Energie

an Wochentagen.

zeigt zum anderen auch die simu-
lierte Differenz der normierten tur-
bulenten kinetischen Energie
gemal Gleichung 3 und zwar zu-
erst die Turbulenzproduktion
durch den Verkehr alleine (Glei-
chung 4) und dann die Turbulenz-
produktion durch Verkehr und
Dammuiberstrémung (Gleichung
5) zusammen. Bei Bericksichti-
gung beider Turbulenzbeitrage
stimmen die simulierten Werte
recht gut mit den Beobachtungen
Uberein.

Die Auswirkung der
autobahninduzierten

Turbulenz auf
die Konzentrations-
verteilungen

Unter Vorgabe von Emissionsda-
ten, die speziell fur den betrachte-
ten Autobahnabschnitt bestimmt
wurden, wobei neben Emissions-
faktorenauch die gemessenen Ver-

kehrsstéarken und Geschwindigkei-
ten sowie die beobachtete Flotten-
zusammensetzung einflossen [6],
wurden Ausbreitungsrechnungen

durchgefihrt. Abb. 4 zeigt die simu-
lierten und die gemessenen Verti-
kalprofile der Konzentrationsdiffe-
renz von Kohlenmonoxid (CO). Die
Konzentrationsmessungen wur-
denandeninAbb. 2 mit T bezeich-
neten Messtiirmen gewonnen. Es
wurdendrei Simulationen durchge-
fuhrt. Beider ersten wurden sowohl
die durch den Verkehr als auch die
durch die Dammuberstrdmung er-
zeugte Turbulenz vernachléssigt,
bei den beiden anderen wurden
diese Terme nach und nach hinzu-
gezogen. Im ersten Fall ist die si-
mulierte Fahnenhdhe mit 12 m
deutlich zu niedrig, die simulierten
Konzentrationen sind viel zu hoch
Die Parametrisierung derfahrzeug-
induzierten Turbulenz fihrt zu einer
wesentlich grolReren vertikalen
Durchmischung und dadurch zu ei-
nem Ansteigen der Fahnenhdhe.
Die geringste Abweichung weist die
Simulation mit der kompletten Pa-
rametrisierung der autobahnindu-
zierten Turbulenz auf.
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Abb. 4: Simuliertes und gemessenes Vertikalprofil der CO-Diffe-
renz (Lee-Luv) am 16.05.2001 um 6:00 Uhr.




Wahrend CO auf der betrachteten
Skala als ein nahezu inertes Gas
angesehenwerden kann, trifft dies
far Stickstoffmonoxid (NO) und
Stickstoffdioxid (NO,) nicht zu.
Kraftfahrzeuge emittieren im We-
sentlichen NO, welches dann im
Laufe des Ausbreitungsvorgan-
ges bei Vorhandensein von Ozon
in NO, umgewandelt wird. Das
Verhéltnis der direkten Emissio-
nen von NO zu denen von NO, ist
9:1. Wie schnell die Umwandlung
im Nahbereich der Stral3e von-
statten geht, ist unter anderem
deshalb von Interesse, weil NO,
erheblich wasserloslicher ist als
NO und daher eher in der Lunge
aufgenommen wird. Abb. 5 zeigt
die simulierten horizontalen Kon-
zentrationsverteilungen von NO
und NO,um 13 Uhrin 0.8 m Hoéhe.
Die chemische Umwandlung von
NO in NO, zeigt sich in einem ra-
scheren Abfall der NO Konzentra-
tion mit zunehmendem Abstand
von der StralRe. Bei Vernachlassi-
gung der autobahninduzierten
Turbulenz ergeben sich deutlich
héhere Konzentrationen von NO

und NO, im Nahbereich der
Stral3e. Dies unterstreicht erneut
die Notwendigkeit der Berlck-
sichtigung der autobahninduzier-
ten Turbulenz in Ausbreitungsmo-
dellen.

Durch Abriebprozesse an Reifen,
Bremsen und dem Stral3enbelag
und durch Aufwirbelungen von
StraBenstaub werden Partikel-
emissionen hervorgerufen. Die
Durchmesser der auf diese Weise
erzeugten Partikel erstrecken sich
Uber einen GroRenbereich von
D=1 bis 100 um. Die unter-
schiedliche GréRRe der Partikel be-
dingt unterschiedliche Sedimen-
tationsgeschwindigkeiten und so-
mit auch unterschiedliche Reich-
weiten. Um zu quantifizieren, wie
sich die Gréenverteilung der auf
einer Stralle emittierten Partikel
mit zunehmendem Abstand von
der Stral3e verandert und wie die-
se Veranderung durch die auto-
bahninduzierte Turbulenz beein-
flusst wird, wurden ebenfalls nu-
merische Simulationen durchge-
fuhrt. Die Koagulation der Partikel

untereinander wurde bei den Si-
mulationen vernachlassigt. Diese
Annahme ist auf Grund der zu er-
wartenden geringen Teilchenzahl-
dichten gerechtfertigt.

Die Abb. 6 zeigt simulierte
Grolenverteilungen der Massen-
dichte grober Partikelum 13 Uhrin
50 m Abstand im Lee der Auto-
bahn. Dargestellt sind die Ergeb-
nisse in den Hohen 0.8 und 3.0 m
und zwar zum einen unter Ver-
nachlassigung und zum anderen
bei Berlucksichtigung der auto-
bahninduzierten Turbulenz. Es
fallt auf, dass in beiden Hohen ein
Bereich existiert, in dem sich die
autobahninduzierte Turbulenz un-
terschiedlich auf die Massendich-
ten auswirkt. Bei Partikeldurch-
messern von 20 bzw. von 40 pm
wirkt sich die autobahninduzierte
Turbulenz nicht auf die Massen-
dichte aus. Bei gro3eren Partikeln
erzeugt die autobahninduzierte
Turbulenz eine Erhdhung der
Massendichten. Dies liegt darin
begriindet, dass im Quellbereich
die Partikel in gréRere Hohen
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Abb. 5: Simulierter Konzentrationsverlauf in 0.8 m tber Grund um 13 Uhr fir NO (links) und NO

»(rechts).




transportiert werden. Dadurch er-
hoht sich die Reichweite der Par-
tikel.

Zusammenfassung

Eswurde eine neue Parametrisie-
rung entwickelt, die es ermdglicht,
die durch den Verkehr bzw. durch
den Stralendamm hervorgerufe-
ne zusatzliche Turbulenzin einem
numerischen Ausbreitungsmodell
zu berlcksichtigen. Mit Hilfe von
Messungen im Nahbereich einer
Autobahnwurde das Modell tiber-
prift. Mit dem so erweiterten Aus-
breitungsmodell wurden die Kon-
zentrationsverteilungen von gas-
und partikelférmigen Luftbeimen-
gungen im Nahbereich einer Au-
tobahn berechnet. Ein Vergleich
mit gemessenen Konzentrations-
verteilungen zeigte die Gute der
neuen Parametrisierung. Simula-

0.150
— (0.8 m; ohne zusitzl. Turbulenz
0.125 = 0.8 m; mit Verkehr + Damm
3 m; ohne zusitzl. Turbulenz
= 3 m; mit Verkehr + Damm
— 0.100
&
=
= 0.075 -
S
< 0.050 -
0.025 -
0.000 T .
0 20 40 60 80 100
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Abb. 6: Simulierte GrolRenverteilung der Partikelum 13 Uhrin 50 m
Quellentfernung.

tionen, die unter Vernachlds- unterstrichen deren Bedeutung
sigung der autobahninduzierten fir die im Nahbereich der Stral3e
Turbulenz durchgefuhrt wurden, auftretenden Konzentrationen.

[1] U. Corsmeier, M. Kohler, B. Vogel,
F. Fiedler,
vorliegende Ausgabe der
Nachrichten.

[2] B.Vogel, F. Fiedler, H. Vogel,
J. Geophys. Res., 100, 22907-22928,
1995.

[3] Baumer, [5] C.Keil,
Dissertation, Diplomarbeit,
Inst. Meteorol. Klimaforsch., Inst. Meteorol. Klimaforsch.,
Univ. Karlsruhe, 2002. Univ. Karlsruhe, 1996.
[4] G.Degrazia, [6] J.Kuhlwein,
Dissertation, Projektbericht, IER,
Inst. Meteorol. Klimaforsch., Univ. Stuttgart, 2002.

Univ. Karlsruhe, 1988.




Abb. 1: Der 200 Meter hohe Messmast des

Prozessstudien zur Bildung von salpetriger Saure in
der Troposphare mittels numerischer Simulationen

B. Vogel, H. Vogel, IMK

Die Bedeutung der
salpetrigen Saure fur

die chemische
Zusammensetzung
der Troposphare

Eine Vielzahl von gas- und parti-
kelférmigen Spurenstoffen ge-
langt aus naturlichen und anthro-
pogenen Quellen in die Atmo-
sphére. Dort werden sie dann mit
der vorherrschenden Stromung
verfrachtet, durch turbulente Dif-
fusion verdinnt und mit ande-
ren Luftbestandteilen vermischt.
Gleichzeitig werden die Spuren-
stoffe durch chemische Reaktio-
nen umgewandelt und abgebaut.
Da die Quantifizierung der Wech-
selwirkung zwischen diesen phy-
sikalischen und chemischen Pro-
zessendurch Feldmessungen na-

Forschungszentrums. Das kleine Bild zeigt
einen Mitarbeiter der Gesamthochschule
Wuppertal mit einem Teil der Messgeréte,
die auf dem Dach des Mast-Aufzugs instal-

liert waren.

hezu unmdoglichist, kommtder nu-
merischen Modellierung auf die-
sem Gebiet eine bedeutende Rol-
le zu. Auf der anderen Seite ist die
Modellierung auf Messungen im
Labor und auf Beobachtungsda-
ten in der Atmosphére angewie-
sen.

Der chemische Abbau der gasfor-
migen Spurenstoffe in der Atmo-
sphare erfolgt fast ausschliel3lich
durch das Hydroxylradikal (OH).
Seine Konzentration ist zwar ex-
trem niedrig (~0.01 ppt entspre-
chend ~1 OH auf 10** Luftmo-
lekiile), sie kontrolliertaber die Le-
bensdauer der meisten Spuren-
stoffe in der Atmosphére. Folglich
hat die OH-Konzentration auch ei-
nen entscheidenden Einfluss dar-
auf, wie weit ein Stoff in der Atmo-
sphéare transportiert wird. Folge-
produkte der Reaktionen sind z.B.
Photooxidantien wie Ozon, aber
auch wasserldsliche Stoffe wie
beispielsweise HNO; und H,SO,,
die vom Regen aus der Atmo-
sphare ausgewaschen werden
koénnen. Aus diesem Grund ist es
von grofRer Bedeutung, die Quel-
len des OH-Radikals zu kennen.

Die wichtigste Bildungsreaktion
von OH in der reinen Atmosphare
ist die Photolyse von Ozon:

O,+hv -~ O(*D)+0,
(A<310nm) (R1)

O(D) +H,0 - 2O0H
(R2)

Eine weitere Reaktion, die in ver-
unreinigter Luft zur Bildung des
Hydroxylradikals fuhrt, ist die
Photolyse der salpetrigen Saure
(HONO):

HONO +hv - OH+NO
(A <390 nm) (R3)

Um die OH-Produktion durch die
Reaktion R3 modellieren zu kén-
nen, muss man die Quellen der
salpetrigen Saure kennen. Die
einzige Gasphasenreaktion, die
nennenswert zur HONO-Produkti-
on beitragt, ist die Reaktion von
OH mit Stickstoffmonoxid (NO):

NO + OH - HONO (R4)

Bodennahe Messungen von
HONO in der Atmosphére zeigen,
dass die maximalen Konzentratio-
nen in den Nachtstunden auftre-
ten, obwohl die OH-Konzentratio-
nen in diesem Zeitraum nahe Null
sind. Es muss daher in der Atmo-
sphéare noch andere HONO-Quel-
len geben. Eine davon ist die di-
rekte HONO-Emission durch den
KFz-Verkehr, die nach Messun-
gen in einem Tunnel etwa 0,8 %
der NO,-Emission ausmacht [1].
Inzahlreichen Laboruntersuchun-
gen wurde ferner gefunden, dass
NO, an Oberflachen (z.B. an
Aerosolpartikeln, oder am Boden)
langsam in HONO umgewandelt
wird. SchlieBlich wird auch Uber
eine heterogene photochemische
Quelle von HONO diskutiert, die
aber bisher nicht durch Messun-
gen quantifiziert werden konnte.
Bezuglich aller Quellen existieren
noch erhebliche Wissensliicken,
vor allem hinsichtlich der Uber-
tragbarkeit auf reale Bedingun-
gen. Daher wurden am meteoro-
logischen Messmast des For-
schungszentrums (Abb. 1) Verti-
kalprofile der HONO-Konzentra-
tion zwischen 10 und 190 m Uber
Grund und weitere fur die HONO
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Bildungrelevante Grolien gemes-
sen. Ergdnzend dazu wurden Mo-
dellsimulationen durchgefihrt.

Die Messungen fanden vom
17. - 19. Oktober 2001 unter Be-
teiligung der Gesamthochschule
Wuppertal [2] statt. Die Bestim-
mung von HONO-Konzentratio-
nen in der Atmosphéare war bisher
mit extremem Aufwand verbun-
den und nur mit sehr schlechtem
zeitlichen Auflésungsvermégen
maoglich. Um Vertikalprofile am
Messmast des Forschungszen-
trums zu erhalten, kam einin Wup-
pertal neu entwickeltes HONO-
Messgerat zum Einsatz [3,4], das
eine zeitliche Auflésung von 5 min
und eine Nachweisgrenze von
2 ppt entsprechend 2 Teilen
HONO in 10*2 Teilen Luft hat. Zu-
satzlich wurden NO, NO, und die
Aerosol-GroRRenverteilung ge-
messen. Aulerdem werden am
Messmast standig Temperatur,
Windgeschwindigkeit, Windrich-
tung, Feuchte und Turbulenz in

verschiedenen Hohen erfasst. Die
Gerate zur Messung der Spuren-
gase HONO, NO, NO, und der Ae-
rosol-GrolRenverteilung wurden
auf dem Dach des Mast-Aufzugs
installiert. Vertikalprofile wurden
erhalten, indem der Aufzug in ver-
schiedenen Hohen jeweils 15 Mi-
nuten angehalten wurde. Bisher
existieren weltweit keine ver-
gleichbaren Messungen,

Die Modellierung

Um die Bedeutung der verschie-
denen Quellen fir das HONO-
Budgetabzuschatzen, wurden die
in Abb. 2 schematisch dargestell-
ten Prozesse in die eindimensio-
nale Version des Chemie-Trans-
port-Modells KAMM/DRAIS [5, 6]
integriert. Mit Hilfe von Modell-
simulationen sollten folgende Fra-
gen beantwortet werden:

e Welchen Beitrag zur HONO-
Bildung liefern die einzelnen
Prozesse?

e Welchen Anteil hat die HONO-
Photolyse an der OH-Produk-
tion?

Die den Simulationen zu Grunde
liegenden meteorologischen Be-
dingungen entsprechen dem Zeit-
raum 18 - 19. Oktober 2001, die
zeitlich variierenden Emissionen
der beteiligten Spurenstoffe ent-
sprechen den Gegebenheiten der
Umgebung des Forschungszen-
trums.

Die einzelnen HONO-Quellen
werden im Modell wie folgt behan-
delt:

Direkte Emissionen durch den
KFZz-Verkehr werden proportional
zu den NO,-Emissionen vorgege-
ben. Die heterogene Produktion
von HONO,

2 NO, + H,0 - HONO + HNO,
(R5)

wird als Reaktion erster Ordnung
an Oberflachen parametrisiert.
Dabeiwerden Ergebnisse aus der
0.g. Tunnelstudie zugrunde gelegt

NO+OH — HONO Q\\\\:‘"//@
i,
? HONO — NO+OH
HONO
NO, HONO
HONO
<3 = 0

Abb. 2: Die wichtigsten in der Atmosphére ablaufenden Prozesse, die an der Bildung von HONO be-
teiligt sind. Das Fragezeichen kennzeichnet die postulierte heterogene photochemische Reaktion.




[6]. Reaktion R5 kann an den im
Modell simulierten Aerosolparti-
kelnin der Atmosphére und an der
Erdoberflache selbst ablaufen.

Die Abb. 3 zeigt den simulierten
zeitlichen Verlauf der HONO-Kon-
zentration in Bodennéhe im Ver-
gleich zu den Beobachtungen,
wenn nur die HONO-Reaktionen
R3 und R4 berlcksichtigt werden.
Es zeigt sich, dass wahrend des
gesamten Tages das Berechnete
deutlich unter dem Beobachteten
liegt. Wie bereits vermutet, stellen
sich in den Nachtstunden im Ver-
gleich zu den Beobachtungen viel
zu geringe HONO-Konzentratio-
nen ein.

Bei Wiederholung der Simulation
unter zusatzlicher Berucksichti-
gung der direkten HONO-Emis-
sionen aus dem Kraftfahrzeugver-
kehr und der heterogenen Reak-
tionen an Oberflachen erhalt man
den in Abb. 4 dargestellten zeit-
lichen Verlauf. Die néchtlichen
Verhéltnisse werden vom Modell
jetzt deutlich besser wiedergege-
ben, wenn man beriicksichtigt,
dass dem gemessenen Konzen-
trationsverlauf starke Schwan-
kungen durch Turbulenz Uberla-
gert sind, die das Modell nicht im
Detail beschreibt. Tagsiber dage-
gen sind die Unterschiede zwi-
schen Messung und Rechnung
unverandert. Zusatzliche Simula-
tionen, deren Ergebnisse hier
nicht dokumentiert sind, zeigen,
dass der Beitrag der heterogenen
Reaktion R5 an Aerosolpartikeln
zur HONO-Bildung vernachlas-
sigbar klein ist, und dass die di-
rekten Emissionen von HONO
durch den KFZ-Verkehr und die
heterogene Reaktion R5 am unte-
ren Rand der Atmosphére zu etwa

gleichen Anteilen an der HONO-
Bildung beteiligt sind.

Ein Vergleich von Messung und

zeigt, dass das Modell die HONO-
Konzentrationen noch immer um
etwa 30 % unterschéatzt. Es wurde

daher eine ,photochemische”
Rechnung fiur die Tagesstunden HONO-Quelle berlcksichtigt.
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Abb. 3: Tagesgang der HONO-Konzentration. Die Punkte zeigen
die Messungen, die griine Kurve kennzeichnet den simulierten Ver-
lauf, bei dem nur Gasphasenreaktionen beriicksichtigt wurden.
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Abb. 4: Wie Abb. 3—Die rote Kurve zeigt die Ergebnisse bei Beriick-
sichtigung der direkten Emissionen von HONO durch den KFZ-Ver-
kehr und der heterogenen Reaktionen an der Erdoberflache sowie
am Aerosol. Die orangene Kurve zeigt das Ergebnis fur den Fall,
dass zusétzlich eine photochemische Quelle vorgegeben wird.




Dies geschieht im numerischen
Modell durch die Vorgabe einer
HONO-Emission am Erdboden,
die proportional zur Sonnenein-
strahlung ist. Erst bei Beriicksich-
tigung dieser hypothetischen
Quelle erreichen die simulierten
HONO-Konzentrationen am Tage
die Werte der Beobachtungen.
Stellt man die fiktive photochemi-
sche Bildung den direkten Emis-
sionen durch den KFZ-Verkehr
gegenuber, ergibt sich, dass die
photochemische Quelle 25mal
starker sein muss.

Diese Aussagen werden zusatz-
lich untermauert, wenn man den
vertikalen Verlauf der HONO-Kon-
zentration am Messmast des For-
schungszentrums betrachtet. In
Abb. 5 sind die gemessenen und
simulierten HONO-Konzentratio-
nen fur einen Zeitraum zwischen
19 und 24 Uhr am 18. Oktober

2001 aufgetragen. Die Tatsache,
dassdie gemessenen HONO-Ma-
ximalwerte direkt am Boden auf-
treten und die Konzentrationen mit
der Hohe deutlich abnehmen, un-
termauert die Aussage, dass
HONO an der Erdoberflache ge-
bildet wird. Man kdnnte vermuten,
dass die raschere Konzentra-
tionsabnahme im Modell durch ei-
ne Unterschatzung der HONO-
Bildung am Aerosol verursacht
wird. Das lasst sich aber aus-
schliel3en, da dies eine um Zeh-
nerpotenzen grofRere Oberflache
desAerosols voraussetzenwirde
als tatsachlich gemessen und si-
muliert wurde. Es gibt vielmehr
Hinweise darauf, dass vertikale
Austauschprozesse von der ver-
wendeten eindimensionalen Mo-
dellversion nicht hinreichend er-
fasst wurden.
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Abb. 5: Gemessene und mit dem vollstandigen HONO-Bildungs-
und Verlustmechanismus simulierte Vertikalprofile der HONO-
Konzentration am 18. Oktober 2001 zwischen 19 und 24 Uhr.

Nun wurde der Frage nachgegan-
gen, welchen Anteil die Photolyse
von Ozon beziehungsweise die
Photolyse von HONO an der OH-
Bildung haben. Es zeigt sich, dass
fur die Bedingungen wie sie
wahrend der Messkampagne vor-
lagen, d.h. sehr niedrige Ozon-
konzentrationen und niedrige
Feuchte, die Photolyse von
HONO in Bodenn&ahe die domi-
nierende OH-Quelle ist. Zusatz-
lich durchgeflihrte Rechnungen
fur sommerliche Bedingungen mit
hohen Ozonkonzentrationen und
hoher Feuchte zeigen einanderes
Bild (Abb. 6). Hier findet man zwar
immer noch einen hohen Anteil
der HONO-Photolyse R3 an der
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Abb. 6: Simulierter Tagesgang der OH-Pro-
duktionsrate 0[OH]/odtfurdie Reaktionen R2
und R3fur den 18. Oktober 2001 (oben) und

einen typischen Sommertag (unten).




OH-Produktion in den Morgen-
stunden, jedoch einen deutlich ge-
ringeren Beitrag wahrend des Ta-
ges. Trotz hdherer Einstrahlung ist
die Produktion durch die HONO-
Photolyse geringer als am Okto-
bertag. Das liegtdaran, dass auch
die Entwicklung der Grenzschicht
bei der sommerlichen Lage an-
ders verlauft, mit deutlich grof3e-
ren Grenzschichth6hen und damit
verbunden verstarktem vertikalen
Austausch und somit niedrigeren
Konzentrationen in der boden-
nachsten Modellschicht.

Zusammenfassung

Das OH-Radikal sorgt wegen sei-
ner extrem hohen Reaktivitat fur
die Selbstreinigung der Atmo-
sphére von natirlichen und an-
thropogenen Spurengasen. Da-
her ist es von grol3er Wichtigkeit,
die Produktionsprozesse des OH-
Radikals in numerischen Model-
len der Atmosphare richtig zu be-
schreiben. Eine der mdglichen
OH-Quellen ist die Photolyse von
gasférmiger salpetriger Saure

(HONO). Am meteorologischen
Mast im Forschungszentrum
Karlsruhe wurden erstmalig Verti-
kalprofile von HONO gemessen
und dazu begleitend Modellsimu-
lationen durchgefihrt. Die Ergeb-
nisse zeigen, dass wahrend der
Nacht heterogene Bildungspro-
zesse am Boden sowie direkte
HONO-Emissionen durch den
KFZ-Verkehr den Hauptbeitrag
zur HONO-Konzentration liefern,
wahrend heterogene Reaktionen
an Aerosolen eine untergeordne-
te Rolle spielen. Die am Tage be-
obachteten HONO-Konzentratio-
nen kénnen mitdem Modell nur si-
muliert werden, wenn zusatzlich
eine fiktive photochemische
HONO-Quelle berticksichtigt wird.
Der Anteil der HONO-Photolyse
an der OH-Produktion ist fur den
Oktobertag dominierend, dage-
genbeisommerlichen Situationen
nurin den Morgenstunden bedeu-
tend. Zuklaren bleibt, ob eine pho-
tochemische Quelle fir HONO
tatsachlich existiert und ob Abwei-
chungen zwischen Messung und
Simulation in groBerer Hohe wie

vermutet auf Transportvorgédnge
zurtckzufuhren sind. Die hier vor-
gestellte Untersuchung zeigt, wie
in der Atmospharenforschung das
Zusammenspiel zwischen Feld-
messungen und numerischen Si-
mulationen zur Klarung wissen-
schaftlicher Fragestellungen bei-
tragen kann.
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Forschungsflugzeug DO128 — ein fliegendes
Labor flr die Umwelt- und Klimaforschung am
Forschungszentrum

Ch. Kottmeier, U. Corsmeier, F. Fiedler, IMK; R. Hankers, Universitat Braunschweig, IFF

Einleitung

Das Institut fur Meteorologie und
Klimaforschung, Bereich Tropo-
sphare (IMK) nutzt fur Mess-
programme zur Umwelt- und Kili-
maforschung seitlangem das For-
schungsflugzeug DO128 des In-
stituts fur Flugfuhrung (IFF) der
Universitat Braunschweig. Der
Einsatz des Flugzeugs erfolgt im
Rahmen einzelner Messprogram-
me, fur die jeweils die geeignete
Instrumentierung zusammenge-
stellt, erprobt und betrieben wird.
Die wissenschaftliche Leitung
liegtbeiden Wissenschaftlerndes
IMK, die Durchfiihrung des Flug-
betriebs und die Zustandigkeit ftir
den Gerateeinsatz beim IFF
Durch Nutzung von Kalibrierein-
richtungen des IMK und durch
Vergleichsmessungen mit ande-
ren Forschungsflugzeugen im
Rahmen grol3erer Messprogram-
me wird die geforderte hohe
Messgenauigkeit auch flr Spu-
rengasmessungen in der Atmo-
sphére sichergestellt [4].

In diesem Beitrag werden das
Flugzeug und seine Messinstru-
mentierung beschrieben. Anhand
von Ergebnissen aus For-
schungsvorhabender letzten Jah-
re werden dann die Einsatzmog-
lichkeiten dieses ,,Fliegenden La-
bors" aufgezeigt.

Das Flugzeug und seine
Instrumentierung

Das zweimotorige Turboprop-
Flugzeug vom Typ Dornier 128
(Abb.1) besitzt eine Reichweite
von ca. 1500 km, kann bis zu 4
Stunden in der Luft sein und bei
voller Messinstrumentierung
aul3er den zwei Piloten noch 2 bis

Abb. 1: Das Forschungsflugzeug DO128, Rufzeichen D-IBUF: An der Spitze
des Nasenmastes befinden sich Sensoren fiir die Messung der meteorologi-

schen Parameter Wind, Temperatur und Feuchte.

3 Wissenschaftler mitnehmen. Es
besitzt eine umfangreiche Mess-
ausrustung, die teils von der Uni-
versitat Braunschweig (meteoro-
logische Basisausristung, Wind-
und Turbulenzmessung, Bord-
rechner) und teils vom For-
schungszentrum Karlsruhe (luft-
chemische  Messausristung,
Strahlungsmessgeréte, Digitalka-
meras, Fallsondenanlage) bereit-
gestelltwird [2]. Die Tabelle 1 zeigt
die an Bord des Flugzeugs zu
messenden Grof3en und die dazu
verwendeten Instrumente. Die
flugtechnischen Messgro3en die-
nen einerseits der kontrollierten
Flugdurchfiihrung, sie sind ande-
rerseits aber auch zur Berech-
nung und Interpretation der me-
teorologischen und luftchemi-
schen Messwerte sowie der Erd-
oberflachendaten notwendig.

Aufnahme von
Sturmschaden im

Schwarzwald
(Orkan Lothar)

Mit der DO128 erfolgte eine Auf-
nahme des Schadensbildes im
Waldbestand des Schwarzwal-
des nach dem Orkan Lothar vom
26. Dezember 1999. Die Beflie-
gung miteinem Zeilenscanner 1]
fand funf Monate nach dem Er-
eignis statt (Abb. 2). Aus den
Messwerten werden geo-refe-
renzierte Verteilungen des Vege-
tationsindex aufca. 2 mx 2 m
grol3en Bildpunkten am Boden
berechnet [5]. Die geschadigten
Flachen unterscheiden sich klar
durch einen reduzierten Vegeta-
tionsindex von vitalen Waldbe-
stadnden und durch unterschiedli-
che Texturvon sonstigen Flachen
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MessgroRen Instrumente

Statischer Druck, dynamischer Druck,
Druckdifferenzen

5-Loch-Sonde und Druckwandler

Position und Geschwindigkeit gegeniber der Erde

GPS-Empféanger

Hohe tber Grund

Laser Altimeter und Radar Altimeter

Fluglagewinkel, Drehraten, Beschleunigungen,
Tragheitsnavigation, Geschwindigkeit gegentber
der Erde

INS-Lasernav

Ruderstellungen

Potentiometer

Luftfeuchte

Aerodata Humicap, Taupunktspiegel

turbulente Luftfeuchteschwankungen

Lyman-alpha Hygrometer

Lufttemperatur

PT 100 Temperatursensor, verglast

turbulente Lufttemperaturschwankungen

PT 100 Temperaturensor, offen

Wind (horizontal, vertikal)

5-Loch-Sonde; GPS und INS

turbulente Windfluktuationen

5-Loch-Sonde; GPS und INS

Solarstrahlung, oberer und unterer Halbraum

Kipp & Zonen Pyranometer

Infrarotstrahlung, oberer und unterer Halbraum

Kipp & Zonen Pyrgeometer

Ozonkonzentration

Environment O, 41M (UV-Absorption)

turbulente Ozonschwankungen

Glsten Ozon Sensor (Chemilumineszens)

NO NO,TO,-Sensor mit C,0,-Katalysator
(Luminol-Chemilumineszens)

NO, NO,TO,-Sensor
(Luminol-Chemilumineszens)

NO, NO,TO,-Sensor mit Mo/C,0O, Katalysator
(Luminol-Chemilumimeszens)

PAN NO,TO,-Sensor mit C,0, Katalysator und
Heizung (Luminol-Chemilumineszens)

CcoO Aero Laser 5001 (Resonanzfluoreszens)

CO, LI-COR 6252 (IR-Absorption)

Luftprobenahme Lufteinlass Kabinendach, bis zu 30 Proben

Spektrale Reflektivitat der Erdoberflache

AWI Spektral-Linescanner (3 Kanéle)

Reflektivitat der Erdoberflache

JVC CCD-Kamera

Oberflachentemperatur der Erde

Heitronics Radiometer KT19, abtastend

Tab. 1: Instrumentierung der DO128, unterlegte Blécke von oben: flugtechnische Daten, meteoro-
logische MessgrofR3en, luftchemische Grof3en, Eigenschaften der Erdoberflache.




mit geringer Vegetation (Abb. 3). . . . . . .
Es wird offensichtlich, dass das 1°20'E TAD'E 00 E 820'E 8°40°E 9°00°E

Schadensbild erheblich von den 49°20'N 1400 m

orographischen Gegebenheiten 1300 m
abhangt. GroRe Schaden traten

in Sattellagen zwischen Einzel- 1200m
bergen, an nordwestlich bis nérd- 49°00' N 1100 m
lich orientierten Bergflanken, in

windparallelen Langstalern und 1000 m
am luvseitigen Hang von Berg- 900 m

ricken auf. Erhebliche Schaden
erlitten Waldbestande auf Berg-
kuppen, an exponierten Stellen

: 48°40'N 800 m

im Flachland und an sidlich bis 700 m
sudostlich orientierten Flanken 600 m
von Einzelbergen. Geringe Schéa- 48°20' N

den sind in Windschattenzonen, 500m
d.h. an den 6stlichen Seiten von 400 m
Bergen, in Mulden und Nischen

sowie in Quertalern zu verzeich- . 300m
nen. Das komplexe Schadens- 48°00°N 200 m
bild wird derzeit durch eine kom-

binierte Analyse besser erklart, 100 m

bei der Vegetations- und Stand- -50 km 0 km 50 km
ortmerkmale beriicksichtigt wer-
den und die Stromungsmodellie-  Abb. 2: Befliegungsmuster des Nordschwarzwaldes im Mai/Juni 2000 mit ei-
rung mit dem Modellsystem nem Zeilenscanner an Bord der DO128.

Abb. 3: Ergebnis der Befliegung 6stlich von Baden-Baden. Hohenlinienabstand 50 Meter, 200 m-Linien hervor-
gehoben, Datenauflésung 4 gm. Inder Szene dstlich von Baden-Badenistder Waldschaden (gelb-braune Fléache)
im Bereich eines Sattels zwischen Merkur und Staufenberg besonders markant. Der 200 m tiefer liegende Sat-
tel mit dem Wegekreuz (FuBwege und Abraumspuren) und die stdlich angrenzende Flanke des Staufenbergs
sind total geschadigt, wahrend der Gipfelbereich beider Berge weniger betroffen ist. Bereiche ostlich von Er-
hebungen waren bei der Anstromung von Westen im Windschatten und blieben verschont.




KAMM (Karlsruher Atmosphéri-
sches Mesoskaliges Modell) eine
wichtige Rolle spielt.

Ziel der Schadensaufnahme und
der Stromungsmodellierung ist
es, einerdumlich hoch auflésende
Risikokartierung fur die Sturmge-
fahrdung von Waldbestéanden zu
gewinnen. Hierbei werden beson-
ders die orographischen Einflis-
se, d.h. die Geschwindigkeitsén-
derungen beim Uber- und Um-

Bestimmung der
Emission von Luft-

schadstoffen aus dem
Gebiet einer Grof3stadt
(Augsburg)

Die Belastung der Luft mit Schad-
stoffen lasst sich mit numerischen
Modellen, z.B. dem Modellsys-
tem KAMM/DRAIS/MADE des
IMK berechnen. Voraussetzung
daflr sind verlassliche Daten tiber
die Emissionen im Modellgebiet,
die ihrerseits wieder mit Hilfe von

Emittenten aus den Bereichen
Verkehr, Industrie und Privathaus-
halten enthalten. Die Qualitat der
Emissionsmodelle istjedoch nicht
genau bekannt und wurde des-
halbin einem Feldmessprogramm
unter Beteiligung des IMK unter-
sucht. Das sogenannte Eva-
luierungs-Experiment Augsburg
(Koordination IER, Univ. Stuttgart;
IMK-IFU, Garmisch-Partenkir-
chen) war Teil des Troposphéaren-
forschungsprogramms (TFS) der
Bundesrepublik Deutschland. Ziel

stromen von Mittelgebirgen Emissionsberechnungsmodellen war es, durch Messung der Kon-
bertcksichtigt. bereitgestellt werden, welche alle  zentrationen wichtiger Schadstof-
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Abb. 4: Horizontalprojektion eines Flugwegs (Abb. 5) der DO128 beim Umfliegen des Stadtgebiets
von Augsburg mit Messungen der Kohlenmonoxidkonzentration. Durch die genaue Kurseinhal-
tung des Flugzeugs mit GPS und Tragheitsnavigation unterscheiden sich die Flugwege in insge-
samt sieben verschiedenen Messhdhen kaum. Die Differenz zwischen Flugweg (dicke Kurve) und
Kontrollflache (dinne Kurve) auf der Strecke E-F tritt nur in den beiden unteren von 7 Flugniveaus
wegen des Umfliegens eines Hindernisses auf. Graue Pfeile markieren den auf dem Flugweg ge-
messenen Wind und schwarze Pfeile die Windkomponente senkrecht zur berechneten Kontroll-

flache.




fe (CO, NO,) auf einer Kontroll-
flache um ein Stadtgebiet herum
die Emissioneninnerhalb des Ge-
bietes zu bestimmen[6]. Das mes-
stechnische Konzept dafir ist die
Massenbilanzmethode [3]. Dabei
werden die Massenfliisse eines
Spurenstoffs durch die Rand-
flachen eines Kontrollvolumens
bestimmt und aus der Bilanz der
Massenflisse Uber das Kontroll-
volumen die Emissionen berech-
net. Dieses Verfahren wurde ein-
gesetzt, um die Emissionen fur
das Stadtgebiet von Augsburg zu
bestimmen. Sie verursachen die
erhohten Schadstoffkonzentratio-
nenaufder Leeseite der Stadt. Die
DO128 wurde hierbei gemeinsam
mit einem Flugzeug des IMK-IFU

[6] und weiteren Messstationen
am Boden und an Ballonen einge-
setzt.

Das Flugmuster (Abb. 4) wurde so
geplant, dass der gesamte Trans-
port durch eine senkrechte Kon-
trollflache um das Stadtgebiet be-
rechnet werden konnte. Der
Transport erfolgt durch die Kom-
ponente des Windes senkrecht
zur Kontrollflache und erforderte
deshalb eine hohe Genauigkeit
der Windmessung. Das prazise
Einhalten des Flugwegs und ge-
naue Messungen der Spuren-
stoffkonzentrationen waren weite-
re Anforderungen fur eine exakte
Bestimmung der Emissionen.

Die Mischungsschichthdhe lag
zum Zeitpunkt des Messfluges bei
1050 m, so dass diese Hohe als
Obergrenze fur das Kontrollvolu-
men angesehen werden konnte.
Die Abbildung zeigt sehr deutliche
Unterschiede zwischen dem Luv-
(Wegpunkte A-B und F-A) und
Leebereich (Wegpunkte C-F).
Wahrend die Werte im Luvbereich
bei 180 ppbvliegen, tretenim Lee-
bereich der Stadt Maxima von 250
ppbv auf. Die wichtigsten CO-
Emittenten in Augsburg sind der
Verkehr mit 88 % und die Haus-
halte mit 8 %. Da CO-Emissionen
hauptsachlich aus dem Fahrzeug-
verkehr stammen, sind sie ver-
haltnismaRig homogen Utber den
gesamten Stadtbereich verteilt.
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Abb. 5: Verteilung der Kohlenmonoxidkonzentration auf der aufgeklappten Gesamtkontrollflache A-
F-A (Abb. 4) um das Stadtgebiet fiir einen Flug vom 22.10.98. Die Interpolation zwischen den sieben
Flugniveaus beriicksichtigt auch Messpunkte am Boden (runde Symbole) und Luftproben, die an
Bord des Flugzeugs in Stahlkanister gezogen und nach der Landungim Labor analysiertwurden (qua-

dratische Symbole).




Man findet also eine vergleichs-
weise gute Durchmischung die-
ses Spurenstoffs in der gesamten
Mischungsschicht, wobei eine
leichte Erh6hung zum Boden hin
zu verzeichnen ist.

Die Verteilung von Stickoxiden
(NO,) zeigt wie beim CO deutliche
Differenzen zwischen dem Luv-
und dem Leebereich der Stadt.
Werten von 5 ppbv bis 8 ppbv im
Luv stehen 15 ppbv bis 23 ppbvim
Lee gegeniber. Im Gegensatz
zum CO sind die héchsten NO,-
Konzentrationen auf einen engen
Bereich begrenzt. Dies deutetdar-
auf hin, dass es sich um die Ab-
luftfahnen von Industrieanlagen
handelt, die innerhalb des Stadt-
gebietes stehen.

Die Emisssionsraten fur Augsburg
liegen an normalen Wochentagen
Uber Mittag fur CO zwischen 1600
kg h™* und 1975 kg h* und fur NO,
zwischen 300 kg h*und 435kg h™.
Im Gegensatz dazu sind die NO,-
Emissionen am Samstagmittag
mit110 kg h* deutlich niedriger, die
CO-Emissionen dagegen jedoch
nahezu gleich. Der Grund sind die
am Samstag im Vergleich zum Wo-
chentag niedrigeren industriellen
Aktivitaten aber ein nahezu glei-
ches Verkehrsaufkommen. Punkt-

quellen, wie Industrieanlagen,
machen namlich 24 % der gesam-
ten NO,-Emissionen aus.

Die Emissionen wurden auf der
Grundlage der Messdaten mitver-
schiedenen Verfahren und unter
variierenden Annahmen Uber die
Zufuhr von Luft durch die obere
Begrenzungsflache des Kontroll-
volumens und unterhalb des nied-
rigsten Flugniveaus berechnet.
Hierbei ergaben sich Abweichun-
gen, die im Einzelfall 35% errei-
chen kdnnen. Wahrend Emissi-
onsmodelle an Werktagen wah-
rend der Mittagszeit fast konstan-
te Werte liefern, variieren die ge-
messenen Emissionen zwischen
verschiedenen Tagen erheblich.

Ausblick und zukinftige
Entwicklung

Die Nutzung des Forschungsflug-
zeugs DO128 mit getrennten Zu-
standigkeiten fur Flugbetrieb (Uni-
versitat Braunschweig) und Wis-
senschaftliche Leitung (For-
schungszentrum Karlsruhe) hat
sich gut bewahrt. Die mittlere
Reichweite und Flugdauerund der
Einsatzbereich bis 7 km H6he ma-
chen das Messflugzeug fur Mes-
sungen in der unteren Atmosphé-
re, fur die regionale Klimafor-

schung und fir die Umweltfor-
schung bis zu Gebieten von der
Grol3e eines Bundeslandes sehr
gut geeignet. Die bewéahrte Ko-
operation mitdem IFF sollim Rah-
men zuklnftiger Programme wei-
tergefihrt und die Instrumentie-
rung verbessert werden.

Fur Messungenin der oberen Tro-
posphére, fur Vergleichsmessun-
gen mit bereits verfugbaren und
geplanten Satelliteninstrumenten,
zu Fragen interkontinentaler Spu-
renstofftransporte oder zur Kon-
vektion in verschiedenen Klima-
zonen (Projekt TRACKS) wird ein
Flugzeug groRerer Leistungs-
fahigkeit bendtigt, wobei die vor-
handene Instrumente weiter ge-
nutzt werden kénnen. Unter maf3-
geblicher Beteiligung der Helm-
holtz-Zentren, hierbei auch des
Forschungszentrums Karlsruhe,
wurde deshalb die Beschaffung
eines grolRen deutschen For-
schungsflugzeugs interkontinen-
taler Reichweite (HALO; High
Altitude Long Range Aircraft) vor-
bereitet und beantragt. Zu dem
Antrag liegt ein Votum des Wis-
senschaftsrates vor, das der Be-
schaffung hdchste Prioritat ein-
raumt.
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Windsysteme und Transport von Luftverunreinigungen
Im Grof3raum Marseille: ESCOMPTE

Ch. Kottmeier, N. Kalthoff, U. Corsmeier, F. Fiedler, IMK

Ziele und Durchfuhrung
von ESCOMPTE

Ozon, ein entscheidender Luft-
schadstoff wéahrend der Entwick-
lung sogenannter Sommersmo-
gepisoden, kann beim Menschen
ernsthafte Gesundheitsprobleme
verursachen und Okosysteme,
Agrarkulturen und Materialien
schadigen. Es entsteht, wenn be-
stimmte luftverunreinigende Stof-
fe aus Industrie und Verkehr unter
Einwirkung von Sonnenlicht che-
misch reagieren. GemaR einer
Richtlinie der Européischen Union
miissen die Regierungen die Of-
fentlichkeit unterrichten, wenn
Uberwachungsstationen Ozon-
konzentrationen oberhalb eines
kritischen Schwellenwertes fest-
stellen, der mit 180 Mikrogramm
Ozon je Kubikmeter Luft als Mit-
telwert wahrend einer Stunde an-
gegeben ist. Warnungen vor ho-
hen Ozonkonzentrationen sind
abervorallemdann sinnvoll, wenn
sie frihzeitig vor ihrem Eintreten
ausgesprochen werden, so dass
Handlungsmaéglichkeiten durch
Reduktion von Emissionen gege-
ben sind. Fur die Ozonprognose
werden Chemie-Transportmodel-
le (CTM) eingesetzt, die unter an-
derem auch am Institut fir Me-
teorologie und Klimaforschung
entwickelt wurden.

Nach Evaluierungen der Europai-
schen Umweltagentur wurde z.B.
im Zeitraum von April bis August
2002 der Schwellenwert von 195
pg/m?in 11 der 15 EU Mitglied-
staaten und in 6 von 12 weiteren
europaischen Staaten, die Daten
bereitstellten, Uberschritten. Eine
Uberschreitung tratin mindestens
einemdieser27 Landeran 120der
153 erfassten Tage auf. Die hau-

figsten Uberschreitungen wurden
in den Monaten Juni und Juli ge-
messen. Der Schwellenwert fir
die Unterrichtung der Bevdlke-
rung wurde in Frankreich, Grie-
chenland, Italien und Spanien in
allen funf Gberwachten Monaten
Uberschritten. Die Gesamtuber-
schreitungen waren in Sudfrank-
reich, in der italienischen Poebe-
ne und in Mittelitalien am hoch-
sten.

Die realistische Simulation sol-
cher Photosmogsituationen stel-
len an Chemie-Transportmodelle
besonders hohe Anforderungen,
wenn die Stromungsverhaltnisse
durch Sekundarzirkulationssyste-
me wie z.B. Land-Seewind- und
Berg-Talwind-Zirkulationen be-
einflusst werden. Durch umfang-
reiche Messprogramme stehen
bereits gute Datenséatze zur Mo-
delliberprifung und -verbesse-
rung, z.B. firflache Gebiete beim
BERLIOZ-Experiment 1998
(Becker et al. [2]; Corsmeier et al.
[3]) und den sidwestdeutschen
Mittelgebirgsraum bei TRACT
(Fiedler und Borrell [4]), zur Verfu-
gung. Bisher wurde aber noch
kein vergleichbarer Datensatz fur
gebirgige Kiistenregionen gewon-
nen.

Das unter franzésischer Koordi-
nation durchgefiihrte Forschungs-
vorhaben ESCOMPTE diente der
Gewinnung eines solchen geeig-
neten Datensatzes zur Uberpri-
fung und Verbesserung von Mo-
dellen zur Berechnung des Trans-
ports und der chemischen Um-
wandlungen von Luftschadstoffen
in belasteten Kustenregionen. Es
war Ziel des Programms, die drei-
dimensionalen Verteilungen at-
mospharischer und chemischer
GrofRen sowie deren zeitliche Va-

riationen zu erfassen. Das Mess-
programm fand unter Beteiligung
des IMK im Juni und Juli 2001 im
Grof3raum Marseille statt. In die-
sem Gebiet treten in den Som-
mermonaten regelmafig Situatio-
nen mit grof3er luftchemischer Be-
lastung auf, die ihre Ursache in
den Emissionen der Millionen-
stadt Marseille und ihrer hoch in-
dustrialisierten Umgebung haben.
Die turbulente Diffusion und der
Transport erfolgen in dieser Regi-
onunterdem Einfluss verschiede-
ner komplexer Windsysteme, die
sich durch das Auftreten der re-
gionalen Stromungskanalisierung
im Rhonetal (Mistral), ein ta-
gesperiodisches Land-Seewind-
system und ein Uberlagertes Ge-
birgswindsystem tiber den franzo-
sischen Seealpen ergeben. Das
IMK beteiligte sich unter anderem
mit dem Forschungsflugzeug
DO128, zwei Radiosondenstatio-
nen und verschiedenen Boden-
messstationen an ESCOMPTE.
Insgesamt kamen 7 Flugzeuge,
23 Bodenstationen, 20 Ferner-
kundungssysteme und 2 Schiffe
zum Einsatz (Abb. 1). Neben der
Beteiligung an abgestimmten
Messungen fur die Kernziele von
ESCOMPTE wurde als eigenes
Forschungsziel auch Spurenstoff-
transporte durch Konvektion un-
tersucht.

Verteilung von
Luftschadstoffen

wéhrend einer
Photosmog-Episode

Photo- oder Sommersmogsitua-
tionen entwickeln sich in den Bal-
lungsgebieten am Mittelmeer &hn-
lich wie in Mitteleuropa bei wind-
schwachen Hochdrucklagen mit
hoher Sonneneinstrahlung und
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Abb. 1: Stationsnetz mit bodennahen Messungen meteorologischer und luftchemischer Parameter

sowie mit Radar- und Lidarmessungen. Das IMK betrieb unter anderem zwei Radiosondenstationen
bei Vinon (R1) and St. Remy (R3) sowie eine Station fur Energiebilanz-, Turbulenz- und Windprofil-
messungen (SODAR) bei R1. Das Forschungsflugzeug DO128 wurde von Avignon aus im gesamten
Gebiet im Hohenbereich bis 4 km eingesetzt.

hohen Emissionsraten von Ozon-
vorlaufersubstanzen, vor allem
von Stickoxiden und Kohlenwas-
serstoffen. In solchen Situationen
bildet sich héaufig nachts uber
Land eine Bodeninversion aus, in
der sich frih morgens zunéchst
die priméar emittierten Stoffe auf-
grund fehlender Durchmischung
anreichern. Mit zunehmender
Sonneneinstrahlung nimmtin die-
ser Luft durch photochemische

Produktion der Ozongehalt in we-
nigen Stunden um 40 bis 60 ug/m?®
zu.

Eine solche Wettersituation war
auch wahrend ESCOMPTE zwi-
schen dem 24. und 27. Juni 2001
gegeben. Am 25. Juni 2001 setzte
in den Vormittagsstunden an der
Kuste der Seewind ein, der die von
Marseille und seinen umgeben-
den Industriegebieten emittierten
Stoffe landeinwarts transportierte.

Gleichzeitig erfolgte bei zuneh-
mender Sonneneinstrahlung pho-
tochemische Ozonbildung, durch
die die Stickoxidkonzentration in
der belasteten Luftmasse redu-
ziertwurde. Die Ozonbelastung in
den landeinwarts gelegenen Ge-
bieten dagegen hangt von den
Emissionen, der Effizienz der luft-
chemischen Umwandlungen, den
Transportvorgangen und der tur-
bulenten Vermischung in der pla-




netarischen Grenzschicht, d.h. bis
etwa 1000 m Hoéhe Uber der Erd-
oberflache, ab. Wahrend an die-
sem Tag an den Klstenstationen
maximale Konzentrationen von
knapp 140 pg/m® gemessen wur-
den, traten 50 km landeinwarts
Uber den Mittelgebirgen am Al-
penrand fast 300 pg/m? auf.

Durch die Messungen konnte ge-
zeigtwerden, dass sich das Land-
Seewind-System im Rhonedelta
deutlich weiter nordwarts er-
streckt als an der Cote d"Azur. In
die Alpen stromt die belastete Luft
vor allem durch die Taleinschnitte
ein, was etwa beim annahernd k-
stenparallelen Durancetal durch
den Umweg Uber das Rhonetal ei-
ne Verzogerung der Entwicklung
bedeutet. Dies wird durch Mes-
sungen an der IMK-Bodenstation
in Vinon deutlich (Abb. 2).
Wahrend am Vormittag der Wind
schwach war und aus verschiede-
nen Richtungenwehte, stellte sich
dortab 13 Uhr eine fast talparalle-
le Strémung mit Windgeschwin-
digkeitenvon ca. 3m/s sein. Etwas
mehr als eine Stunde spéter stieg
die Ozonkonzentration abrupt an
und erreichte in Vinon um 16 Uhr
einen Wert von 270 ug/m?, bevor
in den Nachtstunden erwartungs-
gemal bodennaher Abbau von
Ozon die Konzentrationen wieder
sinken liel3.

Andiesem Tag wurden mit mehre-
ren Messflugzeugen zu verschie-
denen Zeiten auf jeweils ahnli-
chen Flugmustern die raumlichen
Verteilungen der Spurenstoffe und
meteorologischen GréRen er-
fasst. Der Flug der vom IMK ein-
gesetzten DO128 in einer Hohe
von 800 m bis 900 m (Abb. 3) zeigt,
dass die bodennah gemessenen
Ozonwerte den Werten in der
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Abb. 2: Tagesgang der Windgeschwindigkeit, Windrichtung und der Ozon-
konzentration aus IMK-Messungen am 25. Juni 2001 in Vinon (R1).
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Abb. 3: Verteilung der Ozonkonzentration aus bodennahen Messungen des

AIRMARAIX-Messnetzes und aus Messungen der DO128 mitden gemessenen
Windvektoren (Referenzpfeil 5 m/s) am Nachmittag des 25. Juni 2001 in 920 m
Flughohe. Die Einzelpunkte geben die am Boden gemessenen Stundenmit-

telwerte von Ozon an.




Grenzschicht in erster Naherung
entsprechen. Dagegen blieb die
Atmosphare in 2800 m Hohe un-
beeinflusst. Die Bodenwerte wer-
den erheblich durch Emittenten in
ihrem Nahbereich, vor allem durch
Verkehrsemissionen, beeinflusst.
Auch in 800 m sind noch deutlich
kleinrAumige Variationen zu er-
kennen. Dies liegt an den Vermi-
schungsvorgangen, die durch
konvektive Wirbel erfolgen. Hier-
bei kann in Aufwindgebieten bo-
dennahe ozonreiche Luft inner-
halb von wenigen Minuten in die
obere Grenzschichtgelangen. Die
Abwinde dagegen beziehen oft
Luft aus der unbelasteten Luft
oberhalb der Grenzschicht mit ein
und sind mit Minima verbunden.

Um die mittlere Entwicklung der
Ozonverteilung zu bestimmen,
wurde aus den Messungen auf
den Flugwegen durch Glattung

und raumliche Interpolation eine
Verteilung bestimmt (Thirauf [5]).
Hierbeiwurde das Kriging-Verfah-
ren eingesetzt, das besonders
gunstige Interpolationseigen-
schaften besitzt und unter ande-
rem eine Fehlerschatzung der In-
terpolation ermdglicht. Die mittle-
re Verteilung von NO, (Abb. 4)
zeigt erwartungsgemaln, dass die
maximalen Stickoxidkonzentra-
tionen nicht ortsgleich mit den
Ozonmaxima auftraten. Beispiels-
weise werden am Gipfel des Lu-
beron und im gesamten 6stlichen
Rhonetal die hdchsten Ozonkon-
zentrationen gemessen, wahrend
hohe Werte des Stickoxids nuram
rhoneseitigen Eingang des Du-
rancetals auftreten, wahrend sie
auf dem Transportweg in das Ost-
liche Gebiet mutmallich photo-
chemisch abgebaut wurden. Die
hohen Stickoxidwerte Uber dem

Mt. St. Victoire (Bildmitte rechts)
sind bei schwachem Westwind als
Emissionen von Marseille zu er-
klaren, die aufgrund des kiirzeren
Transportweges noch nicht zur
Ozonbildung beigetragen haben.
Insgesamt gesehen fihren die
gleichzeitig wirkenden Umvertei-
lungen der Spurenstoffe durch die
Windsysteme und die luftchemi-
schen Prozesse zu einer komple-
xen raumlichen Struktur, deren In-
terpretation nur durch Chemie-
Transportmodelle mit Datenassi-
milation aller verfugbaren Mes-
sungen mdglich sein wird.

Die Beitrage zur Anderung mittle-
rer Ozonkonzentrationen an fes-
ten Orten lassen sich zumindest
qualitativ durch die Messungen
abschatzen. Sie setzen sich aus
der horizontalen Advektion des
Spurenstoffs mit dem mittleren
Wind, der vertikalen Advektion,
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Abb. 4: Kriging-interpolierte Verteilung (geglattet) von Stickoxid (NO
Nachmittag des 25. Juni 2001 in 920 m Flughdhe.

«) aus Messungender DO128 am




der Anderung des turbulenten
Vertikaltransports und chemi-
schen Umwandlungen zusam-
men. Fir eine Berechnung der
einzelnen o.g. Beitrage lagen die
umfangreichsten Daten fir die
Gebiete um Vinon (R1) und Mar-
seille/Vallon Dol vor. Es ergibt
sich, dass die beobachtete zeitli-
che Anderung der Ozonkonzen-
tration zu keiner Tageszeit und in
keinem der beiden Gebiete allein
durch chemische Umwandlungen
zuerklarenist. Soistim Gebietum
Vinon trotz einer geringen Zunah-
me der Ozonwerte um nur
4 pg/(m® h) aufgrund der starken
Advektion von Ozon mit einem
Beitrag von 20 ug/(m?* h) auf eine
intensive photochemische Ozon-
bildung zu schliel3en. Dieses Er-
gebnis stimmt grundsétzlich mit
vielen Untersuchungen in ande-
ren Gebieten, z.B. im Oberrhein-
graben, Uberein. Allerdings ist in
Sudfrankreich der Einfluss der
regionalen Windsysteme noch
schwieriger zu ermitteln als in an-
deren Gebieten.

Vertikalaustausch durch
Konvektion

Aufgrund der hohen Sonnenein-
strahlung und der relativ trockenen
Erdoberflache entwickelt sich an
Sommertagen in der Bergregion
desESCOMPTE-Gebietes intensi-
ve Turbulenz in Form konvektiver
Wirbel. Die Messungen am 17. Ju-
ni 2001 dokumentieren eine Situa-
tion mit intensiver Konvektion bei
nordwestlichem Wind und Grenz-
schichthéhen von 2000 m. Es tra-
ten allerdings keine hohen Spu-
renstoffkonzentrationen auf, dadie
emittierten Spurenstoffe Uber das
Mittelmeer verfrachtet wurden. Die
Messungen eignen sich aber sehr

gut fir Untersuchungen der Turbu-
lenzstruktur und der Grenzschich-
tentwicklung (Hasel [6]). Bei dem
Messflug Uber dem Randbereich
der Alpen am Nachmittag wurden
in Hohen von ca. 950 m, 1700 m
und 3000 m identische Flugmuster
geflogen. Dabei traten sehr inten-
sive Auf- und Abwinde mit bis zu
8 m/s Uber den Gebirgsziigen des
Mt. St. Victoire und Luberon sowie
dem Durancetal auf (Abb. 5). Auf-
grund der hohen Windgeschwin-
digkeiten waren orographische
Einflisse auf die Konvektion nicht
nachweisbar. Die Aufwinde waren
mit erhéhten NO,-Werten verbun-
den, da sie die bodennah emittier-
ten Stoffe aufwarts transportierten.
Dagegen waren die ebenfalls sehr
heftigen Abwinde trockener als die
Umgebungsluft, was auf die Einmi-
schung trockener Luft aus Héhen

oberhalb von 2 bis 3 km zu er-
klaren ist.

Die Untersuchungen zur Bedeu-
tung der Konvektion fir den Verti-
kalaustausch, wie sie bei ES-
COMPTE exemplarisch begon-
nen wurden, sollen in Zukunft
noch intensiviert werden. Hierzu
wurde im Jahr 2002 das Messpro-
gramm ,Vertikaler Austausch und
Orographie (VERTIKATOR)" als
Teil des Atmosphéarenforschungs-
programm AFO 2000 des BMBF
unter Koordination des IMK durch-
geflihrt. Seitens sechs beteiligter
Helmholtzzentren sind dariber
hinaus mehrere groRe Feldexpe-
rimente in verschiedenen Klima-
zonen der Erde unter dem Titel
.Transporte und chemische Um-
setzungen in konvektiven Syste-
men (TRACKS)" geplant.
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Abb. 5: Vertikalgeschwindigkeiten auf den Flugabschnitten | bis IV (dick aus-
gezogen) in einer Hohe von 950 m am Nachmittag des 17. Juni 2001.




Schlussbemerkungen

Durch die koordinierten Messun-
gen wahrend des ESCOMPTE-
Experimentes entstanden wert-
volle Datensatze zur Analyse at-
mosphéarischer Transportprozes-
se und zur Uberprifung und Ver-
besserung von Chemie-Trans-
portmodellen, wie sie mit
KAMM/DRAIS auch am IMK be-
triebenwerden. Die Beteiligung an

dem Programm ermadglicht dem
Institut vollen Zugang zum Ge-
samtdatensatz. Das Modellsys-
tem kann auf diese Weise auch
unter Randbedingungen Uberprift
werden, wie sie weltweit in vielen
hoch belasteten Ballungszonenin
Kustenregionen herrschen. Hier-
durch soll auch dem erkennbaren
Forschungsbedarf zu Umweltpro-
blemeninLandernder dritten Welt
Rechnung getragen werden, in

denen sich derzeit groRe Umwal-
zungen der Industrie und Wirt-
schaft, der Bevélkerungs- und
Verkehrsentwicklung und der
Schadstoffemissionenvollziehen.

[1] B. Cros, P. Durand, E. Frejafon,
C. Kottmeier, P. E. Perros,
V-H. Peuch, J.L. Ponche, D. Robin,
F. Said , G. Toupance, H. Wortham,
Atmospheric Research, 2003.

[2] K. H. Becker, B. Donner, S. Gab,
Proceedings of EUROTRAC
Symposium 98 Band 2, WIT Press,
Southhampton, 669-672, 1999.

[3] U. Corsmeier, N. Kalthoff, B. Vogel,
M.-U. Hammer, F. Fiedler,
Ch. Kottmeier, A. Volz-Thomas,
S. Konrad, K. Glaser, B. Neiniger,
M. Lehning, W. Jaeschke,
M. Memmesheimer,
B. Rappenglueck, G. Jakobi,
J. Atmos. Chem., 42, 289-321, 2002.

F. Fiedler, P. Borrell,
Springer, 223-268, 2000.

[4

[5] J. Thurauf,
Institut fiir Meteorologie und
Klimaforschung, Universitét
Karlsruhe, 2002.

[6] M.Hasel,
Institut ftir Meteorologie und
Klimaforschung, Universitét
Karlsruhe, 2002.




Die Stratosphéare im globalen Wandel

H. Fischer, IMK

Einleitung

Zum besseren Verstandnis des
Folgenden gehen wir zunachst
kurz auf den vertikalen Aufbau der
Atmosphare ein, der fir mittlere
Breitenin Abb. 1 schematisch dar-
gestelltist:

Etwa 80 % der gesamten Masse
der Atmosphére befinden sich in
der Troposphére, in der sich das
Wettergeschehen abspielt. Sicht-
bare Anzeichen dafir sind Was-
serwolken und Regen, sowie bei
tiefem Temperaturen in grol3er
Hoéhe die Bildung feiner Eiswolken
(Zirren). Die Troposphare wird
durch Konvektion vertikal gut
durchmischt, wobei sich aufstei-
gende Luft wegen der exponen-
tiellen Druckabnahme mit der
Hohe adiabatisch stark abkuhlt.
Die Abnahme der Temperatur mit
der Hohe ist in der Troposphéare
nahezu linear (Abb. 1).

In der Tropopause, einer dinnen
Schicht am oberen Rand der
Troposphéare, andert sich das
Temperaturprofil dramatisch. Das
daruiber liegende ,Stockwerk* der
Atmosphére bis in etwa 50 km
Hohe heil3t Stratosphére, weil hier
wegen des stark geanderten Tem-
peraturverlaufs die Durchmi-
schung ubereinander liegender
Luftschichten weitgehend unter-
bunden ist. Aus dem gleichen
Grund bildet die Tropopause eine
sehrwirksame Barriere gegendas
Eindringen von feuchter und ver-
schmutzter Luft aus der Tropo-
sphére in die extrem trockene
Stratosphére, die nur noch etwa
0,0005 Volumen-% Wasserdampf
enthalt. Die Stratosphéreistdaher
weitgehend wolkenfrei. Davon
ausgenommen sind nur die Pol-
gebiete: Uber ihnen kann sich im
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Abb. 1: Aufbau der Erdatmosphére (schematisch, fur mittlere Brei-
ten). Die Tropopause, also die schmale Ubergangszone zwischen
der Troposphére und der Stratosphére, ist in hohen Breiten nach
unten verschoben. Am Aquator, wo sie bis auf ca. 17 km angeho-
ben ist, ist die Tropopause am kéltesten.

Winter die Stratosphéare so extrem
abkuhlen, dass selbst der wenige
noch vorhandene Wasserdampf
zusammen mit Salpetersdure-
dampf an feinen Aerosolpartikeln
kondensiert und dunne ,Polare
Stratosphérische Wolken* (PSC)
bildet.

Am oberen Rand der Stratospha-
re istder Druck bereits unter 0,1%
des Standarddrucks auf Meeres-
héhe abgefallen, weshalb die da-
riber beginnende Mesosphéare
und alle héheren ,Stockwerke“ der
Atmosphare zusammen genom-
men nur noch einen geringen An-
teil der gesamten Luftmasse ent-
halten.

Mehr als 90 % des gesamten at-
mosphéarischen Ozons (O,) befin-
den sich in der Stratosphéare, wo

es durch die Einwirkung von kurz-
welliger Sonnenstrahlung auf mo-
lekularen Sauerstoff erzeugt wird.
Vor allem dieser hohe Ozongehalt
sorgt dafir, dass die Temperatur
in der Stratosphére mit der Hohe
wieder ansteigt (Ausnahme: unte-
re polare Stratosphéare), denn O,
absorbiert selbst einen Teil des
Sonnenlichtes und verwandelt es
in Warme. Gleichzeitig schitzt
das stratospharische ,0Ozon-
schild“ das Leben auf der Erde vor
dem schadlichen UV-B-Anteil des
Sonnenlichtes, den es nahezu
vollstandig herausfiltert.

Die Entdeckung des Ozonlochs
Uber der Antarktis Mitte der 80er
Jahre hat deutlich gemacht, dass
die Schutzfunktion des ,Ozon-
schildes” vor allem durch anthro-
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pogene Emissionen fluchtiger
chlor- und bromhaltiger Verbin-
dungen gefahrdet wird. Auch an-
dere Anzeichendeutendaraufhin,
dass sich die Stratosphare in ei-
nem globalen Wandel befindet,
der sowohlanthropogene als auch
naturliche Ursachen haben kann.
Der Wandel &uRRert sich z.B. in
Veréanderungen der raumlichen
Temperatur- und Wasserdampf-
verteilung. Seit Uber 20 Jahren
steigtder Wasserdampfgehaltder
unteren Stratosphare umetwa 1%
pro Jahr an, was zu starken Ande-
rungen der dynamischen, chemi-
schen und strahlungsbedingten
Prozesse in der Atmosphére
fuhren kann. Nicht zuletzt deswe-
gen steht nach wie vor der welt-
weite Abbau des Ozons in der
Stratosphéare im Zentrum der For-
schungsaktivitaten.

Unter den Wissenschaftlernistall-
gemein akzeptiert, dass der glo-
bale Wandel der Atmosphare sich
starker in den oberen Schichten
als den bodennahen auswirkt. Die
Ursachen der stratosphéarischen
Veranderungen sind uns aber nur
teilweise bekannt; demnach bleibt
genlgend Raum fur bedeutsame
wissenschaftliche Arbeiten.

Der Ozonabbau

Bereits Anfang der 70er Jahre hat-
ten amerikanische Wissenschaft-
ler den Abbau des stratospha-
rischen Ozons aufgrund der Pho-
tolyse von Fluorchlorkohlenwas-
serstoffen in der Stratosphare po-
stuliert. Es dauerte dann etwa 10
Jahre bis sich die UN-Vélkerge-
meinschaft zum ,Wiener Uberein-
kommen zum Schutze der Ozon-
schicht“ durchgerungen hatte. Bei
einer solchen Absichtserklarung

ohne feste Reduktionsszenarien
fir Fluorchlorkohlenwasserstoffe
(FCKW) ware es vermutlich ge-
blieben, wenn nicht englische
Wissenschaftler 1985 das Ozon-
loch Uber der Antarktis entdeckt
hatten. Dieser Effekt Uberraschte
selbst die Wissenschaftler, die
zunachst keine Erklarung fur das
Ozonloch hatten.

Durch intensive antarktische
Messkampagnen mit Flugzeugen,
Sondierungen an Messstationen
und Satellitenmessungen wurde
in der Folgezeit eine Datenbasis
geschaffen, auf der rasch neue
Theorien tUber den Ozonabbau
entwickelt werden konnten. Es
stellte sich schlieRlich heraus,
dass die bereits erwahnten Pola-
ren Stratospharischen Wolken
(PSC) eine wichtige Rolle spielen
und die FCKW auchindiesem Fall
die eigentliche Ursache des Ozon-
abbaus sind.

Inzwischen liegen Messungen der
atmosphérischen Zustandspara-
meter und der Konzentration von
einer Reihe von Spurenstoffen in
globalem Maf3stab vor und es gibt
eine Hierarchie von numerischen
Modellen, mit denen die Atmo-
sphéare Uber unterschiedliche Zeit-
intervalle simuliert werden kann.
Trotz groRer Fortschritte im Ver-
stéandnis der Vorgénge zeigen die
Vergleiche von Messungen mit si-
mulierten Parameterverteilungen
immer noch erhebliche Diskre-
panzen unter arktischen Bedin-
gungen. Auch der Abbau des
Ozons in mittleren nérdlichen
Breiten, die fiir uns von zentralem
Interesse sind, kann nach wie vor
nicht zufriedenstellend durch nu-
merische Modelle wiedergegeben
werden.

Ziel aller wissenschaftlichen Un-
tersuchungen muss es sein, at-
mospharische Modelle bereitzu-
stellen, mit denen zuverlassige
Vorhersagen der Entwicklung der
Ozonschicht in den kommenden
Jahrzehnten maoglich werden.
Heute werden bereits mit einer
Reihe von Modellen Vorhersagen
gemacht, jedoch sind deren Unsi-
cherheiten noch deutlich zu grof3.
Zu den noch nicht entsprechend
gut parametrisierten Prozessen
zahlen zum einen Transportpro-
zesse zwischen den tropischen
und arktischen Breiten sowie zwi-
schen Troposphéare und Strato-
sphéare. Zum anderen sind es mi-
krophysikalische Prozesse beider
Bildung und Veranderung der
PSCsund Prozesse innerhalb der
diese umgebenden Luft.

Kirzlich durchgefiihrte Vergleiche
von Ozon-Vorhersagen atmos-
phéarischer Modelle fur den arkti-
schen Bereich zeigen eine erhebli-
che Streuung (Abb. 2) und bestéati-
gen damit die oben gemachte Aus-
sage Uber die ungentigende Qua-
litat der numerischen Modelle. Um
die beschriebenen Probleme einer
Lésung néher zu bringen, missen
die Datenbasis erganzt und durch
Vergleich von Modellergebnissen
mit gemessenen Parametervertei-
lungen die Parametrisierung rele-
vanter stratospharischer Prozesse
verbessert werden.

Messung

stratospharischer
Parameter

Licken in den stratosphérischen
Messdaten gibt es insbesondere
bei den Spurengasen, beim Aero-
sol und bei Wolkenpartikeln. Das
IMK-ASF hat sich seit geraumer
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Abb. 2: Vergleich des vom Satelliten TOMS seit 1960 jahrlich ermittelten minimalen Ozonséulenge-
halts Uber der Arktis (schwarze Punkte) mit Vorhersagen verschiedener Modelle, die meist das Ozon-
loch unterschétzen. Die Vorhersagen der Modelle fir die kommenden Jahrzehnte zeigen eine grofRe

Streuung. Nach [7].

Zeit erfolgreich darum bemiiht,
wesentliche Beitrage zur Sondie-
rung der Stratosphare zu erbrin-
gen.

Bodengebundene Fernerkun-
dungsinstrumente wurden ent-
wickeltund eingesetzt, um Zeitrei-
hen stratosphérischer Spuren-
stoffverteilungen zu erfassen [1].
Dem Vorteil der zeitlich nahezu
kontinuierlichen Messung steht
der Nachteil der beschrankten
vertikalen Auflosung der Daten
gegenliber. Obwohl diese Gerate
ein wesentlicher Bestandteil des
globalen Messsystems sind, mis-
sen sie wegen ihrer Nachteile
durch andere Messverfahren er-
ganzt werden.

In den vergangenen Jahrzehnten
hat das IMK-ASF eine ganze Fa-

milie von Infrarot-Fourierspektro-
metern entwickelt und zur Erfas-
sung atmospharischer Spuren-
stoffe eingesetzt. Diese technisch
hochwertigen Gerate mitdem Na-
men MIPAS (Michelson Interfero-
meter fur Passive Atmosphéa-
rische Sondierung) liefern neben
der Temperatur und den Konzen-
trationen von ca. 25 Spurengasen
auch Informationen tber Aeroso-
le und Wolkenpartikel [2]. Die Be-
stimmung mikrophysikalischer
Parameter von polaren Strato-
spharenwolken, die Aufnahme
von Salpetersdure in die Wolken-
partikel und die Denitrifizierung
durch Sedimentation grof3er Par-
tikel wurden bei Fligen mit der
ballongetragenen Version von
MIPAS in den vergangenen Jah-
ren eindrucksvoll demonstriert[3].

Die Vorteile eines flugzeuggetra-
genen MIPAS kommen insheson-
dere durch die zweidimensionalen
raumlichen Verteilungen von at-
mosphérischen Parametern ent-
lang der Flugroute zum Tragen [4].
Die Entwicklung dieser Geréate
wird gekrontdurch das MIPAS Sa-
tellitenexperiment, das seit Marz
2002 globale dreidimensionale
Verteilungen von Spurenstoffen
erfasst [5]. Bereits jetzt zeichnet
sich ab, dass die MIPAS-Satelli-
tendaten weltweit genutzt und fir
eine Vielzahl von Forschungsvor-
haben wesentliche Informationen
liefern werden. Durch das im IMK-
ASF aufgebaute Datenverarbei-
tungssystem fur MIPAS-Messun-
gen wird das Institut wesentliche
Beitrage fur die Stratospharenfor-
schung leisten kénnen.




Simulation
des Zustandes der

Atmosphére mit
numerischen Modellen

Voraussetzung fir ein besseres
Verstédndnis der stratosphéri-
schen Prozesse ist neben einer
exzellenten Datenbasis die Ver-
fugbarkeit eines guten numeri-
schen Modells. Das IMK-ASF hat
aus diesem Grund ein Chemie-
Transport-Modell (CTM) mit dem
Namen KASIMA entwickelt, des-
sen Einsatz sich bereits in ver-

schiedenen Forschungsvorhaben
als sehr nltzlich erwiesen hat [6].
Durch den Einbau eines detaillier-
ten mikrophysikalischen Moduls
fur Wolkenprozesse wird KASIMA
eine herausragende Stellung un-
terden CTMs einnehmen kénnen.
Esistvorgesehen, in Kooperation
mit auswartigen Wissenschatftler-
gruppen eine sich daraus erge-
bende Parametrisierung fir PSC-
Prozesse in Klimamodelle zu inte-
grieren und damit wesentlich ge-
nauere Vorhersagen fir die Ozon-
schicht zu erzielen.

Ausblick

Im IMK-ASF sind in den vergan-
genen Jahren ausgezeichnete
Voraussetzungen fir die Bearbei-
tung wissenschaftlicher Frage-
stellungenin der Stratosphére ge-
schaffen worden. Nun gilt es, die-
se Mdglichkeiten zu nutzen und
auf internationaler Ebene eine
hervorragende Rolle zu spielen.

[1] G.Koppetal.,,
in diesem Heft

[2] H. Fischer,
Ber. Bunsenges. Phys. Chem. 96,
1992, S. 306-314

[3] O. Mdhler, H. Oelhaf,
in diesem Heft

[4] C.Blometal.,
in diesem Heft

[5] T.v.Clarmann, G. Stiller,
in diesem Heft

[6] W. Kouker, T. Reddmann,
R. Ruhnke,
Nachrichten Heft 4/2002

[7] J.Austinetal.,
Atm. Chem. Phys., 3, 2003,
S.1-27




Das Michelson Interferometer fiir Passive
Atmospharische Sondierung (MIPAS) auf dem
Umweltforschungssatelliten ENVISAT

T. v. Clarmann, G. Stiller, IMK

Einleitung

Schon in den Siebziger Jahren
des letzten Jahrhunderts postu-
lierten Chemiker, dass Chlor,
Stickstoff- und OH-Radikale in ka-
talytischen Reaktionszyklen stra-
tospharisches Ozon zerstdren
kénnen. Seit der Entdeckung des
antarktischen Ozonlochs Mitte der
Achtziger Jahre wurde die um-
weltpolitische Relevanz dieser
Zusammenhange offenbar und
fuhrte zu einer Intensivierung der
Erforschung der Stratosphére in
den Neunziger Jahren. Dennoch
sind wir noch heute weit entfernt
von einem luckenlosen quantita-
tiven Verstandnis der Vorgange in
der Stratosphéare und im stra-
tospharisch/troposphéarischen
Grenzbereich. Um einen Grof3teil
der in der stratosphéarischen Che-
mie relevanten Spurenstoffe glo-
bal messen zu kénnen, wurde von
Prof. H. Fischer (IMK) auf der Ba-
sis von Labor- und Ballonexperi-
menten das Michelson Interfero-
meter fur Passive Atmospha-
rische Sondierung (MIPAS) [1]
vorgeschlagen, das mittlerweile
als Teil der Kernnutzlast im Ver-
bund mit verschiedenen anderen
Erdbeobachtungsexperimenten
des ENVISAT-Forschungssatelli-
ten der European Space Agency
(ESA) seine Arbeit aufgenommen
hat. Ein wichtiger Teil der MIPAS
Auswertearbeiten findet am IMK
statt.

Der Forschungssatellit
ENVISAT

Bei ENVISAT handelt es sich um
den weltweit bisher grof3ten Um-
weltforschungssatelliten, der je-
mals gebaut wurde (Abb. 1).

Die Gesamtmasse des Satelliten,
der etwa die GréRRe eines Auto-
busses hat, betragt etwa 8200 kg;
Die Nutzlast umfasst neben
MIPAS zwei weitere Instrumen-
te zur Atmosphéarenbeobachtung
in Hinblick auf Spurengase:
GOMOS [2] und SCIAMACHY [3].

Weitere Instrumente stehen zur
Beobachtung der Erdoberflache
und des Wassers in all seinen Ag-
gregatzustanden zur Verfligung.

Am 1. Marz 2002 wurde ENVISAT
mit einer Ariane-V-Rakete vom
Weltraumbahnhof Kourou aus in
seine polare sonnensynchrone
Erdumlaufbahn geschossen. Der
Satellitumkreist seitdem einmalin

Abb. 1. Der Umweltforschungssatellit

ENVISAT (Quelle: ESA).

100 Minuten in einer mittleren
Hohe von 800 kmdie Erde. Die Le-
bensdauer des Satelliten wird auf
etwa funf Jahre veranschlagt.

Abb. 2: Der Start von ENVISAT am 1. 3. 2002 (Quelle: ESA).
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MIPAS

Die Ozonchemie der mittlerenund
unteren Stratosphéare involviert
zahlreiche Spurengase, die fast
alle im mittleren infraroten Spek-
tralbereich Emissionsbanden auf-
weisen, die mit dem Fouriertrans-
formationsspektrometer MIPAS
gleichzeitig gemessen werden
kénnen. Dank der hohen spektra-
len Auflésung von 0,035 cm™ hin-
terlasstjedes Gasim Spektrum ei-
ne hinreichend separierte Signa-
tur, die zur quantitativen Auswer-
tung der Gase herangezogen wer-
den kann.

MIPAS misst in Horizontsondie-
rung. Die langen optischen Wege
des Sehstrahls durch die Atmo-
sphére fihren zu einer guten Mess-
empfindlichkeit auch bei niedrig
konzentrierten Gasen. Die stufen-
weise Anderung der Elevation der

.
.~ Tangentenhdhe
& 5..210km

Abb. 3: Die Messgeometrie der Horizontsondierung:

Atmosphére (Quelle: ESA).

Riickwartige
Blickrichtung

Blickrichtung begrindetdie Hohen-
auflésung der Messung. (Abb. 3)

Die meisten auf Weltraumplattfor-
men eingesetzten in Horizontson-
dierung messenden Fouriertrans-
formationsspektrometer messen
die atmospharische Absorption
von Sonnenlicht bei Sonnenauf-
oder -untergang. Damitwaren kei-
ne Messungen in der Nacht oder
im polaren Winter moglich. MIPAS
misst die thermische Emission der
Atmosphére und kann deshalb
auch Nacht- oder Polarnachtmes-
sungen durchfiihren [4]. Dies ist
besonders relevant, da viele Spe-
zies einer ausgepragten Photo-
chemie unterliegen, und Messun-
gen bei Sonnenauf- oder -unter-
gang deshalb keinesfalls repra-
sentativ sind.

Das MIPAS-Instrument tastet in
75 Sekunden die Atmosphére ein-
mal vertikal ab und fuhrt dabei

Flugrichtung

Messungen an 17 verschiedenen
Tangentenhdhen von 6 - 68 km
durch. Die fourierspektroskopi-
sche Messung liefert Intensitaten
als Funktion der optischen Weg-
langendifferenz des Interfero-
meters, sog. Interferogramme.
Nach der Phasenkorrektur wer-
den die Interferogramme durch
Fouriertransformation in Spek-
tren umgewandelt. Zur absoluten
Strahldichte-Kalibration werden
Schwarzkoérperspektren sowie
Spektren des kalten Weltraums
herangezogen. Jedes Spektrum
besteht aus finf Spektralkanalen:
685-970 cm™, 1020-1170 cm™,
1215-1500 cm™, 1570-1750 cm™,
1820-2410 cm™. Bei einer Gitter-
weite von 0,025 cm™ ergibt das
58400 unabhangige Einzelmes-
sungen pro Tangentenhéhe, und
etwa 9*10'° einzelne spektrale
Messwerte wahrend der Lebens-
dauer von MIPAS.

Seitwartige
Blickrichtung

einstellbar 0-500 km

Der Sehstrahl verlauft waagerecht durch die




Um aus den kalibrierten Strahl-
dichtespektren Vertikalprofile von
Spurengasen oder andere geo-
physikalische Parameter herzulei-
ten, muss die inverse LOsung
der Strahlungsubertragungsglei-
chung gefunden werden. Die
Strahlungsibertragungsglei-
chung beschreibtden Strahlungs-
transport durch die Atmosphére,
also die Emission und Absorption
von Photonen durch die Molekiile,
die im Blickfeld des Messinstru-
ments liegen. Die Inversion erfolgt
nach Linearisierung der Strah-
lungsubertragungsgleichung um
Schatzwerte der atmosphari-
schen Parameter nach der Me-
thode der kleinsten Quadrate, wo-
bei Nebenbedingungen zur physi-
kalisch sinnvollen Stabilisierung
der Lésung gestellt werden. Es
wird also derjenige Satz von at-
mosphéarischen Parametern ge-
sucht, fiir den mit der Strahlungs-
Ubertragungsgleichung das ge-
messene Spektrum maglichst gut
simuliertwerden kann, und gleich-
zeitig die Nebenbedingung moég-
lichstguterfilltwird. Um der Nicht-
linearitat der Strahlungsibertra-
gungsgleichung gerecht zu wer-
den, wird die Inversion iterativ
durchgefuhrt [5].

Zur numerischen Ldsung der
Strahlungsibertragungsglei-
chung ist ein entsprechendes
Computermodell erforderlich, das
alle fur die Strahlungstbertragung
relevanten Prozesse der Atmos-
phéare bertcksichtigen muss. Zur
Berechnung spektral hoch aufge-
I6ster Spektren kommen nur so-
genannte Linie-fur-Linie-Modelle
in Frage, bei denen jeder Vibra-
tions-Rotationstibergang separat

modelliert wird. Da die Atmosphé-
re bezuglich Druck, Temperatur
und Zusammensetzung inhomo-
gen ist, ist bei der numerischen
Losung der Strahlungstbertra-
gungsgleichung auf hinreichend
feine Diskretisierung zu achten.
Mitdem ,Karlsruhe Optimized and
Precise Radiative Transfer Algo-
rithm* (KOPRA) [6] steht am IMK
ein geeignetes Strahlungsiber-
tragungsmodell zur Verfugung,
dessen Leistungsumfang speziell
auf das MIPAS-Experiment abge-
stimmt wurde. Andere methodi-
sche Arbeiten am IMK beziehen
sich auf die Auswahl zur Auswer-
tung verwendeter Spektralberei-
che [7] [8] sowie auf die optimale
Formulierung der Nebenbedin-
gung bei der Inversionsrech-
nung [9].

Der Datenprozessor am
IMK

MIPAS-ENVISAT ist ein interna-
tionales GroRexperiment, zu des-
sen Realisierung und Auswertung
Institutionen aus zahlreichen Na-
tionen beitragen. Bezlglich der
Datenauswertung ist das folgen-
de arbeitsteilige Vorgehen vorge-
sehen: Neben Druck und Tempe-
ratur werden unter Verantwortung
der ESA Vertikalprofile von O,,
H,O0, CH,, N,O, HNO, und NO,
global aus den Messdaten abge-
leitet und der wissenschaftlichen
Gemeinde zur Verfligung gestellt.
Die Ableitung der Héhenverteilun-
gen der Ubrigen Gase, z. B.
CIONO,, N,0;, NO, FCKWSs u. a.,
wird von wissenschaftlichen Insti-
tutionen in Eigenverantwortung
durchgefihrt. Hierzu hat das IMK
einen Datenprozessor entwickelt,
der die Datenauswertung nach
der oben beschriebenen Methodik

durchfuhrt und diagnostische
GréRen (insbesondere Kovari-
anzmatrizen und Auflésungsma-
trizen) bereitstellt.

Um sicherzustellen, dass der Pro-
zessor auch funktioniert, wurde
ein Blindtest durchgefuhrt. Im
Rahmen eines von uns koordi-
nierten EU-Projektes wurden fir
ein vorgegebenes Datum und ei-
ne vorgegebene Geolokation von
einem Partner eine Horizontson-
dierungssequenz Spektren, wie
MIPAS sie liefern wird, auf Basis
von dem Konsortium vorerst nicht
bekannten atmosphéarischen Pa-
rametern generiert. Diese Spek-
tren wurden mit Rauschen und
weiteren instrumentellen Artefak-
ten entsprechend der MIPAS-
Geratespezifikation uberlagert
und an die Teilnehmer dieses Pro-
zessierungsexperiments verteilt.
Jeder Teilnehmer versuchte, mit
seinem Prozessor die atmo-
sphéarischen Parameter, auf Basis
derer die ,synthetischen Messun-
gen“ erzeugt wurden, zu rekon-
struieren. Diese realitatsnahen
Tests sind fUr das IMK sehr erfolg-
reich verlaufen, und sie erzeugen
Zuversicht, dass auch echte
MIPAS-Messungen erfolgreich
ausgewertet werden koénnen.

Validierung

Die mit MIPAS-ENVISAT gemes-
senen Daten mussen validiert
werden, bevor sie zur wissen-
schaftliche Verwertung freigege-
ben werden. Das IMK ist, sowohl
in seiner Eigenschaft als soge-
nanntes ,Expert Support Labora-
tory“, als auch als unmittelbarer
Kontraktor der ESA, an vielerlei
Validierungsaktivitaten beteiligt.




Wissenschaftliche
Verwertung

MIPAS hat begonnen, globale
Spurengasverteilungen von bis zu
40 verschiedenen Spurengasen
zu liefern. Daneben kénnen aus
den spektralen Daten weitere Pa-
rameter der unteren und mittleren
Atmosphare bis hinauf in die
Thermosphére, wie Temperatur,
mikrophysikalische Aerosol- und
Wolkeneigenschaften, Erwar-
mungs- und Abkuhlungsraten,
Kollisionsraten von molekularen
StoRbildungsprozessen und Pho-
tolyseraten wichtiger photochemi-
scher Prozesse abgeleitet wer-
den. Die Nutzung der MIPAS-Da-
ten eroffnet damit die Moglichkeit
zur Mitarbeit in den aktuellsten at-
mospharenwissenschaftlichen
Fragestellungen.

Zur Vorhersage des Zustands der
Atmosphéare in den nachsten Jahr-
zehnten ist das Verstandnis des
polaren Ozonabbaus immer noch
ein zentraler Punkt. Insbesondere
durch die Beobachtung von Pola-
ren Stratospharenwolken und der
Analyse ihrer Zusammensetzung,
sowie durch die Messung der Par-
titionierung der Spurengase aus
der Stickstoff-Familie wird ein Bei-
trag geleistet zum besseren Ver-
sténdnis der heterogenen chemi-
schen Prozesse, die letztlich zum
Ozonabbau fuhren.

Der Tropopausenbereich, d.h. die
Grenzschicht zwischen Tropo-
sphare und Stratosphare in ca.
10 km Hohe, istin den letzten Jah-
ren in den Mittelpunkt des Interes-
ses geruckt. Dieser Bereich spielt
fur die Strahlungsbilanz der Erde
und damit fur die globale Erwér-
mung eine zentrale Rolle. Die bis-
her magere Datenbasis Uber Was-

serdampf- und Aerosol- bzw. Cir-
ren-Verteilungen, die die Strah-
lungshilanz malRgeblich mitbe-
stimmen, wird durch MIPAS er-
heblich verbessert werden. Wei-
terhin kann MIPAS durch Beob-
achtung von inerten Tracern, aber
auch reaktiven Spurenstoffen wie
Ozon, zum Verstandnis der verti-
kalen Transportprozesse durch
die Tropopausenregion beitragen.
In der oberen Troposphare kon-
zentriert sich die Forschung zur
Zeit auf das Verstandnis der pho-
tochemischen Ozonbildungspro-
zesse. Hier interagieren kurzzei-
tige photochemische und Trans-
portprozesse so stark, dass ein
grof3raumiges, wenn nicht sogar
globales Bild gegenuber Einzelbe-
obachtungen groRRe Vorteile mit
sich bringt, um Transporte von Bil-
dungs- bzw. Abbauprozessen zu
unterscheiden. Mit der Messung
von Spurengasen im infraroten
Spektralbereich, die bei den pho-
tochemischen Ozonbildungspro-
zessen eine Rolle spielen, wie z.B.
Konstituenten, die bei der Biomas-
senverbrennung entstehen, wird
mit MIPAS Neuland beschritten.

Von der Mesosphére (HOohe: 50
bis 85 km) wird angenommen,
dass sie eine Art Frihwarnfunk-
tion im Klimasystem spielt, indem
sie friihzeitig und ausgepréagt auf
Anderungen in der Zusammen-
setzung der Atmosphare reagiert.
Allerdings liegt ber die Meso-
sphéare nur eine geringe Datenba-
sis vor. MIPAS wird in diesem
Hohenbereich regular bis ca.
68 km und gelegentlichauchbisin
Hohenvon 150 km messen und so
zur Klarung zahlreicher unver-
standener Prozesse in der Me-
sosphare beitragen.

Alle hier angesprochenen Fra-
gestellungen werden in den néch-
sten Jahrenim Rahmen nationaler
und internationaler Forschungs-
projekte angegangen. Die Vor-
aussetzung dafur, namlich ein ef-
fizientes und dennoch hoch-
flexibles Auswertesystem, wurde
in den letzten Jahren am IMK ge-
schaffen.

Mdgliche Nachfolge-
experimente

Das wissenschaftliche Interesse
fur die satellitengebundene Mes-
sung grof3rAumiger Spurengas-
verteilungen verschiebt sich zur
Zeit etwas von der Stratosphéare
hinunter in den stratospharisch/
troposphéarischen Grenzbereich
und sogar in die freie Tropospha-
re. Fur die hier interessierende
Thematik — vorrangig Austausch-
prozesse sowie regionale Chemie
— ist die optimierte raumliche Auf-
I6sung von besonderer Bedeu-
tung. Ein Nachfolgeexperiment,
AMIPAS (Advanced Michelson In-
terferometer for Passive Atmo-
spheric Sounding), wurde als
kunftiges Erdbeobachtungsexpe-
riment vorgeschlagen. Weiterhin
wird derzeit die Anwendbarkeit na-
dirblickender Spektrometer zur
Spurengasmessung untersucht.
Zwei Projekte sind hier in Vorbe-
reitung: Bei TROC handelt es sich
um eine Mission mit einem polar
umlaufenden Low-Earth-Orbit-
Satelliten, wahrend mit GEOTRO-
PE erstmals eine derartige wis-
senschaftliche Plattform aufeinen
geostationaren Orbit gebracht
werden soll. Das IMK ist bei allen
drei Missionsvorschlagen bezig-
lich der Datenauswertung und
auchder Instrumentenkonzeptein
fuhrender Rolle beteiligt.
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MIPAS-STR: ein Fernerkundungsinstrument
fur Stratospharenflugzeuge

C. E. Blom, T. Gulde, M. Hopfner, C. Keim, W. Kimmig, G.Y. Liu, C. Piesch, C. Sartorius, IMK

Einleitung

Flugzeuggetragene Messungen
haben den Vorteil, dass das Mess-
gebiet aktiv angesteuert werden
kann. Konventionelle Flugzeuge,
wie zum Beispiel die FALCON des
DLR, sind jedoch in der Flughdhe
auf etwa 13 km beschrankt. Die
GEOPHYSICA, ein russisches
Stratosphéarenflugzeug, das fur
die européische Klima- und Ozon-
forschung in ein fliegendes Labor
umgewandelt wurde, schlief3t die
Licke zwischen Beobachtungen
von Satelliten bzw. Stratospha-
renballons und den konventionel-
len Flugzeugen. Das IMK hat das
MIPAS-STR (Michelson Interfero-
meter fur Passive Sondierung —
STRatosphéarenflugzeuge) fir
den Einsatz auf der Geophysica
entwickelt [1] und bei ersten wis-
senschaftlichen Missionen Uber
der Antarktis und Europa einge-
setzt.

Das Stratosphéaren-
flugzeug GEOPHYSICA

Die russische GEOPHYSICA und
die amerikanische ER-2 sind zur-
zeit die einzigen Stratospharen-
flugzeuge, die fir die Atmospha-
renforschung zur Verfiigung ste-
hen. AuRRer der Reichweite von et-
wa 3500 km sind die Flugeigen-
schaften der GEOPHYSICA de-
nen der ER-2 Uberlegen. Mit einer
Nutzlast von 1500 kg erreicht sie
eine Gipfelhdéhe von tber 20 km,
also die Bereiche der unteren
Stratosphare und oberen Tropo-
sphéare, die fur wissenschaftliche
Fragestellungen in den letzten
Jahren grof3e Bedeutung erhalten
haben. Trotz ihrer groRen Spann-
weite von 37.5 m bei einer Lange
von 23 m ist sie sehr robust und
kann sogar bei starkem Seiten-
wind (bis zu 36 km/h) starten und
landen. Die GEOPHYSICA wird
seit Anfang 1997 fir Forschungs-
zwecke im Rahmen européaischer

Yt
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Abb. 1: Die GEOPHYSICA beim Anflug auf Ushuaia auf Feuerland.
MIPAS-STR ist auf dem Rucken des Flugzeugs, hinter der Piloten-

kanzel, eingebaut.

Vorhaben eingesetzt. Eine Inter-
essenvereinigung, der das For-
schungszentrum als Grindungs-
mitglied beigetreten ist, gewahr-
leistet die Bereitstellung dieses
Flugzeugs fir die nationale und
europaische Atmospharenfor-
schung bis Ende 2005.

MIPAS-STR

Das MIPAS-STR ist ein mit
Trockeneis gekihltes Fourier-
Transformations-Spektrometer
(FTS), das die thermische Emissi-
on der atmosphérischen Spuren-
stoffe gegen den kalten Hinter-
grund des Weltraums im infraro-
ten Spektralbereich von 770 bis
1940 cm™ (5.15—13.0 um) mit ho-
her spektraler Auflésung erfasst.
Durch die Anwendung der FTS-
Technik wird die simultane Mes-
sung vieler Spurengase, die im
mittleren IR spektrale Signaturen
aufweisen, gewahrleistet. In dem
jetzigen Konzept sind nahezu die
komplette NO,-Familie (HNO;,
NO,, NO, N,Og, CIONO,), eine
Reihe von Quellgasen (CH,, N,O,
FCKWs, H,0O, SFg, etc.) und O,
messbar. Die Emissionsmethode
ist unabhangig von Quellen wie z.
B. der Sonne. Daher kdnnen die
Messungen, wie bei allen MIPAS-
Instrumenten, auch wahrend der
Polarnacht durchgefiihrt werden,
und gibt es keine Einschrankun-
gen fir die Blickrichtung und die
Flugtrajektorien. Die Unabhangig-
keit vom Sonnenstand erlaubt
kontinuierliche Horizont- und Auf-
wartssondierungen. Mit der Hori-
zontsondierung kdnnen Vertikal-
profile bis zur Flughthe gemessen
werden, mit Aufwartsmessungen
die Verteilung der Spezies ober-
halb des Flugzeugs. Kontinuierli-
che Messungen wahrend des
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Flugs liefern die 2-dimensionale
Verteilung der Spurenstoffe mit
guter vertikaler (< 2 km) und hori-
zontaler (<30 kmim Flugrichtung)
Auflésung.

Das MIPAS-STR bestehtaus zwei
Modulen: dem Optikmodul und
dem Elektronikmodul. Beide Mo-
dule werden auf dem Riicken der
Geophysica eingebaut.

Der gekihlte Teil der Optikistin ei-
ner 3-D-Darstellung in Abb. 2 ge-
zeigt. Er gliedert sich in zwei Ebe-
nen: in der oberen Ebene befindet
sich der Scanspiegel und das Te-
leskop; in der unteren Ebene das
Interferometer und die mit flissi-
gem Helium gekiihlte Fokalebene
des Detektor-Kryostaten. Die
Scanspiegeleinheit bestimmt die
Ausrichtung der Sichtlinie. Dabei
wird zur Bestimmung der Lage
desInstruments ein eigenes Trag-
heitsnavigationssystem (AHRS:
Attitude and Heading Reference
System) als Referenz verwendet.
Das Teleskop definiert die vertika-
le Auflésung am Horizont und un-
terdrickt parasitare Strahlung, die
von aul3erhalb des nominellen
Gesichtsfelds herruhrt. Das bei
MIPAS-STR verwendete Doppel-
pendelinterferometer (DPI) [2] —
eine Sonderform der Grundidee
von Michelson — gewéhrleistet ei-
ne achtfache Ubersetzung von
mechanischer Bewegung in opti-
sche Weglangendifferenz. Die ge-
samte Optik ist in einen warme-
isolierenden Behélter eingebaut,
in den das Trockeneis-Kihlsys-
tem integriert ist.

Das Elektronikmodul (Abb. 3) wur-
de in Zusammenarbeit mit dem
IPE entwickelt. Es ist aus mehre-
ren vernetzten Prozessoren auf-
gebaut, die unabhangig und pa-

AHRS Kaltstrukturrahmen

Doppelpendel

Detektor-Kryostat

/

¥

Scanspiegeleinheit Strahlteilereinheit  IR-Vorverstarker

Kalter Schwarzkdrper

Abb. 2: 3-D-Ansicht des gekuhlten Bereichs des Optikmoduls des MIPAS-STR.

In der oberen Ebene befinden sich die Scanspiegeleinheit (rot) und die Spie-

gel (lila) des Teleskops, in der unteren Ebene das DPI (grau). Die IR-Detekto-
ren sind in den Kryostat (gelb) eingebaut.

Optik-Modul Elektronik-Modul
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Scanspiegelmotor | LOS- ¥ )
Winkelencoder Y Elektronik [¢bdafannnnns d erzeugten Daten
Interferometerantrieb E E =~
Schrittmotorsteuerung « x| automatische
LMI-Signal E E Ablaufsteuerung
4 IR-Detektoren N Inimg:o ne i :
IR-Vorverstarker Elekironik [¢7====="= i + externe
£.5a| Verarbeitung von | | _ PCs
. Telekommandos
Temperatursensoren [l & ADC '
Druckfiihler Y Gl=mmmnnnns

Abb. 3: Schematische Ubersicht der Elektronik des MIPAS-STR.




rallel die Ansteuerung und Daten-
erfassung der einzelnen Kompo-
nenten Ubernehmen. Die wesent-
lichen Elemente sind die Zentral-
rechnereinheit, die LOS- (Engl.:
line of sight) Elektronik, die Inter-
ferometerelektronik und mehrere
Uberwachungssysteme. Der Zen-
tralrechner verarbeitet Komman-
dos wahlweise von externen PCs
oder, im Flug, von der Ablauf-
steuerung und verteilt sie an die
entsprechende Subsysteme. Die
Daten der Subsysteme wer-
den entgegengenommen, gespei-
chert und an die Ablaufsteuerung
weitergeleitet. Die LOS-Elektronik
steuertanhand dervomAHRS ge-
messenen Lagewinkel den Scan-
spiegel so an, dass die Elevation
der Sichtlinie konstant den ge-
winschten Winkel relativ zum
Erdhorizont einnimmt. [3]. Die von
der FirmaBruker Optik GmbH ent-
wickelte Interferometer-Elektronik
regelt den Pendelantrieb und
misst die Signale der Infrarot-
detektoren. Die Abtastung der In-
terferogramme erfolgt zeitaqui-
distant [4], ein neues Verfahren,
das gewahrleistet, dass die Qua-
litat der Messung durch die Vibra-
tionen des Flugzeugs nicht we-
sentlich verschlechtert wird [5].

Die Nutzlast der
GEOPHYSICA fur die

Messung von
atmospharischen
Spurengasen

MIPAS-STR bildet zusammen mit
SAFIRE-A[6]die Kernnutzlastder
GEOPHYSICA fur die Fernerkun-
dung atmospharischer Spurenga-
se. SAFIRE-A ist, wie MIPAS-
STR, ein FTS-Emissionsgerat,
aber fUr den Spektralbereich 20 —
160 cm™ (60 — 500 pum) im fernen

MIPAS-STR SAFIRE-A (1)

Tracers, Quellgase

O, A A

O,-Isotope (**0, '0O) - B

HF - A

N,O A A

CFCl;, CF,Cl, A -

CcCl,, CF,, CHF,CI B -

H,O A A

HDO B A

CH, A -

OCSs (© -

NO,

NO (@ C(?)

NO, B B

N,O¢ B -

HNO, A A

CIONO, A -

Cl,

ClO C(2) A(2)

HCI - A

CIONO, A -

HOCI (© B

HO,

OH - A(2)

HO, - B

H,0, - B

Br,

HBr - ©

HOBr - C

A Spezies, die ,einfach” zu messen sind. Integrationszeiten pro
Spektrum: 10-60 Sekunden.

B  WieA, jedoch Integrationszeiten pro Spektrum: 1-10 Minuten.
Schwierig zu messen oder langere Integrationszeiten
notwendig.

(1) Eine Auswahl kann simultan gemessen werden.

(2) Nur bei speziellen atmosphéarischen Bedingungen
messbatr.

Tab. 1: Spurengase, die von MIPAS-STR und SAFIRE-A gemessen

werden kdnnen.




Infrarot ausgelegt. Durch die Ab-
deckung beider Spektralbereiche
erhalt man wesentliche komple-
mentéare Informationen und es
kénnen nahezu alle NOy-und Cly-
Spezies erfasst werden (siehe
Tab. 1). Von SAFIRE-A werden
Rotationsbanden und von MIPAS-
STR Vibrations-Rotationsbanden
der Moleklle zur Messung der
Spurengasgehalte genutzt. Dies
erlaubt eine interne Uberpriifung
der Ergebnisse flr Spurengase,
die von beiden Instrumenten ge-
messen werden.

Viele der fir die Klima- und Ozon-
forschung wichtigen Spurengase
kénnendurch In-situ-Messverfah-
ren gemessen werden. Sie liefern
Vertikalprofile der Spezies wéah-
rend der Auf- und Abstiege und
der so genannten ,dives”, sowie
Horizontalverteilungen auf Flug-
niveau wahrend der sonstigen Ab-
schnitte des Messflugs. Die re-
lative Genauigkeit und raumli-
che Auflésung der In-situ-Gerate
Ubertrifft meistens diejenige der
Fernerkundungsinstrumente.
Dies ist fur die Erfassung von
kleinskaligen Prozessen wichtig
und erlaubt so eine Abschéatzung
von Horizontalgradienten mit
ihren Folgen fur die Ableitung der
Spurengasverteilungen aus Fern-
erkundungsmessungen. Da die
Messungen der In-situ-Instrumen-
te auf vollig unterschiedlichen
Techniken basieren, liefern sie zu-
dem eine unabhangige Uberprii-
fung der Fernerkundungsmes-
sungen.

Die Nutzlast der GEOPHYSICA
fur die In-situ-Spurengasmessun-
gen im Rahmen der Validierung
der Envisat-Chemie-Instrumente
MIPAS, SCIAMACHY und GO-
MOS wurde grof3teils von deut-

schen Institutionenfir den Einsatz
aufder GEOPHY SICA entwickelt:
Der Gaschromatograph HAGAR
(High Altitude Gas AnalyzeR [7])
vom Institut fir Meteorologie und
Geophysik der J.W. Goethe Uni-
versitat Frankfurt (CH,, N,O,
FCKW-11, FCKW-12 und Halon-
12), das Hygrometer FISH (Fast
In-Situ Stratospheric Hygrometer)
und das CIO/BrO Instrument HA-
LOX (HALogen OXide monitor)
vom Institut fir Stratospharenche-
mie des Forschungszentrums Ju-
lich, und das NO/NO, Instrument
SIOUX (Stratospheric Observati-

on Unit for Nitrogen OXides) vom
Institut fir Physik der Atmosphére
des Deutschen Zentrums fir Luft-
und Raumfahrt.

Zur Nutzlast gehéren zudem itali-
enische und russische Sensoren
zur Messung von Wasser und
Ozon. Insgesamt bildet die einzig-
artige Kombination der Ferner-
kundung im mittleren und fernen
Infrarot mit In-situ-Messungen auf
der GEOPHYSICAdie Grundlage
eines umfassenden Vergleichs,
bei dem systematische Fehler de-
tektiert werden kdnnen.

20

Hahe [km]

20

Hihe [km]

-58

60 62 64

CIONO,

HNO,

66 68 66 b4 -2

Geographische Breite

[ppbv]

[ppbv]

Abb.4: Zweidimensionale Verteilungen der Spurengase Chlornitrat und Sal-
petersaure, wie sie von MIPAS-STR am 23.9.1999 bei einem Flug Uiber die Gren-
ze des antarktischen Polarwirbels hinweg gemessen wurden. Der sudlichste
Punkt des Flugs lag bei ca. —68 Grad und die Grenze des Polarwirbels befand
sich zwischen —60 und -62 Grad. Die + Symbole kennzeichnen die H6he und
geographische Breite der GEOPHYSICA bei der Messung der einzelne Verti-
kalprofile (ppbv = parts per billion volume).
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Abb. 5: Vergleich der FCKW-11 Profile von MIPAS-STR und von HAGAR, ge-
messen am 22. Juli 2002 Gber Norditalien (ppmv = parts per million volume).

Beispiele von
Messungen, die

mit MIPAS-STR
durchgefihrt wurden

MIPAS-STR wurde erstmals im
Rahmenderinternationalen Mess-
kampagne APE-GAIA [8] fur wis-
senschaftliche Untersuchungen

eingesetzt. Die Kampagne fand,
vom argentinischen Flughafen
Ushuaia auf Feuerland ausge-
hend, im September und Oktober
1999 statt. In dieser Periode am
Ende des Ozonabbaus in der Ant-
arktis wird das reaktive Chlor (Cl,
ClO)indie Reservoirgase CIONO,
und HCl zurtickgebildet. Bei glins-

tiger Lage konnte der Polarwirbel
von Ushuaia aus auflangeren Fli-
gen von der GEOPHYSICA er-
reicht werden. MIPAS-STR konn-
te auf drei solcher Flige erfolg-
reich eingesetzt werde. Abb. 3
zeigtein Beispiel der MIPAS-STR-
Messungen. Die niedrigen Volu-
men-Mischungs-Verhéltnisse des
CIONO,, 0.5 - 1.0 ppbv innerhalb
des Polarwirbels, zeigten eindeu-
tig, dass die Ruckfihrung des re-
aktiven Chlors, anders als in der
Arktis, zuerst zur Bildung des, von
SAFIRE-A gemessenen, Reser-
voirgases HCI fuhrt. Dies erklart
sich aus der starken Denitrifizie-
rung (Entfernung des NO,) des
antarktischen Polarwirbels, die
auchinden MIPAS-STR-Messun-
gen des HNO,, der Hauptbe-
standteil des NO,, ersichtlich war.

InAbb. 5 zeigt einen Vergleich der
FCKW-11 Profile von MIPAS-STR
mit  In-situ-Messungen von
HAGAR. Die Profile von HAGAR
wurden wahrend des Abstiegs
kurz vor der Landung erhalten. Die
Messungen wurden im Rahmen
der Envisatvalidierung tber Nord-
italien durchgefuhrt [9].
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Messung stratosphéarischer Spurengase fur die
Ozonforschung mit bodengebundener Millimeter-
wellenradiometrie und Infrarotspektroskopie

G. Kopp, Th. Blumenstock, A. Griesfeller, F. Hase, G. Hochschild, M. Schneider, IMK

Einfihrung

Wahrend mittlerweile alljahrlichim
antarktischen Fruhjahr ein starker
groRraumiger Ozonverlust Uber
der Antarktis durch vom Men-
schen in die Stratosphére einge-
brachte Chlorverbindungen beob-
achtet wird, zeigt sich Uber der
Arktis aufgrund der komplexeren
Topographie eine stéarkere Varia-
bilitat, was die Modellierung und
damitdie Vorhersage des langfris-
tigen Trends erschwert. Unklar ist
auch, inwieweit der anthropogene
Ozonabbau Uber derArktis zur be-
obachteten Ozonabnahme in mitt-
leren Breiten von einigen Prozent
pro Dekade beitragt.

Vom Menschen Uber Fluor-Chlor-
Kohlenwasserstoffe (FCKWS) in
die Stratosphére eingebrachtes
Chlor ist normalerweise in che-
misch neutralen Reservoirgasen
gebunden. In der winterlichen po-
laren Stratosphéare wird es jedoch
an der Oberflache von Wolken-
partikeln in polaren Stratospha-
renwolken (eng. ,polar strato-
spheric clouds", kurz PSCs) aus
den Reservoirgasen freigesetzt
[1]. PSCsentsteheninderunteren

Stratosphéare in Héhen von ca. 12
bis 25 km bei extrem tiefen Tem-
peraturen unter -80°C. Abb. 1
zeigt PSCs Uber Kiruna in Nord-
schwedenim Januar 2000. Das an
der Oberflache der Wolkenpartikel
freigesetzte molekulare Chlor wird
am Ende der Polarnacht durch
das Sonnenlicht photolysiert und
es werden Chlorradikale gebildet,
die Uber katalytische Reaktionen
Ozon zerstoren.

Grundlagen der

bodengebundenen
Fernerkundung

Zahlreiche stratosphérische Spu-
rengase besitzen im Millimeter-
wellen- und Infrarotgebiet charak-
teristische Spektrallinien, die von
Rotations- bzw. Rotationsschwin-
gungsibergangen herrihren.
Durch StoéRRe mit anderen Mo-
lektlen werden diese Spektrallini-
en verbreitert, wobei die Linien-
breite proportional zum Umge-
bungsdruckist. Mathematisch be-
schriebenwird der Transport elek-
tromagnetischer Strahlung durch
die Atmosphéare durch die Strah-
lungsubertragungsgleichung.

Abb. 1: Polare Stratospharenwolken
(PSCs) uber Kiruna am 27. Januar 2000.
Aufgrund ihres perlmuttartigen Erschei-
nungsbildes werden diese Wolken auch
Perlmutterwolken genannt. An der Ober-
flache der entweder aus einem Gemisch
aus Schwefelsaure, Salpetersaure und
Wasser oder aus Eiskristallen bestehenden
Wolkenpartikel wird reaktives Chlor aus
Reservoirgasen freigesetzt.

Die Strahlungsubertragungsgleichung:

I(hy) =

I(h,,)e~" ")
—_

Hintergrundstrahlung, hy
durch gesamte Atmosphare
gedampft

h.
+ [ atB(T(h)

Quellfunktion
der Strahlung in
der Hohe h

et gh
%,—/

Dampfung auf

dem Weg zum

Boden

I(hy) ist die am Boden gemessene Strahlungsintensitat, I(h,,) die Hintergrundstrahlung,
B(T(h)) die Planckfunktion bei der Temperatur T in der Hohe h, und a(h) ist der hthenabhangige
Absorptionskoeffizient. Die optische Dicke t(h,,h) berechnet sich geman

h
(heh) = [ a(h’)dh
hO

Informationen tber die Hohenverteilung finden sich aufgrund der Druckverbreiterung der
Spektrallinien im Absorptionskoeffizienten a(h).
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Abb. 2: Strahlungstransport durch die Atmosphéare bei Messung in Emissionsgeometrie. Aufgrund
der Zunahme des Druckes zum Boden hin werden die von den Spurengasen herriihrenden Spek-
trallinien immer starker verbreitert. Die linke Seite zeigt die Sequenz fir ein Spurengas mit konstan-
tem Volumenmischungsverhéltnis (grines Profil), wahrend rechts der Verlauf fir ein Spurengas mit
einem Maximum bei 35 km Hohe dargestelltist (rotes Profil). Man erkennt deutlich die Abhangigkeit
der einzelnen Strahlungsbeitrdge vom Volumenmischungsverhaltnis. Die am Boden messbaren In-
tensitatsspektren im unteren Teil der Abbildung stellen eine Uberlagerung der einzelnen Strah-

lungsbeitrage dar und beinhalten in ihrer unterschiedlichen Signaturform Informationen Uber die
Hohenverteilung des betrachteten Spurengases.




Wird, wie in der bodengebunde-
nen Millimeterwellenradiometrie
Ublich, in Emissionsgeometrie,
d.h.gegendenkalten kosmischen
Hintergrund gemessen, kann die
Hintergrundstrahlung vernachlas-
sigt werden. Im Gegensatz dazu
wird bei der bodengebundenen In-
frarotspektroskopie tblicherweise
in Absorptionsgeometrie, d.h. in
die Sonne gemessen. In diesem
Falle kann die Eigenemission der
Atmosphére vernachlassigt wer-
den und die gemessenen Spek-
trallinien zeigen sich als Absorp-
tionslinien im Sonnenspektrum.

Abb. 2 zeigt anhand einer Mes-
sung in Emissionsgeometrie,
dass ein unterschiedliches H6-
henprofil eine unterschiedliche
Form der am Boden messbaren
Signatur ergibt. Dies erlaubt um-
gekehrt Ruckschlisse auf die
Hohenverteilung des betrachteten
Spurengases. Aufgrund des ver-
gleichsweise geringen Informa-
tionsgehaltesin den gemessenen
Spektren missen an die gesuch-
te Losung allerdings zusatzliche
Forderungen gestellt werden, um
ein physikalisch sinnvolles Ergeb-
nis zu erhalten. Dies kann z.B. ei-
ne Glattheitsbedingung sein oder
die Forderung, dass die Abwei-
chungen zu einem vorgegebenen
Hohenprofil nicht allzu grof3 wer-
den durfen [2]. Auf diese Weise
lassen sich Hohenprofile mit einer
Hoéhenaufldsung von bis zu 8 km
fur die starksten Signaturen ge-
winnen.

Messgerate und
geeignete Standorte

Das am IMK entwickelte Millime-
terwellenradiometer MIRA 2 misst
im Frequenzbereich 268-280 GHz

und ist damit in der Lage, Ozon
(O3), Chlormonoxid (ClO), Salpe-
tersaure (HNO;) und Distickstoff-
oxid (N,O) im Hohenbereich von
ca. 17-55 km zu messen. Zuséatz-
lich besteht die Méglichkeit, Ge-
samtsaulen destropospharischen
Wasserdampfgehaltes zu ermit-
teln. Dafur die Messungen kein di-
rektes Sonnenlicht bendtigt wird,
kann der Messbetrieb rund um die
Uhr, auch wahrend der Polar-
nacht, aufrecht erhalten werden.
Da Millimeterwellenstrahlung Wol-
ken nahezu ungehindert durch-
dringt, sind Messungen auch un-
ter vergleichsweise ungiinstigen
Witterungsverhaltnissen méglich.
Trotzdem ist bei der Wahl eines
Standortes sorgfaltig auftrockene
Witterung mit geringer Wasser-
dampfgesamtséule zu achten.

Die vom IMK fr bodengebundene
Messungen eingesetzten Fourier-
transformations-Infrarotspektro-
meter (FTIR) sind kommerzielle
Gerate der Firma Bruker und
messen im Frequenzbereich
700-5000 cm™, das entspricht et-
wa 21-150 THz. Aufgrund des im
Vergleich zur Millimeterwellenra-
diometrieriesigen Frequenzberei-
ches kdnnen zahlreiche Spuren-
gase gleichzeitig erfasst werden.
Fur die Messungen wird direktes
Sonnenlicht bendtigt, weshalb bei
Dunkelheit oder Bewdlkung der
Messbetrieb ruht. Profile kbnnen
je nach Spurengas im Hohenbe-
reich von etwa 5-35 km gewonnen
werden, von den Konstituenten
mit schwacher Signatur werden
Gesamtsaulen ermittelt.

Eines der Infrarotspektrometer
des IMK wird in Kiruna in Nord-
schweden in Kooperation mitdem
dort ansassigen Institutet for
Rymdfysik (IRF, Schwedisches

Institut fur Weltraumphysik) und
der Universitat Nagoya betrieben.
Die Messungen werden durchge-
fuhrt im Rahmen des Network for
the Detection of Stratospheric
Change (NDSC), das der Mes-
sung langfristiger Trends zahlrei-
cher anthropogen beeinflusster
stratospharischer Spurengase
dient und durch Vernetzung zahl-
reicher Stationen eine moglichst
globale Abdeckung anstrebt.

Neben der guten Infrastruktur bie-
tet der Standort den fur die Infra-
rotspektroskopie wichtigen Vor-
teil, dass die Polarnacht relativ
kurz ist und dadurch der Messbe-
trieb Ende Januar wieder aufge-
nommenwerden kann. Aul3erdem
kommen durch die Lage im Lee
des Skandinavischen Rickens
durch den Fo6hneffekt haufig
trockene Luftmassen Uber Kiruna
zu liegen, wodurch eine ausrei-
chend hohe Transparenz der At-
mosphare gewahrleistet wird.

Weiterhin kdnnen an den Bergen
Wellenbewegungen angeregt
werden, die sich bis in die Strato-
sphare ausbreiten. Diese sog.
Leewellen kénnen lokal zu einer
Temperaturabsenkung und damit
zur verstarkten Bildung von PSCs
fuhren. Deshalb erweist sich der
Messstandort Kiruna als glinstig
fur die Untersuchung dieser fur
den anthropogenen Ozonabbau
entscheidenden Wolkenform.

Aufgrund dieser Vorziige wurden
zwischen 1996 und 2001 auch ins-
gesamt finf Messkampagnen mit
dem Millimeterwellenradiometer
MIRA 2 im Winter und Friihjahr am
IRF durchgefiihrt. Die gleichzei-
tigen Messungen von FTIR und
MIRA 2 am gleichen Messstandort
stellten die gefundenen Ergebnis-
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Abb. 3: Links: Das Periskop von MIRA 2 (vorne) und der Sonnensucher des FTIR (hinten) auf dem
Dach des IRF in Kiruna. Rechts: Der Messcontainer des FTIR auf Teneriffa. Beide Messstandorte bie-
ten aufgrund der hohen Transparenz der Atmosphére ausgezeichnete Voraussetzungen fiir boden-
gebundene Messungen.

se auf eine breitere Datenbasis
und gaben durch Kombination der
Datenséatze ein detaillierteres Bild
des stratosphéarischen Gesche-
hens [3]. Die linke Seite von Abb. 3
zeigt einen Blick auf das Dach des
IRF. Im Vordergrund zu sehen ist
das Periskop von MIRA 2, weiterim
Hintergrund der Sonnensucherdes
FTIR.

Ein weiteres Infrarotspektrometer
wird vom IMK im Rahmen des
NDSC in Kooperation mit der spa-
nischen meteorologischen Gesell-
schaft am Izafia Observatorium
auf Teneriffa betrieben. Dieser auf
2367 m 0. d. M. gelegene Standort
bietet durch seine geringe Luft-
feuchte und wolkenlosen Himmel
an nahezu 80% aller Tage ausge-

zeichnete Voraussetzungen fir In-
frarotspektroskopie. Aul3erdem er-
maoglicht es Teneriffa als subtropi-
scher Standort, Austauschprozes-
se zwischen den Tropen, in denen
ein Grol3teil des stratosphérischen
Ozons gebildet wird, und den mitt-
leren Breiten zu untersuchen. Die
rechte Seite von Abb. 3 zeigt den
FTIR-Messcontainer auf Teneriffa.
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Abb. 4: CIO-Messungen von MIRA 2 und dem FTIR in Kiruna im Winter 1999/2000. Links: Gesamtsaulen von CIO

um die Mittagszeit von Mitte Januar bis Mitte Marz 2000. Im Januar und Méarz konnte an zahlreichen Tagen Chlor-
aktivierung durch Kontakt der beobachteten Luftmassen mit PSCs gemessen werden. Mitte Februar wurden be-
vorzugt Luftmassen aus niedrigeren Breiten ohne vorherigen Kontakt mit PSCs beobachtet. Gegen Ende der Zeit-

reihe ist durch die verstérkte Bindung von CIO in Reservoirgasen die Tendenz zu niedrigeren Gesamtsaulen zu
erkennen. Rechts: Sequenz der von MIRA 2 am 11. Marz 2000 gemessenen CIO-Profile. Deutlich zeigt sich der Ta-
gesgang um 20 km Hohe aufgrund der Photolyse des bei Nacht gebildeten CI ,0,-Dimers durch die Sonnenein-
strahlung.
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Abb. 5: Zeitliche Entwicklung von Ozon im Winter 1999/2000 uber Kiruna, gemessen von MIRA 2
(oben)und dem FTIR (unten). Die starke Variabilitatin der mittleren Stratosphére bei etwa 35 km Héhe
ist auf dynamische Effekte zurtickzufihren. Der anthropogene Ozonabbau um 20 km Hohe ist in die-

ser Darstellung nur schwer zu erkennen.

Messungen von CIO

Chlormonoxid (CIO) spielt eine
Schlisselrolle beim anthropoge-
nen Ozonabbau, weshalb hier bei-
spielhaft Messergebnisse dieses
Spurengases vom Winter 1999/
2000 in Kiruna gezeigtwerden. Im
linken Teil der Abb. 4 sind die je-
weils um die Mittagszeit gemes-
senen Gesamtsaulen dargestellt,
die eine im allgemeinen gute
Ubereinstimmung zwischen bei-
den Messgeraten zeigen. Die auf-
tretenden Abweichungen sind im
wesentlichen auf apparative Ein-
flusse wie z.B. Rauschen zurtick-
zufiihren. Die Ergebnisse zeigen
Schwankungen des CIO-Ge-
samtsaulengehaltes aufgrund dy-
namischer und chemischer Ein-
flisse. Der rechte Teil der Abbil-
dung zeigt die von MIRA 2 am
11. Marz 2000 gemessene Zeit-
reihe von CIO. Da MIRA 2 in der

Lage ist, miteiner zeitlichen Auflo-
sung von etwa drei Stunden rund
um die Uhr CIO zu messen, zeigt
sich der typische Tagesgang um
20 km Héhe aufgrund der Bildung
des Cl,O,-Dimersinder Nachtund
seiner Photolyse am nachsten
Morgen nach Sonnenaufgang [4].

Messungen von Ozon

Abb. 5 zeigt die aus den Messun-
gen beider Gerate gewonnenen
Zeitreihenvon Ozon. Deutlich sind
die hauptséachlich durch dynami-
sche Prozesse verursachten Kon-
zentrationsschwankungen in der
mittleren Stratosphare zu erken-
nen. Da der anthropogene Ozon-
abbau in der unteren Stratosphé-
re in diesen Zeitreihen nur schwer
zu erkennen ist, zeigt Abb. 6 die
Ozonabbauprofile, die durch Mit-
telung der Profile von Januar und
Marz, Korrektur um dynamische

30

25

Hihe [km]

— MIRA
— FTIR
15 1
10 T T T
-1.5 -1.0 -0.5 0.0 0.5

Ozonverlust [ppmv]

Abb. 6: Ozonverlust Uber Kiruna von Janu-
ar bis Marz 2000. Die Abweichungen zwi-
schen beiden Kurven beruhen hauptsach-
lich auf der unterschiedlichen Héhenaufl6-
sung der verwendeten Messgerate




Effekte und anschlieRende Diffe-
renzenbildung gewonnenwurden.
Die Unterschiede zwischen bei-
den Kurvenlassen sich mitderun-
terschiedlichen Héhenauflésung
beider Messgerate erklaren. Es
wird deutlich, dass sich der Ozon-
abbau hauptsachlich auf den
Hohenbereich zwischen 15 und
25 km erstreckt. In der strato-
sphéarischen Saule ergibt sich ein
anthropogener Ozonverlust von
fast 18 %.

Ausblick

Die FTIR-Messungen in Kiruna
und auf Teneriffa werden in Zu-
kunft zur Satellitenvalidierung ge-
nutzt, z.B. fir den am 1. Mérz
2002 gestarteten ENVISAT. Wei-
terhin werden die beiden Infrarot-
spektrometer auch in Zukunft rou-
tinemaRig Messungen im Rah-
men des NDSC an den bisherigen
Standorten durchfihren. Das Mil-
limeterwellenradiometer MIRA 2

wird kinftig dauerhaft auf dem
Pico Espejo in Venezuela statio-
niert sein und dort ebenfalls der
Validierung von ENVISAT dienen.
Es wird angestrebt, diesen Stand-
ort als erste priméare tropische
NDSC-Station zu etablieren.
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U. Raffalski, Y. Kondo,
akzeptiert zur Veroffentlichung im
Journal of Geophysical Research,
2001

[4] L. T. Molina, M. J. Molina,
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Bestimmung und Analyse der Temperatur von
Landoberflachen aus Satellitendaten

F.-S. Olesen, F.-M. Géttsche, IMK

Einleitung

Die Erdoberflache wird durch Ab-
sorption von Sonnenlichterwarmt.
Die aufgenommene Energie — bei
dunklen Flachen ist es mehr als
bei hellen —wird als fuhlbare War-
me, durch Wasserverdunstung als
latente Warme, sowie als Warme-
strahlung zwischen 3,5 und etwa
100 pum wieder abgegeben. Das
Wettergeschehen wird wesentlich
durch die je nach Landoberflache
verschieden starke Absorption
und unterschiedliche Umwand-
lung der absorbierten Sonnen-
energie angetrieben.

Die Landoberflachen-Temperatur
(Land Surface Temperature =
LST) kann von Radiometern auf
geostationdren Satelliten (z.B.
METEOSAT) uber Jahrzehnte
grof3flachig erfasst werden. Da
Radiometermessungen aber
durch die Atmosphare beeinflusst
werden, sind fur die Auswertung
der Rohdaten aufwandige Strah-
lungs-Ubertragungs-Rechnun-

gen (SUR) unter Beriicksichti-
gung der Temperatur- und Feuch-
testruktur der Atmosphare sowie
des Emissionsvermégens der
Landoberflachen nétig [7]. Um ei-
nige GrolRenordnungen schneller
lasst sich die SUR mit neuronalen
Netzen (NN) durchfuhren. Ziel ist
die Ableitung klimatologisch wich-
tiger Informationen wie z.B. des
taglichen Temperaturhubs.

Weltweit finden tiefgreifende Ver-
anderungen der Landnutzung
statt. Die Landoberflachen-Tem-
peraturen zusammen mit eben-
falls aus Satellitendaten abgelei-
teten Vegetationsparametern er-
lauben eine objektive und flachen-
deckende Analyse des Ober-
flachenzustandes und seiner Ver-
anderungen.

Temperatur von
Landoberflachen

LST kénnen entweder mit Ther-
mometernvor Ortgemessen oder
von ferne aus der Intensitat und

spektralen Verteilung der emit-
tierten Warmestrahlung abgelei-
tet werden. Die Messung vor Ort
ist in der Praxis fast unmaéglich,
weil Landoberflachen nicht ho-
mogen sind, sondern z.B. aus Bo-
den, Vegetation und der Luft da-
zwischen bestehen. Selbstin sehr
einfachen Fallen, z.B. in der aus-
tralischen Wiste, ist der mit di-
rekten Temperaturmessungen
verbundene Aufwand hoch [6].
Ein Radiometer integriert dage-
gen Uber die von beliebig struktu-
rierten Flachen emittierte Strah-
lung. Allerdings wird vom Satelli-
ten nur die Strahlung in einer
Richtung gemessen, was eine
Fehlerquelle sein kann. Auch die
Atmosphéare zwischen der Ober-
flache und dem Satelliten beein-
flusst die Messung. Bei der Ablei-
tung der LST mussen diese Feh-
lerquellen soweit wie mdoglich
bericksichtigtwerden. Die realen
Bedingungen und das Prinzip der
Atmospharenkorrektur sind in
Abb. 1 dargestellt.

Realitat

t

| Atmosphire |

LST-Bestimmung

Tsat (LST)
herechnet

Atmosphére
z.B. ECMWF ERA-15

/

=T —-HOoOo=

Tsat
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Tsat
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uonejodiajuj
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Abb. 1: Bestimmung der Land-Oberflachen-Temperatur (LST). Links die Realitat bei wolkenfreien Bedingungen
(keine Streuung): Die von der Oberflache emittierte und reflektierte Strahlung wird auf ihrem Weg zum Satelliten
von der Atmosphare beeinflusst. In der Mitte die Bestimmung der LST mittels SUR: Fir angenommene LST und
Emissionsvermogen ( €) wird die erwartete Strahlung am Satelliten berechnet. Durch Interpolation mehrerer Sze-
narien gelangt man zu der zur Strahlungsmessung passenden LST. Rechts: Kann die SUR und die fiir die LST Be-
stimmung nétige Interpolation durch ein sehr schnelles neuronales Netz ersetzt werden? Siehe dazu Abb. 2.

LST
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SUR mit neuronalen
Netzen

Bei der Ermittlung der LST muss
der Einfluss der Atmosphare auf
die vom Satelliten gemessene
Warmestrahlung durch SUR z.B.
mit dem Computerprogramm
MODTRAN berlcksichtigt wer-
den. Neuronale Netze (NN) be-
waltigen diese Aufgabe fast ohne
Verlust an Genauigkeit, aber sehr
viel schneller [4]. Das mit dem
»Stuttgart Neural Network Simula-
tor” [10] simulierte NN ist ein
.Feed-Forward" Netz, in dem die
Neuronen nur von einer Schicht
zur nachsten durch Gewichte ver-
bunden sind. Es hat eine Einga-
beschicht, 2 Zwischenschichten
(,hidden layer*) und eine Ausga-
beschicht.

Fur das Training eines NN sind
grundsatzlich gréRere, reprasen-
tative Datensatze nétig, die fur die
EingabegroRen (hier: Zustand der
Atmosphare und einige Bodenpa-
rameter) die korrekten Zustande
der Ausgabeneuronen (hier LST)
enthalten. Aus reprasentativen,
atmosphéarischen Temperatur-
und Feuchteprofilen des TIGR-
Datensatzes wurden mit MOD-
TRAN erwartete Messungen am
Satelliten berechnetund diese an-
schlieBend zum Belernen des NN
verwendet, wobei die Gewichte
rickwarts bis zur Eingabeschicht
angepasst werden [8]. Die Qua-
litat des Netzes wird anhand von
Validierungsdaten ermittelt, die
den Trainingsdaten zufallig ent-
nommen und nicht zum Belernen
verwendet wurden (siehe Abb. 2).

Die ,beste" Topologie wurde mit
Hilfe des ,evolutionaren” Algorith-
mus ENZO [1] vermittelt. Dabei
wird eine Population von Netzen
durch ,Evolutionsprozesse” ver-
andert, trainiert, und anschlie-
Bend Nachkommen der tauglich-
sten Netze fur die nachste Gene-
ration erzeugt.

Um das NN an realen Bedingun-
gen zu prufen, wurden SUR mit
MODTRAN fir Analysen des Vor-
hersagemodells des ECMWF von
1996 durchgefuhrt. Das NN er-
reichte einen mittleren Fehler von
0,31°C und ist dabei sehr schnell:
Ein Monat CPU-Zeit fir MOD-
TRAN schrumpft auf 5 Minuten fir
das NN (siehe Abb. 2), was klima-
tologische Anwendungen ermdg-
licht.

Validierung

TIGR (Radiosonden)

Messung vom gleichen Typ
(Radiosonden) wie im Trainingsdatensatz
[

Validierungsdaten:

768 von 4032 Situationen
basierend auf TIGR Profilen
von Mitteleuropa

% MODTRAN

0.25K

Test

Trainiertes
Netz
statt

ECMWF (4-d var ana)

(Modell) als im Trainingsdatensatz

Profile von anderem Typ

Modtran?

Trainiertes Netzwerk

Trainingsdaten
3264 von 4032
Situationen basierend auf
TIGR-Profilen von Mitteleuropa

Mittlerer Fehler
NN - MODTRAN

1200 Situationen aus Mittel-
europa von Mérz bis Oktober
1996 (5 wolkenfreie Tage aus
unterschiedlichen Monaten

% MODTRAN

0.31K

Abb. 2: Validierung und Test des NN. Das Netz wurde mit 3264 Situationen trainiert. Jede Situation ist eine Kom-
bination aus Temperatur- und Feuchteprofil sowie angenommenen Werten fir LST-Emissionsvermdgen und Weg
durch die Atmosphére. Links die Abweichung der Ausgabe des Netzes von den Sollwerten, also der SUR mit
MODTRAN fir den Validierungsdatensatz: Das NN istin der Lage, MODTRAN-Rechnungen fur Radiosonden mit
der vorgegebenen Genauigkeit zu ersetzen. Rechts ein Test fir das mit Radiosondenprofilen trainierte NN mit
Profilen aus ECMWF-Analysen. Der Test zeigt, dass das NN die MODTRAN-Rechnungen mit einer Abweichung
von 0,31 K bei einem Geschwindigkeitsvorteil von ca. 10.000 ersetzen kann.




Modellierung des
Tagesganges der LST

Die aus IR-Satellitenmessungen
abgeleitete  Landoberflachen-
Temperatur liefert wegen der Wol-
kenbedeckungen ein in Zeit und
Raum lickenhaftes Bild, aus dem
luckenlose Datenfelder und Zeit-
reihen berechnet und aussage-
kraftige Oberflachentemperatu-
ren abgeleitet werden mussen.
Das hierzu verwendete Modell [3]
approximiert den Verlauf der
Strahlungstemperatur bei andau-
erndem Sonnenschein durch eine
cos-Funktion, wahrend die nacht-
liche Abkuhlung durch eine Expo-
nential-Funktion angenéhert wird
(Abb. 3). Um die funf freien Para-
meter flr Zeitrdume von 10 Tagen
oder einem Monat zu berechnen,
werden reprasentative Maximum-
und Median-Werte der LST fur je-
den Bild- und Zeitpunkt bestimmt.
Die Anpassung der Parameter ist
wenig anfallig gegen Ausreil3er,
weil ein M-Schéatzer verwendet
wird. Die Parameter des Modells
werden zunachst an die unkorri-
gierten Strahlungstemperaturen
und dann unter Festhalten einiger
Parameter an die verfigbaren
LST angepasst. Soist es moglich,
luckenlose LST mit der 30 Minu-
ten-Auflésungvon METEOSAT zu
berechnen, auch wenn nur zu vier
Zeitpunkten des Tages die atmos-
phérischen Profile verfiuigbar sind
(ECMWEF). Damit eroffnet sich die
Mdglichkeit, die thermischen Pa-
rameter (siehe Abb. 3, z. B. Ta-
gesamplitude, nachtliche Abkuh-
lungskurve, Zeitpunkt der Hochst-
temperatur) zusammen mit weite-
ren Bodeneigenschaften nach
verschiedenen Gesichtspunkten
zu analysieren [9].
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Abb. 3: Modellierung des Tagesganges der Strahlungstemperatur. Fir die Zeit
des Sonnenscheins wird eine cos-Funktion angepalit, wahrend die Tempera-
turabnahme mit einer Exponential-Funktion beschrieben wird. Die 7 Modell-
parameter sind in Tab. 1 erklart. In gleicher Weise lassen sich LST model-
lieren.

Starttemperatur am Morgen Anpassung an Messung

Amplitude Anpassung an Messung

Zeitpunkt des Maximums Anpassung an Messung

Sonnenscheindauer Aus astronomischen Daten

Sonnenuntergang (Start der e-Funktion) | Anpassung an Messung

Abklingkonstante in der Nacht Aus Stetigkeitsbedingung

die Temperaturdifferenz am Ende des
Modell-Tages

Anpassung an Messung

Tab. 1: Bedeutung der Parameter des Modells zur Beschreibung des Tages-
ganges der Temperatur. Zur Stabilisierung der Anpassung der Parameter wur-

de die Stetigkeit und Differenzierbarkeit des Modells am Ubergang von cos
zur Exponential-Funktion als zusatzliche Zwangsbedingung angenommen.

Unter dieser Annahme kann die Abklingkonstante berechnet werden. Ferner

wurde die Sonnenscheindauer aus astronomischen Daten berechnet. Die ver-

bleibenden 5 Parameter werden den Messungen angepalit.
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Abb. 4: Die Amplitude der Landtemperatur von Mérz bis Oktober 1996 fur verschiedene Oberflachen in Deutsch-
land (D), Italien (1) und Tunesien (TUN). Oberflachentypen: Mischwald, Ackerflache, Siedlung, Weide/Wiese, nack-

ter Boden.

In Abb. 4 sind Temperatur-Ampli-
tuden fur einige Landoberflachen-
Klassen in Abhangigkeit der Jah-
reszeit aufgetragen. Sie sind
kaum vom saisonalen Verlauf des
Sonnenstandes abhangig. Stark
ausgepragt ist dagegen die Ant-
wort auf Anderungen des Be-
wuchses, wie die Klasse landwirt-
schaftlich genutzte Flache (,crop-
land®) in Tunesien zeigt: Sie ver-
hélt sichim Julinach der Ernte fast
wie vegetationsloser Boden (,ba-
re ground”). Bemerkenswert ist,
dass der Mischwald (,mixed fo-
rest) in Tunesien und Deutsch-
land annahernd die gleiche Ampli-
tude zeigt. Fir alle Oberflachen in
Italien fallt die Amplitude vom
Frahjahr zum Sommer ab.

Ausblick

Eine langfristige und grof3flachige
Messung der Landoberflachen-
Temperatur ist mit METEOSAT
und MSG (Meteosat Second Ge-
neration) moglich. Die Korrektur
des atmospharischen Einflusses
erfolgt mit NN so schnell, dass
Uber 20 Jahre archivierte ME-
TEOSAT-Daten zur klimatologi-
schen Analyse der LST auf konti-
nentalem Malistab verwendet
werden kénnen. Zusammen mit
deraus NOAA-AVHRR-Satelliten-
daten abgeleiteten Entwicklung
des Bewuchses [5] ist eine sonst
nicht erreichbare langfristige und
horizontal relativ hoch auflosende
Analyse mdglicher Wiustenbil-
dung und sonstiger Bodenveran-

derungen erreichbar. Die Kombi-
nation der NOAA-AVHRR und
METEOSAT/MSG-Daten wird so
einen wichtigen Beitrag zur Dis-
kussion von Klima&nderungen in-
folge veranderter Landnutzung
liefern [2].
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Simulation konvektiver Mischwolken

A. Seifert, K. D. Beheng, IMK

Einleitung

Wolken und Niederschlag sind ein
wesentlicher Bestandteil des Wet-
ter- und Klimageschehens: Sie
steuern den atmospharischen
Wasserkreislauf, beeinflussen
malfgeblich den Strahlungshaus-
halt und wirken bei der Ausbrei-
tung und Umsetzung von Schad-
stoffen mit.

Gleichzeitig sind Wolken ein hoch-
komplexes physikalisches Sys-
tem: Sie bestehen aus Myriaden
Wassertropfen und Eispartikeln
unterschiedlicher GroéRe und
Form, bei deren Entstehung und
Wachstum viele physikalische
Prozesse zusammenwirken.

Numerische Atmosphérenmodel-
le, wie sie heutzutage in der Wet-
tervorhersage und Klimamodellie-
rung eingesetzt werden, kénnen
auf Grund der groben raumlichen
Auflésung nur ausgedehnte
Schichtwolken gut erfassen und
damit deren weitere Entwicklung
verlasslich vorhersagen. Klein-
raumige konvektive Wolken wie
z.B. Gewitter kbnnen von solchen
Modellen nicht aufgel6st werden.
Um trotzdem zu einem besseren
Versténdnis von Wolken und de-
ren Effekten zu gelangen, werden
haufig spezielle, so genannte wol-
kenauflésende Simulationsmo-
delle, eingesetzt.

Das Atmosphéarenmodell
KAMM2

Um konvektive Wolken im Detail
zu simulieren, ist ein numerisches
Atmospharenmodell erforderlich,
das die Stromungs- und Thermo-
dynamik der Atmosphére auf ei-
nem hochaufgelosten Rechengit-
ter, d.h. miteiner horizontalen Ma-

schenweite von 1 km oder weni-
ger, berechnen kann (zum Ver-
gleich: Wettervorhersagemodelle
haben ca.10 km, Klimamodelle
Uber 100 km Maschenweite). Mit
dem Karlsruher mesoskaligen At-
mosphérenmodell KAMM2 ver-
fugt das IMK Uber ein solches
Modell.

Der Anspruch, Wolken mit einem
solchen Modell realitatsnah erfas-
sen zu kdnnen, erfordert, die ver-
schiedenen Wolken- und Nieder-
schlagspartikelarten sowie ihre
Wachstums- und Wechselwir-
kungsprozesse mdglichst genau
zumodellieren. Wahrend die Glei-
chungen der Hydro- und Thermo-
dynamik seitlangem bekannt sind
— diese sind nichts anderes als
die Navier-Stokes-Gleichung und
die Hauptséatze der Thermodyna-
mik —, ist die Formulierung von
Gleichungen, die die zeitliche und
raumliche Entwicklung der Wol-
ken- und Niederschlagspartikel
beschreiben, nicht endgultig
geldst. Dabei ist auch zu beach-
ten, dass eine zu detaillierte Be-
handlung der Wolkenprozesse zu
einem Rechenaufwand fuhren
kann, der auch heute noch den
schnellsten GroRR3rechner Uberfor-
dert. Hier muss also ein Kompro-
miss zwischen physikalischer Ge-
nauigkeit und ertraglichem Re-
chenaufwand gefunden werden.

Eine Realisierung dieses Kom-
promisses stellt das in KAMM2
eingesetzte Wolkenschema dar
[1, 2]. Es umfasst 5 Partikelarten:
kleine Wolkentropfen, Regentrop-
fen, Wolkeneis in Form von klei-
nen Eiskristallen (z.B. hexagona-
le Plattchen, wie sie in hohen At-
mospharenschichten auftreten),
Schnee und Graupel. Was die
Eispartikel angeht, ist die Bertick-

sichtigung von nur 3Arten einere-
lativ grobe Vereinfachung: Die in
der Meteorologie verwendete
Klassifikation von Magono und
Lee [3] kennt ca. 80 verschiedene
Eispartikelarten.

Die GroRRenverteilung jeder Teil-
chenart wird lediglich durch
die ersten beiden Momente
der GroRenverteilungsfunktion
(2-Momenten-Verfahren), die An-
zahl-und die Massendichten, cha-
rakterisiert. Zur Prognose der zeit-
lichen und rdumlichen Entwick-
lung der Wolken- und Nieder-
schlagspartikel werden die zu-
gehdorigen Bilanzgleichungen nu-
merisch geldst, wobei nicht we-
niger als 34 physikalische Prozes-
se bertcksichtigt werden.

Abb. 1 zeigt schematisch die zahl-
reichen Wechselwirkungen zwi-
schen den verschiedenen Parti-
kelarten. In konvektiven Misch-
wolken mit Temperaturen T<0 °C,
die aus einer Mischung von unter-
kuhlten Tropfen und Eispartikeln
bestehen, ist die wichtigste Parti-
kelart Graupel. Graupelkdrner
entstehen prinzipiell durch zwei
unterschiedliche Prozesswege:
Zum einen bilden sich durch Nu-
kleation und Kondensation Was-
sertropfen, die dann zu Regen-
tropfen anwachsen kénnen (Auto-
konversion, Akkreszenz). Die bei
tiefen Temperaturen gefrierenden
Regentropfen bereifen und wan-
deln sich zu Graupel um. Zum an-
deren kdénnen bei tiefen Tempera-
turen aber auch durch Nukleation
und Deposition direkt kleine Wol-
keneispartikel entstehen, die
dann entweder durch Einsam-
meln von Wolkentropfen bereifen
und Graupel bilden oder aber
zunachst zu Schneeflocken ag-
gregieren, die dann ebenfalls be-
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Abb. 1: Schematische Darstellung der wolkenmikrophysikalischen Wechselwirkungen bei Bertick-
sichtigung der Partikelklassen Wolken- und Regentropfen, Wolkeneis, Schnee und Graupel. Auto-
konversion, Akkreszenz und Selbsteinfang sind spezielle Koagulations-/Aggregationsprozesse.

reifen. Welcher der beiden Pro-
zesswege — Wolkentropfen -
Regentropfen - Graupel oder
Wolkeneis - (Schneeflocken) —
Graupel — in der Natur dominiert,
ist bislang nicht geklart.

Auler den wolkenmikrophysika-
lischen Prozessen bestimmen

auch die Stromungs- und Ther-
modynamik der Atmosphare das
Einsetzen und die Entwicklung
von Niederschlag. Hierbei ist eine
wichtige GroRRe fur die Instabilitat
der Atmosphare gegen vertikale
Umlagerungen die so genannte
konvektiv verfigbare potentielle
Energie (engl: convective availa-

ble potential energie = CAPE).
Schwere Gewitter treten dann auf,
wenn die CAPE Werte uber ca.
1000 J/kg erreicht. Innerhalb der
Wolken wird die CAPE in kineti-
sche Energie umgewandelt und
es entstehen Aufwinde mit Wind-
geschwindigkeiten von bis zu
40 m/s.




Simulation eines
Einzelgewitters

Gewitter, wie sie bei ruhigem,
feucht-warmem Sommerwetter
beobachtbar sind, durchlaufen ty-

pischerweise drei Entwicklungs-
stadien: In der Entstehungsphase
bildet sich ein groRer Gewitter-
turm, der sich bis in 10-12 km
Hohe erstreckt und in dem das
schnelle Wachstum groR3er Parti-
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Abb. 2: Massendichten L der Hydrometeore in kg/m

% (Vertikalschnitt) und Nie-

derschlagsrate R am Boden in mm/h nach 18 Minuten bzw. 36 Minuten (L =
blau = Wolkentropfen, L , =rot=Regentropfen, L ;=gelb =Wolkeneis, L (=grun
= Schnee, L , = magenta = Graupel).

kel beginnt, die wahrend der Rei-
fephase als Hagel, Graupel oder
Regen den Boden erreichen. Da-
nach 16st sich das Geuwitter rasch
auf (Dissipationsphase). Dieser
Lebenszyklus dauert fir ein typi-
sches Sommergewitter 45 bis 90
Minuten.

Mit dem Atmospharenmodell
KAMM2 kann dieser Entwick-
lungszyklus berechnet werden.
Dazu wird eine feucht-warme, po-
tentiell instabile Atmosphére be-
trachtet (CAPE >1200 J/kg), inder
eine am Boden vorgegebene
Temperaturstdorung Konvektion
auslést. Der Zustand einer so ent-
stehenden Gewitterwolke nach ei-
ner Simulationszeit von 18 min
bzw. 36 min ist in Abb. 2 darge-
stellt. Die Vertikalschnitte zeigen
die Massendichten der verschie-
denen Hydrometeorarten sowie
die Niederschlagsrate am Boden.
Nach 18 min hat sich eine Cumu-
luswolke ausgebildet, deren Wol-
kenobergrenze ca. 8 km Hohe er-
reicht. Sie enthalt Wolkentropfen
(blau) und Regentropfen (rot),
die durch Koagulation entstanden
sind, sowie im oberen Teil Graupel
(magenta), der aus gefrorenen
Regentropfen entsteht. Nach 36
Minuten ist ein voll ausgebildeter
Cumulonimbus entstanden, der
bisinetwa 10 km Hohe reicht. Man
erkennt im obersten Teil deutlich
den aus Wolkeneis (gelb) beste-
henden Amboss, wahrend die do-
minante Hydrometeorart im Kern-
bereich der Graupel ist, der sich
sowohl durch Gefrieren von Re-
gentropfen als auch durch Berei-
fen von Wolkeneis bildet. Unter-
halb von 4 km Hohe schmelzen
die Graupelpartikel. Der Nieder-
schlag am Boden bestehtin erster
Linie aus Regen — jedoch erreicht




auch ein Teil des Graupels, der
hier als Hagel zu interpretieren ist,
den Erdboden. Die Nieder-
schlagsrate dieses Schauers be-
tragt bis zu 500 mm/h; derart hohe
Niederschlagsraten treten aller-
dings nur fur sehr kurze Zeit und
in einem eng begrenzten Gebiet
auf.

Der Einfluss der
Windgeschwindigkeit

auf die Entwicklung
von Gewittern

Bei Windstille oder niedrigen
Windgeschwindigkeiten lauft die
Entwicklung von Gewitterzellen
wie oben beschrieben ab. Treten
in der mittleren und oberen Tro-
posphére hohe Windgeschwin-
digkeiten von Uber 20 m/s auf, so
konnen demgegeniiber Gewitter
entstehen, die sehr viel langlebi-
ger sind und als Superzellenge-
witter bezeichnet werden. Erfah-
rungsgemafn koénnen intensive
Superzellengewitter lokal zu kata-
strophalen Schaden durch extrem
hohe Regenraten und Nieder-
schlagsmengen sowie durch bo-
dennahe Windbden fiuhren. Die
Entwicklung von Superzellen un-
ter derartigen Starkwindbedin-
gungen kann ebenfalls mit
KAMM2 berechnet werden. Abb.
3 zeigt einen Vertikalschnitt durch
eine voll ausgebildete Superzelle
bei einer vorgegebenen CAPE
von 2300 J/kg und einer Wind-
scherung von 20 m/s zwischen
Boden und 5 km Hohe. Die zu-
satzlich eingezeichneten Wind-
vektoren lassen ein starkes Auf-
windgebiet in der Wolke deutlich
erkennen. In diesem Bereich der
Wolke werden grof3e Mengen von
Wasserdampf und Hydrometeo-
ren nach oben transportiert. Der

maximale Aufwind betragt etwa 20
m/s. Charakteristisch fiir Super-
zellen ist der weit ausgedehnte
Amboss, der aus kleinen Eiskris-
tallen besteht und die Obergrenze
der Wolken darstellt; er hat sich in
diesem Fall mit dem Wind Uber
60 km ausgebreitet. Der aus die-
ser Wolke ausfallende Nieder-
schlag besteht hauptsachlich aus
Graupel. Unterhalb des konvek-
tiven Aufwindgebiets treten die
héchsten Niederschlagsraten von
Uber 100 mm/h auf.

Als Ursache fir die dynamische
Stabilitat und damit die Langlebig-
keit der Superzellengewitter wir-
ken nach heutigem Wissenstand
zwei Mechanismen zusammen:
Zum einen fiihrt die Uberlagerung
des Horizontalwindes, der mit der
Ho6he zunimmt, mit dem Vertikal-

windfeld, das durch die aufstei-
gende Luft entsteht, zu einer Ro-
tationsstrémung im Aufwindbe-
reich. Dadurch entsteht eine heli-
kale, d.h. schraubenartige Stro-
mung, die eine hohe Stabilitat be-
sitzt. Zum anderen bewirkt die
Windscherung, dass der Aufwind-
bereich des Geuwitters nicht exakt
senkrecht steht, sondern geneigt
ist. Deswegen fallt der Nieder-
schlag nicht direkt in den Aufwind-
bereich, so dass sich die Kaltluft,
die durch Verdunstung von Re-
gentropfen entsteht, nur auf einer
Seite des Aufwindes bildet und
weiterhin feucht-warme Luftinden
Aufwindbereich nachflieRen kann
—das Gewitter wird also nicht, wie
im Fall einer windschwachen At-
mosphére, von der Energie- und
Feuchteversorgung abgeschnit-
ten.
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Der Einfluss von

Aerosolpartikeln auf
Gewitter

Wie bereits erwéahnt, entstehen
Wolkentropfen in der Atmosphére
meist durch heterogene Nuklea-

tion, d.h. kleinste Aerosolpartikel
(Kondensationskerne) wachsen
bei wasserdampf-Ubersattigter
Luft zu kleinen Tropfen. Die An-
zahl der entstehenden Wolken-
tropfen hangt deshalb empfindlich
von der Anzahl und Zusammen-
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Abb. 4: Radarreflektivitat in dBZ, berechnet aus Modelldaten und dargestellt
als Seiten- und Aufriss der Maximalwerte flr maritime (a) und kontinentale (b)

Bedingungen nach 120 Minuten Simulationszeit.

setzung der Kondensationskerne
ab. So findet man in maritimen
Luftmassen, die nur wenige, aber
grolRe NaCl-Aerosolpartikel ent-
halten, niedrige Anzahldichten
von relativ groRen Wolkentropfen
(ca. 100/cm?®), wahrend in konti-
nentalen Luftmassen, indenendie
Anzahl mineralischer und sulfat-
haltiger Aerosolpartikel hoch ist,
die Konzentration von Wolken-
tropfen ebenfalls hoch ist (ca.
500/cm?), die Tropfchen aber rela-
tiv klein sind. Das komplexe Zu-
sammenspiel zwischen atmos-
phérischem Aerosol und Wolken-
entwicklung ist bislang nicht hin-
reichend genau verstanden (sie-
he Artikel von Méhler und Beheng
in diesem Heft) und ist insheson-
dere in Klimamodellen nur unzu-
reichend beriicksichtigt. Mit dem
Atmospharenmodell KAMM2
konnte nun erstmals der Einfluss
der Aerosolpartikel auf die Gewit-
terentwicklung direkt simuliert
werden.

Als Beispiel fur den Einfluss der
Aerosolpartikel auf die Entwick-
lung konvektiver Wolken soll ein
so genanntes Multizellensystem
betrachtet werden. Multizellen-
systeme sind Gewitterkomplexe,
die durch die mit dem Nieder-
schlag einhergehenden bodenna-
hen Sturmb&en immer neue kon-
vektive Einzelzellen initiieren.
Abb. 4 zeigt die Ergebnisse zwei-
er Simulationen von Multizellen-
systemen, wie sie sich bei einer
CAPE von 2300 J/kg ausbilden.
Dargestellt sind Seiten- und Auf-
risse der Maximalwerte der so ge-
nannten Radarreflektivitat Z, also
des Signals, das von einem Ra-
dar, das die Wolke abtastet, emp-
fangenwaurde. Die Signalstarke (in
dBZ) ist eine Mal3 fir Massen-




dichte und GrolRe der Hydrome-
teore.

Der einzige Unterschied zwischen
den beiden Simulationen besteht
in den Annahmen tber die Art und
Anzahl der Aerosolpartikel: Abb.
4a unterstellt maritime, Abb. 4b
kontinentale Bedingungen. Unter
maritimen Bedingungen bilden
sich viele intensive konvekti-
ve Zellen (Radarreflektivitat >
40dBZ). Imkontinentalen Fall ent-
stehen hingegen deutlich weniger
und schwéchere Zellen, was dazu
fihrt, dass insgesamt nur ca. halb
soviel Niederschlag den Boden er-
reicht. Die Intensitat eines Multi-
zellensystems héngt demnach
empfindlich von der Anzahl und
den Eigenschaften der atmos-
phérischen Aerosolpartikeln ab.

Zusammenfassung und
Ausblick

Die Niederschlagsbildung — ins-
besondere in konvektiven Wolken
—ist ein hochkomplexer und auch
heute noch nicht in allen Details
verstandener Prozess. Da direkte
Messungenin solchen Wolken ge-
wohnlich sehr schwierig durchzu-
fuhren sind, ist die numerische Si-
mulation auf der Basis realitatsna-
her physikalischer Modelle ein
probates Mittel, um die grundle-
genden Mechanismen, ihre
Wechselwirkung und Sensitivitat
zu untersuchen. Es zeigt sich,
dass in Abhéngigkeit von den at-
mosphérischen Bedingungen wie
z.B. der vertikalen Windscherung
und der Aerosoleigenschaften die
Wolkenentwicklung und -dynamik

unterschiedlich verlauft. Die neu
entwickelten Methoden werden in
den nachsten Jahren in Wetter-
vorhersage- und Klimamodelle
einflielen.
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und Klimaforschung, Universitat
Karlsruhe / Forschungszentrum
Karlsruhe, Karlsruhe, 2002

[2] A. Seifert, K.D. Beheng,
Atmos. Res., 59-60, 265-281,
2001

[3] C.Magono, C. Lee,
J. Fac. Sci., Ser. 7, 2, 312-335,
1966




Aerosole und Wolken

O. Méhler, K. D. Beheng, IMK

Einleitung

Erfahrene Wetterbeobachter er-
kennen an Hand von Wolkenfor-
men Wetteranderungen, Mete-
orologen entwickeln komplexe
Computermodelle zur Vorhersage
des Niederschlags und Klimafor-
scher untersuchen den Einfluss
kleinster Veranderungen der Wol-
kenbedeckung auf das regionale
und globale Klima. Wolken mit un-
terschiedlichsten Erscheinungs-
formen sind ein wesentlicher Be-
standteil des Wettergeschehens,
des Wasserkreislaufs und des Kli-
mas. lhr Auftreten ist offenbar eng
mit der atmospharischen Dyna-
mik, insbesondere den vertika-
len Luftbewegungen, gekoppelt.
Weitaus verborgener vollzieht
sich der nicht minder wichtige Ein-
fluss von mikroskopisch kleinen
Partikeln, sogenannten Aerosol-
partikeln, auf die Bildung und die
Eigenschaften von Wolken. Ohne
die mit bloBem Auge nicht einzeln
erkennbaren Aerosolpartikel aus
nattrlichen und anthropogenen
Quellen gabe es keine Wolken in
der Atmosphare. Um die Wirkun-
gen von Wolken quantitativ zu be-
schreiben und mégliche kinftige
Veréanderungen mit Hilfe von Mo-
dellen vorherzusagen, ist es wich-
tig, die Prozesse der Wolkenent-
stehung und Niederschlagsbil-
dung genau zu verstehen. Hierzu
tragt das IMK mit mehreren expe-
rimentellen und theoretischen Ar-
beiten bei, die in dem vorliegen-
den und weiteren Artikeln in die-
sem Heft beschrieben werden.

Wie entstehen Wolken?

Wolken entstehen in der Atmos-
phare immer dann, wenn sich
feuchte Luftmassen abkihlenund

der Partialdruck des Wasser-
dampfs den Sattigungspartial-
druck erreicht oder Ubersteigt [1,
2]. Der Partialdruck ist ein MaR fiir
die Feuchtigkeit der Luft, die der
Atmosphare durch Verdunstung
am Erdboden und iber dem Meer
zugefuhrtwird. Dasin Prozentum-
gerechnete Verhaltnis zwischen
dem tatsachlichen Partialdruck
und dem Sattigungspartialdruck
ist die relative Luftfeuchte. Der
Sattigungswert hangt sehr stark
von der Temperatur ab (Clausius-
Clapeyron-Gleichung). So muss
feuchte Luft mit einer Temperatur
von 20°C und einer relativen
Feuchte von 50%, in der also ein
Wasserdampfpartialdruck von
11,7 hPa herrscht, um ca. 9°C ab-
gekuhlt werden, bis der Wasser-
dampfdruck seinen Sattigungs-
wert annimmt. Sobald die Tempe-
ratur dann unter 10,7 °C fallt, kon-
densiert der Uberschissige Was-
serdampf an vorhandenen l6sli-
chen und unléslichen Aerosolpar-
tikeln (sogenannten Kondensati-
onskernen) und es entstehen Wol-
ken- oder Nebeltropfchen. Erfah-
rungsgemass entstehen bei dem-
selben Wasserdampfangebot re-
lativ viele, aber kleine Tropfchen,
wenn viele Kondensationskerne
vorhanden sind wie z. B. Uber den
Kontinenten. Im Gegensatz dazu
bilden sich Gber den Meeren rela-
tiv wenige, aber gro3e Tropfchen.
Bei gleicher Menge an konden-
sierbarem Wasserdampf erschei-
nen Wolken mit vielen kleinen
Tropfchen im Mittel heller als sol-
che mit weniger gro3en Tropf-
chen, reflektieren dadurch mehr
Sonnenlicht (Albedo-Effekt) und
haben einen starkeren kiihlenden
Einfluss auf das Klima. Die Kon-
zentration der Wolkentropfchenist
auch eine wichtige Grol3e fir die

komplexen Mechanismen, die zur
Bildung von Niederschlag fuh-
ren [3].

Da die Lufttemperatur in der Re-
gel mit der H6he stark abnimmt,
bilden sich in gréBeren Hohen
Wolken bei Temperaturen unter
dem Gefrierpunkt. Eine Beson-
derheit ist dabei, dass Wolken-
tropfchen, die aus reinem Wasser
bestehen, bis zu einer Tempera-
tur von etwa —35°C unterkuhlt
flussig bleiben und erst bei tiefe-
ren Temperaturen spontan ge-
frieren. Diese starke Unterkiih-
lung entsteht durch Energiebar-
rieren bei der Bildung der festen
Eisoberflache und bei der Diffusi-
on von Wassermolekilen in die
geordnete Eisstruktur. Enthalten
die Tropfchen geldste Stoffe, z.B.
Schwefelsdure, nimmt die Ge-
friertemperatur gleich groler
Tropfchen weiter ab. AulRerdem
nimmt mit abnehmender Tempe-
ratur die Differenz zwischen dem
Sattigungspartialdruck von Was-
serdampf Uber unterkihltem
Wasser und Uber Eis zunéchst
zu. Es gibt also einen Bereich, in
dem die Atmosphare bezuglich
Eis Ubersattigt und beziglich
flissigem Wasser untersattigtist.
Abb. 1 zeigt schematisch diesen
Bereich der Eisuberséattigung, in
dem kleinste Eisteilchen durch
Aktivierung von Aerosolpartikeln,
so genannten Eiskeimen, entste-
hen kdnnen.

Die untere und mittlere Tropo-
sphare mit Temperaturen zwi-
schen 0°C und -35°C ist der Be-
reich der Mischwolken, in denen
Tropfchen und Eispartikel ge-
meinsam existieren kénnen. Fur
die Entstehung von kleinsten
Eispartikeln werden verschiede-
ne Mechanismen verantwortlich
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gemacht: der Kontakt von Eiskei-
men mit unterkihlten Tropfchen,
direkte Deposition von Wasser-
dampf auf Aerosolpartikeln und
die Aktivierung durch Partikel, die
in unterkihlten Trépfchen inkor-
poriert sind. Die genauen Entste-
hungsmechanismen fir kleinste
Eispartikel sind weitgehend un-
geklart. Die Eispartikel wachsen
durch Deposition auf Kosten der
unterkihlten Tropfchen (Berge-
ron-Findeisen-Prozess) oder
durch Bereifen [3].

Die obere Troposphére mit Tem-
peraturen unterhalb von —35°C
ist der Bereich der reinen Eis-
wolken, der sogenannten Cirren.
Die in Abb. 1 eingezeichnete Li-
nie der Flissigwassersattigung
ist hier durch die Extrapolation
der Eigenschaften unendlich ver-
dinnter Losungen definiert.
Eispartikel in Cirren bilden sich
beispielsweise durch Gefrieren
von Schwefelsauretrépfchen bei
hoher Eisuberséattigung (gestri-
chelte Linie in Abb. 1) oder direkt
auf festen Aerosolpartikeln (Rufl3
aus Flugzeugtriebwerken oder
mineralische Partikel). Die Bil-
dungsmechanismen von Wolken
in der polaren Stratosphére, der
kéltesten Region der Atmospha-
re, werden in einem eigenen Ar-
tikel in diesem Heft beschrie-
ben [4].

Wolkenexperimente
im Labor

Mit der Aerosol- und Wolkenkam-
mer AIDA (Aerosol-Interaktionen
und Dynamik in der Atmosphéare)
betreibt das IMK-AAF eine Ver-
suchsanlage, in der Abkuhlraten
und Eisubersattigungen von Wol-
ken simuliert werden, so dass ins-
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Abb. 1: Bildungsmechanismen und Erscheinungsformen der Wolken hangen
sehr stark von der Temperatur und damit von der Hohe ab. Das Schema zeigt
einen Héhenschnitt durch die Atmosphare, in der die Temperatur mitder Héhe
abnimmt. Ausléser fiir die Wolkenbildung sind in der Regel aufsteigende Luft-
massen, die sich auf Grund des mit der Hohe abnehmenden Luftdrucks aus-
dehnen und dabei stark abkihlen. Da kalte Luft weniger Wasserdampf spei-
chern kann, nimmt die relative Luftfeuchtigkeit zu. Entscheidend fur die Wol-
ken- und Niederschlagsbildung sind dabei die Werte der Eisséttigung (verti-
kale Linie) und der Wassersattigung, deren Differenz mit abnehmender Tem-
peratur zunimmt. Bis zu einer Temperatur von etwa—35°C entstehen Mischwol-
ken aus unterkihlten Wassertrépfchen und Eispartikeln, bei tieferen Tempe-
raturen reine Eiswolken, sogenannte Cirren.

besondere die Entstehung von
Eispartikeln und deren physikali-
sche Eigenschaften untersucht
werden kdénnen. Der Versuchs-
behalter (Volumen 84 m®) befindet
sichineinemIsoliergehduse (Abb.
2), das wie ein riesiger Kuhl-
schrank durch Verdampfen von
flussigem Stickstoff auf Tempera-
turen bis —90°C homogen gekuhlt

werden kann. Die Innenwande
des Versuchsbehalters werden
mit Eis beschichtet, um bei einer
nahezu homogenen Temperatur-
verteilung eine relative Eisfeuchte
von nahezu 100% zu erreichen.
Uberséttigte Bedingungen entste-
hen, ahnlich wie in Wolken, durch
Abkiihlung mittels adiabatischer
Expansion. In Wolken, die in der
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Abb. 2: Schema und Instrumentierung der AIDA-Versuchsanlage fur die Untersuchung von Aerosol-

und Wolkenprozessen.

Atmosphare beispielsweise in
aufsteigenden Luftmassen gebil-
det werden, ist diese Expansion
eine Folge der Druckabnahme mit
der Hohe. Im Versuchsbehalter
werden ahnliche Druckabnahmen
durch starkes Pumpen erreicht.
Das Behaltervolumen wird dabei
von einem Ventilator homogen
durchmischt. Zu Beginn der Ex-
pansionsphasen werden Abkuhl-
raten biszu—4 °C/min erreicht. Die
Temperatur der 2 cm dicken Alu-
miniumwande bleibt dabei nahe-
zu unverandert. Durch zuneh-
menden Warmefluss von der
Behalterwand in das gleichmaRig
expandierende und abkthlende
Volumen néhert sich die Abkihl-
rate nach etwa 15 Minuten dem
Wert null, d.h., die Temperaturdif-
ferenz zwischen Wand und Gas

erreicht einen nahezu konstanten
Wert. Nach Beendigung des Pum-
pens néhert sich die Gastempera-
turinnerhalb von etwa 20 min wie-
der der Wandtemperatur.

Die starke Temperaturabnahme
lasst die relative Eisfeuchte mit ei-
ner Rate von etwa 50 %/min an-
steigen. Die Wasserkonzentration
wird dabei mit hoher Empfindlich-
keit und zeitlicher Auflésung mit
dem Fluoreszenz-Hygrometer
FISH des Forschungszentrums
Jilich gemessen. Sobald eine kri-
tische Eisuibersattigung erreicht
ist, bilden sich an der Oberflache
von vorher zugegebenen festen
Aerosolpartikeln kleine Eiskristal-
le, die innerhalb von wenigen Se-
kunden zu optisch detektierbaren
Eispartikeln anwachsen. Eine fur

den empfindlichen Nachweis der
Eispartikel neu entwickelte Mess-
apparatur besteht aus einem Ar-
gon-lonenlaser, dessen polari-
siertes Licht quer durch die Aero-
solkammer in eine Strahlfalle ge-
leitet wird. Zwei Detektoren mes-
senunter den Streuwinkeln 4°und
176° die Intensitat von Laserlicht,
das im Zentrum des Aerosol-
behalters an Partikeln gestreut
wird. Bei 176° wird zudem die De-
polarisation, also die anteilige Ver-
anderung der urspriinglichen Po-
larisationsrichtung des Streulichts
gemessen, die eindeutig die Ent-
stehung von nicht-spharischen
Eiskristallen zeigt.

Abb. 3 zeigt die fur verschiedene
Aerosoltypen gemessenen Ge-
frierfeuchten als Funktion der




Temperatur. Homogenes Gefrie-
ren von weniger als einen Mikro-
meter grof3en Schwefelsdure-
tropfchen wurde etwa entlang ei-
ner Linie gefunden, die auch fir
Losungstropfchen anderer Zu-
sammensetzung erwartet wird [5,
6]. Ahnlich groRe RuRpartikel und
mineralische Partikel wirken be-
reits bei geringerer relativer
Feuchte als Eiskeime. Bei Tempe-
raturen oberhalb von —35°C sind
reine RuRpartikel erst bei Uber-
schreiten der Wassersattigung als
Eiskeime aktiv, wohingegen mine-
ralische Partikel bereits deutlich
unterhalb der Wassersattigung
Eis bilden.

Inder Atmosphére findet man hau-
fig keine reinen Partikel sondern
Mischungen aus Ruf3, Mineral-
staub, Schwefelsaure, Ammoni-
umsulfat oder organischem Mate-
rial. Deshalb wird in weiteren Ex-
perimenten die Eiskeimaktivitat
von Mischpartikeln und beschich-
teten Partikeln untersucht. Fur die
Messung optischer Eigenschaften
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Abb. 3: Kritische relative Feuchte fiir die spontane Bildung von Eis
in flissigen Schwefelsaurepartikeln (homogene Eisnukleation)im
Vergleich mit Literaturwerten [6] (gestrichelte Linie) sowie fur die
heterogene Eisnukleation an festen Rul3partikeln und minerali-

schen Partikeln.

wurden derartige Partikel bereits
im AIDA-Labor hergestellt [7].

Weitere Instrumente messen bei-
spielsweise Anzahl, GréRe und
optische Eigenschaften von Aero-
solpartikeln und Eispartikeln oder
die Form von grolReren Eisparti-

keln. Die Wachstumsrate der
Eispartikel héngt stark vom Was-
serdampfpartialdruck und damit
von der Temperatur ab. Die maxi-
male Grol3e ist bei gegebener
Konzentration der Eiskristalle
durch den verfigbaren Wasser-
dampf begrenzt. Abb. 4 zeigt

‘ MessgroRle

Anzahlkonzentration von Aerosolpartikeln

Gerat (Hersteller bzw. Herkunft)

Kondensationskernzéhler (TSI)

Grof3enverteilung von Aerosolpartikeln

Mobilitatsanalysatoren (TSI, z.T. modifiziert fur die
Anwendung bei reduziertem Druck und tiefen Temperaturen)

Anzahl und GroR3e von Eispartikeln

Optischer Partikelzahler PCS2000 (Palas)

Anzahl und Form von Eispartikeln

Cloud Particle Imager CPI des UMIST,
Manchester (SPECinc, USA)

Streuung und Depolarisation von Aerosol- und
Eispartikeln

Eigener Aufbau mit Argon-lonenlaser bei 488 nm und
in situ Detektionsoptiken unter 4° und 176° Streuwinkel.

Aerosolextinktionsspektren im Infrarotbereich
von 1.7 bis 13 pm

FTIR Spektrometer IFS66v (Bruker) mit Whitezelle fur
maximal 254 m Lichtweg innerhalb des Aerosolbehalters

Wasserkonzentration

Frostpunktspiegel (MBW); Ly-a-Hygrometer FISH des
ICG-1, Forschungszentrum Julich

Tab. 1: Messinstrumentierung der AIDA-Versuchsanlage fur Eisnukleationsexperimente.




| Eisnukleation auf Mineralstaubpartikeln

Abb. 4: Bilder von Eiskristallen, die bei einer Temperaturvon—28°C
auf mineralischen Partikeln entstanden sind (die Bilder wurden
freundlicherweise von UMIST in Manchester, England, zur Verfu-

gung gestellt).

Schattenbilder von Eispartikeln,
die bei einer Temperatur von
—28°C und einer Eisuberséattigung
von 20 % auf mineralischen Parti-
keln nukleiert sind und im Aero-
solbehalter bei eistbersattigten
Bedingungen zu Grof3en von 50
bis 100 um anwuchsen. Diese
Messungen wurden in Kooperati-
on mit der Universitat Manchester

(UMIST) mit dem CPI-Gerat (von
»Cloud Particle Imager”) durchge-
fuhrt, das normalerweise auf For-
schungsflugzeugen eingesetzt
wird. Die einzelnen Kristalle zei-
gendie firden Temperaturbereich
von —20°C bis -30°C typische
Saulenstruktur mitflachen Enden.
Bei noch tieferen Temperaturen
treten zunehmend hexagonale

Saulen mit spitzen Enden (soge-
nannte ,bullets”) auf, die in einigen
AIDA-Experimenten ebenfalls be-
obachtet wurden.

Die AIDA-Ergebnisse werden di-
rekt in die mathematische Be-
schreibung der Eisbildungspro-
zesse, wie sie in numerischen Mo-
dellen zur Niederschlagsbildung
bendtigt werden, einflieBen. Auf
diese Weise wird der anféangliche
Eisgehalt von Mischwolken, von
dem die nachfolgende Entwick-
lung von Niederschlag wesentlich
abhangt, realistisch erfasst. Eine
weitere Anwendung der umfang-
reichen AIDA-Datenséatze in Ver-
bindung mit Prozessmodellen be-
trifft die Frage, bei welchen Bedin-
gungen sich optisch dinne oder
optisch dicke Cirren bilden, die je
nach Temperatur und Beschaffen-
heit der Erdoberflache einen er-
warmenden oder kihlenden Ein-
fluss auf das Klima haben.
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Nanopartikel mit grol3er Wirkung — Spurensuche auf
dem Weg zur stratospharischen Ozonzerstérung

O. Mohler, H. Oelhaf, IMK

Hintergrund

Die Ozonschicht umspannt in ei-
ner Hohe von etwa 15 bis 30 km
dengesamten Erdball. Sie schiitzt
die Biosphéare vor schadigenden
UV-Strahlen, die Hautkrebs aus-
I6sen und das Pflanzenwachstum
beeintrachtigen. 1985 entdeckten
britische Wissenschaftler [1] das
sogenannte ,0Ozonloch”. Dabei
handelt es sich um einen voriiber-
gehenden nahezu vollstandigen
Abbau der Ozonschicht Gber der
Antarktis in den Monaten August
bis Oktober, der sich in manchen
Jahren bis nach Australien und
Siidamerika auswirkt. Uber der
Arktis kommt es dagegen nur in
Wintern mitbesonders tiefen Tem-
peraturen zu einem periodischen
Ozonabbau, der ahnlichen Me-
chanismen folgt wie die Entste-
hung des ,Ozonlochs” Uber der
Antarktis.

Als Verursacher des Ozonlochs
wurden ausschlie3lich vom Men-
schen erzeugte chemische Ver-
bindungen, sogenannte Fluor-
Chlor-Kohlenwasserstoffe
(FCKW), enttarnt, deren Herstel-
lung daher 1986 im Montrealer
Protokoll international stark ein-
geschrénkt bzw. ganz verboten
wurde. Dennoch wird der alljahr-
liche Ozonabbau noch lange na-
hezu unvermindert weitergehen,
weil die sehr stabilen Ozonkiller
erst nach Jahrzehnten wieder aus
der Atmosphéare verschwinden
werden.

,Ozonlocher* entstehen nur in
Ausnahmesituationen, weil die

ter PSCs (von ,polar stratospheric
clouds"), voll entfalten kann. Vor-
aussetzung fir die Bildung von
PSCs sind extrem tiefe Tempera-
turen, die nur Uber den Polarge-
bieten der Erde und auch dort nur
wahrend der Wintermonate vor-
kommen. Da die Temperaturen
Uber den Polargebieten infolge
der globalen Klimaanderung
wahrscheinlich absinken, kénnte
sich die Erholung der Ozonschicht
weiter verzogern.

Mechanismen der
Ozonzerstorung

Die Voraussetzungen fiir die Bil-
dung von PSCs und damit fur die
chemische Ozonzerstérung ent-
stehen im polaren Winter, wenn
die stratospharische Luftin einem
nahezu geschlossenen Wirbelum

den Pol zirkuliert. Uber der Ant-
arktis kiihlt dabei der gesamte Po-
larwirbel bis unter —90° C ab, so
dass sich ausgedehnte PSCs bil-
den. Die PSC-Partikel dienen als
Mikroreaktoren fur die chemische
Umwandlung harmloser Chlor-
Reservoirverbindungen  (HCI,
CIONO,) in Chlormolekule. Diese
werden am Ende der Polarnacht
vom Sonnenlicht in Chloratome
gespalten, die Ozon (Oj) zer-
storen und dabei Chlormonoxid
(ClO) bilden. Daaus CIO Uber wei-
tere chemische Reaktionsschritte
wieder Chloratome entstehen,
wird in einem katalytischen Kreis-
prozess so lange Ozon zerstort,
bis der Katalysator CIO durch Re-
aktion mit NO, als Reservoirver-
bindung CIONO, unschédlich ge-
macht wird. Dieser Erholungspro-
zess wird verzdgert, wenn aus ir-
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= .
Tropopause
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FCKWs zwar den ,Ozonkiller*
Chlor freisetzen, dieses aber sei-
ne Ozon zerstérende Wirkung erst
in Gegenwart von polaren strato-
spharischen Wolken, sogenann-

Abb. 1: In der polaren Stratosphére tUber der Arktis entstehen PSC-Partikel
Uberwiegend in Leewellen. Von festen Partikeln gebundene Salpetersaure
wird durch Sedimentation entfernt, so dass spater weniger NO ,-Molekile als
LAbfangjager” fir CIO zur Verfligung stehen. Dadurch wird die Lebensdauer

von CIO verlangert und die chemische Ozonzerstérung dauert langer.
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gend einem Grunde zuwenig NO,
fur die Reaktion mit ClO zur Verfi-
gung steht.

Die gleichen Prozesse finden
auch in der arktischen Strato-
sphéare statt, allerdings ist der Po-
larwirbel dortdeutlichinstabiler. Er
erwarmt sich haufig durch Einmi-
schen von Luft aus mittleren Brei-
ten, so dass Uber der Arktis nur
selten ausgedehnte Schichtender
temperaturempfindlichen PSCs
vorkommen. Haufiger bilden sich
PSCsin stehenden Wellen, soge-
nannten Lee-Wellen, die durch
Auslenkung starker Bodenwinde
an Gebirgshindernissen entste-
hen (Abb.1). In der Aufstiegspha-
se einer Leewelle kiihlen die Luft-
massen stark ab und bilden unter-
halb von —80°C durch Aufnahme
von Wasserdampf und HNO; in
das stets vorhandene Schwefel-
saure-Aerosol PSCs aus flussi-

gen Partikeln. Wenn die Tempera-
tur deutlich unter —85°C sinkt,
wachsen in den PSC-Trépfchen
Eiskristalle heran, die als irisie-
rende Perlmuttwolken sichtbar
sind. In der Absinkphase der
Leewelle erwdrmt sich die Luft
wieder, und die Eispartikel ver-
dampfen. Wenn die Temperatur
nicht tber—78°C ansteigt, kdnnen
dabei feste Kristallverbindungen
aus Wasser- und Salpetersaure-
molekulen im Verhaltnis 3:1 (Sal-
petersaure-Trihydrat = NAT) bzw.
2:1 (Salpetersaure-Dihydrat =
NAD) entstehen, die aussedimen-
tieren und dadurch Salpetersaure
aus der betreffenden Hohen-
schicht entfernen. Dieser Pro-
zess, der Denitrifizierung genannt
wird (Abb. 1), verzoégert das Ende
des katalytischen Ozonabbaus,
weil weniger Salpetersaure als
photochemische Quelle fir NO,

zur Verfugung stehtund somit das
CIO seine zerstoérerische Wirkung
langerausuben kann. Bis heute ist
jedoch nicht ganz klar, unter wel-
chen Bedingungen welche Salpe-
tersaurehydrate entstehen. Der-
artige Prozesse werden am
IMK mit dem Ballonexperiment
MIPAS-B und Laborexperimenten
an der AIDA-Versuchsanlage
(Abb. 2) untersucht.

Das Ballonexperiment
MIPAS-B

Das ballongetragene MIPAS-B In-
strument (Michelson Interferome-
ter fir Passive Atmosphéarische
Sondierung — Ballonversion) ist
ein gekihltes IR-Fourierspektro-
meter (Abb. 2), das am IMK fir die
Fernerkundung einer Vielzahl
ozon- und klimarelevanter Spu-
rengase entwickelt wurde [2, 3].

Abb. 2: Offene Fragen der Ozonzerstérung werden am IMK mit Labor- und Feldexperimenten unter-

sucht. Das linke Foto zeigt den AIDA-Aerosolbehélter (Volumen 84 m

%) bei Einbringen in die Ver-

suchshalle. Das rechte Foto zeigt die Ballongondel des MIPAS-B-Experiments, die in Esrange, Nord-
schweden, fir den Start in die polare Stratosphére vorbereitet wird.




Esdiente auchals Prototyp desin-
zwischen auf dem ESA-Satelliten
Envisat betriebenen MIPAS-
Gerates. MIPAS-B wird vom Bo-
den aus per Funkverbindung
Uberwacht und interaktiv gesteu-
ert. Nach Abschluss der Messun-
gen sinkt die Ballongondel mittels
Fallschirmen zu Boden und wird
geborgen. MIPAS-B wurde in den
letzten 12 Jahren bei vielen eu-
ropaischen Messkampagnen zur
Untersuchung von Ozonabbau-
prozessen eingesetzt. Die gleich-
zeitige Messung von mehr als 20
Spurengasen mit hoher Genauig-
keitund vertikaler Auflésung ist ei-
ne besonders wertvolle Voraus-
setzung fir den Test von numeri-
schen Chemie-Transport-Model-
len wie zum Beispiel das am IMK
betriebene KASIMA Modell [4].

Am 11. Januar 2001 fand am Po-
larkreis ein Messflug unter sehr
ungewdhnlichen Bedingungen
statt: die Ballontrajektorie fuhrte
entlang der Grenze einer ausge-
dehnten PSC-Schicht (Abb. 3).
Dabei konnten zum direkten Ver-
gleich mit nordlicher Blickrichtung
Spektren dieser PSCs aufgenom-
men werden, wahrend Spektren
mit Blickrichtung Sud wolkenfreie
Referenzspektren lieferten. Die
PSC-Schicht hatte eine Hohen-
ausdehnung von etwa 19 bis
26 km, wobei die tiefsten von
MIPAS-B ermittelten Temperatu-
ren im Kern der Wolke —86°C er-
reichten. Damit wurden weltweit
erstmals hochaufgeldste, breitban-
dige IR-Spektren innerhalb von
PSCs gewonnen, die es erlauben,
die Aufteilung von Spurenstoffen
zwischen der Gas- und Partikel-
phase (chemische Partitionierung)
sowie den Einfluss der optischen
und mikrophysikalischen Eigen-

schaften auf atmosphérische IR-
Spektren zu studieren.

Die Auswertung der gemessenen
Spurengasprofile hat gezeigt [5],
dass innerhalb der PSCs bis zu
70% des HNO, aus der Gasphase
entfernt und in die Wolkenpartikel
aufgenommen waren (Abb. 4).
AulRerhalb der Wolke war die
HNO;-Konzentration hoch, was
darauf hindeutet, dass noch keine
Denitrifizierung stattgefunden hat-
te. Diese Ergebnisse sind konsis-
tent mit Modellrechnungen der
Partitionierung von HNO;, sofern
man annimmt, dass es sich um

flussige Partikel gehandelt hat.
Die Annahme von NAT-Partikeln
wirde gegenlber der Messung ei-
ne viel zu starke Verarmung von
gasférmigem HNO, ergeben
(Abb. 4).

Flussige oder feste Wolkenteil-
chen kdnnen im Infrarot-Bereich
Licht streuen, absorbieren und
emittieren, und zwar abhéngig von
der Lichtwellenlange und vondem
Partikelgehalt an Sulfat, Nitrat
oder Wasser. Die Absorption
durch Partikel hat im Gegensatz
zur Absorption von Gasen eine
eher breitbandige Struktur (siehe
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(mit PSC)
70°N 70°N
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Abb. 3: Bei einem MIPAS-B-Messflug entlang der Grenze einer PSC-Schicht
konnten Messungen innerhalb (nordliche Richtung) und auRerhalb (stdliche
Richtung) von PSCs direkt verglichen werden.
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Abb. 4: Von MIPAS-B gemessene Hohenverteilung von Temperatur und HNO

sinnerhalb sowie HNO

und H,O aulRerhalb der PSCs im Vergleich zu Gleichgewichtsrechnungen unter der Annahme von
festen (NAT-Modell) bzw. flissigen (STS-Modell) Partikeln. Zwischen etwa 20 und 26 km war ein gro-
Ber Teil der Salpetersaure in Teilchen aufgenommen worden. Die Verarmung von gasformigem HNO 3
ist konsistent mit der Annahme von flissigen Partikeln.

Abb. 5), zeigt sich also uberwie-
gend in Form einer Verschiebung
der Basislinie der Spektren. Fir
die Auswertung der PSC-Signatu-
renin den Spektren wurde dasam
IMK entwickelte Strahlungspro-
gramm KOPRAum ein Mie-Streu-
programm erweitert [6]. Die ge-
messenen Atmospharenspektren
lassen auf flissige Partikel
schliel3en, die Uberwiegend aus
Sulfat, Nitrat und Wasser beste-
hen und einen Radius grofer als
etwa 1 um haben, was wiederum
die Ergebnisse aus den HNO;-

Messungen und den Modellrech-
nungen stitzt (Abb. 4). Aus den
Spektren wurde auch das Volu-
men der PSC-Partikel pro Ein-
heitsluftvolumen ermittelt, das ei-
ne wichtige BestimmungsgroRle
fur die Rate der Chloraktivierung
und damit die Starke des Ozonab-
bausist. Unter bestimmten Bedin-
gungen kann aus den MIPAS-B-
Messungen auch die fir die Deni-
trifizierung entscheidende Grol3e
von PSC-Partikeln ermittelt wer-
den.

Polarer Winter im
Forschungszentrum

1997 wurde am Forschungszen-
trum Karlsruhe die Versuchsanla-
ge AIDA zur Untersuchung von
Aerosolprozessen in Betrieb ge-
nommen. Der 84 m3fassende Ver-
suchsbehalter (Abb. 2) befindet
sich in einer Isolierbox, in der er
gleichmé&Rig auf bis zu —90°C ab-
gekihltwerden kann. Fur die che-
mische und physikalische Cha-
rakterisierung von Aerosolen ste-
hen verschiedene Analysetechni-




-10°¢  Twap TSTS Tice Tlcrn =95°C 0.
Lok
Eisnukleationin ~ © < > O > S 0.06
‘S\chweflelsé;ure- \ ! Lo 2 0.041
erosol und terndren | | L = i
Lasungstripfchen (STS) ! | @ i—»idi) ggg H30,/H;0
Bildung und ! Lo 0.03
Charakterisierung von ! S R ~ HNO/H,0
(Sﬁll\[%el{%é;urehydrat ! ! roo g 0.02
ol B
Bildung von NAT/NAD ! ! oo
auf Eis 4 0.00 )
IS S
T § 040
. £ oy
Heterogene Nukleation ' ' Lo 0.00-
von NAT/NAD auf & O 03 - - . . .
RuB und Mineralpartiken  + & roo '
AT § o
R £ o1,
| | I NAD
n ﬁ : @& 0.0 ; ; ; ; ;
D E E E E > 6000 5000 4000 3000 2000 1000
0C Typ T Tige Tew ~99°C Wellenzahl [cm™']

Abb. 5: In AIDA werden Bildungsmechanismen polarer stratosphérischer Wolken (PSCs) untersucht (linkes

Schema). Verschieden zusammengesetzte PSC-Partikel kdnnen an Hand ihrer FTIR-Spektren identifiziert wer-

den (rechter Teil der Abbildung).

ken zur Verfigung, die hier nicht
im Einzelnen beschriebenwerden
kénnen (siehe [7], Tab. 1). Z.B.
werden in AIDA, ahnlich wie mit
dem MIPAS-B-Instrument, Infra-
rotspektren gemessen, die Auf-
schluss uber die chemische Zu-
sammensetzung, Phase, Konzen-
tration und GréRe der Aerosolpar-
tikel geben.

Abb. 5 gibt einen Uberblick tiber
die PSC-Prozesse, die bislang in
AIDA untersucht wurden. Gestri-
chelte Linien markieren die Maxi-
maltemperaturen, bis zu denen

bestimmte Partikelphasen bei
stratospharischen Bedingungen
noch thermodynamisch stabil
sind. Fur die Bildung von Eis bzw.
NAD/NAT durch einen Phasen-
Ubergang flussig/fest oder gasfor-
mig/fest sind allerdings noch deut-
lich tiefere Temperaturen erfor-
derlich. In einer ersten Experi-
mentserie wurde die Entstehung
von Eiskristallen in fliissigen Par-
tikeln aus Schwefelsaure (gelb)
bzw. Schwefelsdure-Salpetersau-
re-Mischungen (griin) untersucht
[7, 8]. Danach folgten Experimen-

te zur Charakterisierung von NAD-
Partikeln. Die Bildung des ther-
modynamisch stabileren NAT ist
offenbar stark gehemmt, denn es
konnte in AIDA bislang nicht er-
zeugt werden. Es gibt aber expe-
rimentelle Hinweise, dass sich
NAD oder NAT auf festen Aerosol-
partikeln bildet. Feste Partikel von
einigen Nanometern Durchmes-
ser entstehen z.B., wenn kleine
Meteore in einer Hohe von etwa
100 km vergluhen.

Neben den Bildungsmechanis-
men zeigt Abb. 5 Infrarotspektren




der zugehotrigen PSC-Partikel.
Der kontinuierliche Anstieg der
Absorbanz oberhalb von etwa
3500 cm™ ist Folge der zuneh-
menden Lichtstreuung, die u.a.
von der PartikelgréBe abhangt.
Bei kleineren Wellenzahlen domi-
nieren Absorptionsbanden, die fur
die Zusammensetzung der Parti-
kel charakteristisch sind und de-
ren ldentifizierung ermdglichen.

Mit  dem  Ballonexperiment
MIPAS-B und Experimenten in
AIDA tragtdas IMK zur Aufklarung
von Prozessen bei, die zur stra-
tospharischen Ozonzerstdrung
fuhren. Die in nationale und inter-
nationale Forschungsprogramme
eingebetteten Arbeiten sollen im
Rahmen des HGF-Programmthe-
mas ,Atmosphare und Umwelt"
fortgesetzt werden, wobei die

Wechselwirkung mit globalen Kli-
madanderungen im Vordergrund
stehen wird.
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Klimawirksamkeit und Chemie atmospharischer
Rul3aerosole — Untersuchungen in der AIDA-Anlage

K.-H. Naumann, H. Saathoff, M. Schnaiter, R. Wagner, IMK

Einleitung

Jahrlich werden weltweit durch
natirliche oder anthropogene
Verbrennungsprozesse ca. 12-14
Millionen Tonnen Kohlenstoff als
Bestandteil fester Partikel in die
Atmosphéare emittiert, Gberwie-
gend in Form von Rul3. Wahrend
die meisten Aerosolkomponenten
die Atmosphére abkuhlen, indem
sie die Reflektivitat der Erde er-
hoéhen, tragen ru3haltige Partikel
als starke Absorber von Sonnen-
licht zu deren Aufheizung bei. Der
Anteil von luftgetragenem Ruf3 an
der globalen Erwarmung kénnte
nach neuesten Abschatzungen
substantiell sein und wird mogli-
cherweise nur noch von Kohlendi-
oxid tbertroffen[1]. Grol3angeleg-
te internationale Feldmesskam-
pagnen wie das Indian Ocean Ex-
periment [2] oder die Mediterra-
nian Intensive Oxidant Study [3]
sowie neuere Modellrechnungen
[4, 5] deuten darauf hin, dass
RuRemissionen in dramatischer
Weise das regionale Klima veran-
dern kdnnen. So scheinen bei-
spielsweise die in den letzten 20
Jahren verstarkt auftretenden Tro-
ckenperioden im Nordosten Chi-
nas und die sommerlichen Uber-
flutungen im Sidosten des Lan-
des auf eine durch erhohten
RuBausstolR im stdlichen Asien
bedingte Stdérung des regionalen
hydrologischen Zyklus zurtickzu-
fihren zu sein. Als Folge ihrer at-
mospharischen Verweilzeit von
bis zu 10 Tagen kdnnen lokal emit-
tierte Rul3partikel jedoch auch
weitrdumig transportiert und somit
global klimawirksam werden. Im
Kioto-Protokoll von 1997 noch un-
bertcksichtigt, wird deshalb eine
weltweite Reduktion der Rul3-
emissionen aus Biomassever-

brennung, Industrie und Verkehr
als nach gegenwartigem Kennt-
nisstand potentiell aussichtsreich-
ste MalRnahme zur Verlangsa-
mung der globalen Erwérmung
diskutiert [5], die zugleich mit ei-
ner Verminderung der durch die
Inhalation von Ruf3partikeln be-
dingten gesundheitlichen Risiken
einherginge.

Wie die Erfahrung zeigt, bedarf es
zur Durchsetzung wirksamer Kili-
maschutzmalinahmen eines brei-
ten politischen Konsens. Die not-
wendige Akzeptanz kann aber nur
Uber wissenschaftlich solide,
glaubwirdige Prognosen und
Uberzeugende Konzepte auf der
Basis realitatsnaher, umfassend
validierter regionaler und globaler
Klimamodelle erreicht werden. Ei-
ne detaillierte Beschreibung des
Einflusses von Aerosolen auf das
Klima ist in diesem Zusammen-
hang unerlasslich. Angesichts un-
seres noch immer begrenzten
Wissens um die dynamischen,
chemischenund optischen Eigen-
schaften komplexer atmosphari-
scher Aerosolsysteme wird dieser
Anspruch von der gegenwartigen
Generation von Modellen jedoch
nur unzureichend erfillt. Insbe-
sondere den ru3haltigen Aeroso-
lenwird deshalb gegenwartig eine
hohe wissenschaftliche Prioritat
zugemessen. Vor diesem Hinter-
grund fanden Ende 1999 und An-
fang 2002 an der AIDA-Versuchs-
anlage (AIDA: Aerosol Interac-
tions and Dynamics in the Atmo-
sphere) des IMK zwei umfangrei-
che Messkampagnen unter Betei-
ligung nationaler und internatio-
naler Partner statt, die der Unter-
suchung der strukturellen, dyna-
mischen und optischen Eigen-
schaften von reinem Ruf3aerosol,

Mischungen von Ruf3- und Salz-
partikeln sowie mit Sulfat und or-
ganischem Material beschichteten
RuBpartikeln gewidmet waren.
Weiterhin wurden in den vergan-
genen Jahren heterogene chemi-
sche Wechselwirkungen reaktiver
Spurengase mir Rul3aerosol in-
tensiv studiert, um deren in der Li-
teratur postulierten Einfluss aufdie
atmosphérische Chemie zu quan-
tifizieren. Diese Aktivitaten wurden
von fortlaufenden Laboruntersu-
chungen, theoretischen Arbeiten
und Modellentwicklungen beglei-
tet, ohne die einumfassendes Ver-
sténdnis der in der AIDA-Kammer
ablaufenden Prozesse und die
Ubertragung der gewonnenen Re-
sultate in Klimamodelle nicht mog-
lich ware. Anhand dreier ausge-
wahlter Schwerpunkte soll dieser
Artikel einen Einblick in die Arbei-
ten zur Ruf3aerosolthematik ver-
mitteln, die seit der Inbetriebnah-
me von AIDA im Mai 1997 im
Rahmen der Verbundprojekte
EUROTRAC Il und BMBF-AFS
durchgeftihrt wurden.

Das Aerosolmodell
COSIMA

Frisch entstandene RulRpartikel
sind haufig Agglomerate aus Ku-
gelchen von 5-50 nm Durchmes-
ser, die eine sehr lockere, ver-
zweigte Struktur und damit eine
wesentlich gréRere Oberflache als
massengleiche kompakte Spezies
besitzen (Abb. 1). Ihre Aerosol-
dynamik unterscheidet sich we-
sentlich von der kompakter Ku-
geln. So ist die Sinkgeschwindig-
keit erheblich geringer und damit
die atmospharische Verweilzeit
entsprechend hoher, wahrend
Transport von reaktiven Spuren-
gasen zur Oberflache und Wachs-
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Abb. 1: Struktur frisch emittierter und gealterter Graphitfunken-

ru3-Partikel. Die durch Beschichtung induzierte Kompaktierung

ist in den elektronenmikroskopischen Aufnahmen deutlich er-

kennbar und kann anhand der Verschiebung der gemessenen
Grolenverteilung quantifiziert werden.

tum durch Koagulation stark be-
schleunigt sind. Um diese Effekte
adaquat zu erfassen, wurde das
Computersimulationsprogramm
COSIMA entwickelt und anhand
von AIDA-Experimenten verifi-
ziert. Es beschreibtdie Dynamikir-
regulér strukturierter Agglomerate
mit den Mitteln der statistischen
Mechanik auf der Basis fraktaler
Skalengesetze. Der zentrale As-
pekt dieses Konzeptes ist einfach
zu verstehen. Bei homogenen ku-
gelformigen Teilchen héangen
GrofRen wie Masse, Oberflache
oder StoRRquerschnitt von ganz-
zahligen Potenzen des Durch-
messers ab. So ist beispielsweise
die Masse proportional zur drit-
ten Potenz des Durchmessers,
m ~ d3. Fur in Verbrennungspro-
zessen entstandene Agglomerate
findet man jedoch haufig m ~ d®°
mit 1 <D <3, wobei D keineswegs
ganzzahlig sein muss. Bei Vorlie-

gen selbstahnlicher Strukturen
nennt man D die fraktale Dimen-
sion. Skalenbeziehungen in Po-
tenzen von D korrelieren dann
geometrische, dynamische und
optische Kenngrol3en. Durch Ver-
gleich simulierter und gemessener
Zeitverlaufe fur Massen- und An-
zahlkonzentration sowie der Gro-
Benverteilung des jeweiligen Ae-
rosols wurde D zu 1.9 £ 0.2 fur
Dieselruf3 und zu 2.0 £0.1 fur
Graphitfunkenrul3, den man we-
gen seiner hervorragenden Re-
produzierbarkeit in vielen Labors
als ModellruR verwendet, be-
stimmt. Uber die Beschreibung der
Aerosoldynamik hinaus ist D auch
ein zentraler Parameter flr die Be-
rechnung der Extinktion und des
Streuvermogens von Agglomerat-
partikeln und damit ihres Einflus-
ses auf die Strahlungsbilanz der
Atmosphare.

Wechselwirkung

von Rufl3 mit reaktiven
Spurengasen

In zahlreichen Laborstudien wur-
de gezeigt, dass heterogene Um-
setzungen von reaktiven Spuren-
gasen an der grof3en Oberflache
frischer Rullpartikel zunéachst
sehr effizient ablaufen kénnen.
Extrapoliert man diese anfangli-
chen Umsatzraten auf das atmo-
sphérische Langzeitverhalten, so
sagen Modellrechnungen einen
signifikanten RuReffekt auf die
Chemie der Troposphére und der
Stratosphére voraus, der sich
hauptsachlich in direkten Ozon-
verlusten sowie in einer Verschie-
bung des Budgets stickstoffhalti-
ger Spurengase durch Reduktion
von Stickstoffdioxid und Salpeter-
saure manifestiert. Dieser Befund
erregte groRes Interesse, da so
die Resultate von Chemie-Trans-
port-Modellen in wesentlich bes-
sere Ubereinstimmung mitden Er-
gebnissen von Feldmessungen
gebrachtwerden konnten. Jedoch
sind solche Extrapolationen mit
groRen Unsicherheiten behaftet,
dadie atmospharische Verweilzeit
der RuRpartikel lang genugist,um
chemische und physikalische Al-
terungsprozesse wirksamwerden
zu lassen, die zu einer Passivie-
rung der Oberflache fihren kénn-
ten. Daher erschien es win-
schenswert, die Hypothese eines
direkten RuRReffektes auf die At-
mospharenchemie experimentell
und theoretisch zu tberprifen.

In der groRvolumigen AIDA-Kam-
mer, deren grundlegende techni-
sche Ausstattung in [6] beschrie-
ben ist, konnten erstmals die
Wechselwirkungen von O;, NO,,
NO;, N,Og, HO,/HNO, und HNO,




mit luftgetragenem Ruf3 Uber at-
mospharisch relevante Zeitrdume
von bis zu 7 Tagen untersucht wer-
den.Abb. 2 zeigtden Verlaufeines
typischen Experiments, welches
mit einer Mischung von Ozon und
Stickstoffdioxid gestartet wurde.
Anhand der Zeitverlaufe der Spu-
rengaskonzentrationen in Abwe-
senheitvon RuR werden zunachst
die Wandverlustraten bestimmt
und das Modell der homogenen
Gasphasenchemie Uberpruft. Mit
Hilfe von COSIMA kénnen dann
aus gemessenen Konzentrations-
Zeitverlaufen in Gegenwart von
Rul3 Reaktionswahrscheinlichkei-
tenabgeleitetwerden, die ein Maf}
fur den reaktiven Anteil der Stol3e
eines Spurengases mit der Parti-
keloberflache darstellen. Im Falle
des Abbaus von Ozon zeigte sich
so, dass nur ein Monolagenéaqui-
valent schnell umgesetzt werden
kann. Danach sinkt die Reakti-
onswahrscheinlichkeit auf den
sehr niedrigen Wert von 10°. Mit
einer Zeitkonstante von 12 Stun-
den erfolgt schliel3lich eine
vollstandige Passivierung der
RuRoberflache [7]. Fur alle unter-
suchten Spezies konnte gezeigt
werden, dass die atmospharisch
relevanten Langzeit-Reaktions-
wahrscheinlichkeiten tatsachlich
um 2 bis 4 GréRenordnungen un-
ter den fur frischen Rul? bestimm-
ten Initialwerten liegen [7, 8]. Auf
der Basis dieser Befunde durch-
gefuihrte Computersimulationen
belegen nunmehr, dass, von
Szenarien extremer Luftver-
schmutzung abgesehen, der Ab-
bau von Spurengasen an Rul3-
aerosol fur die Chemie der Atmo-
sphéare praktisch bedeutungslos
ist [8].
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Abb. 2: Vergleich gemessener Zeitverlaufe der Konzentrationen
reaktiver Spurengase (ohne Ruf3: offene Symbole; mit Ruf3: ge-
fullte Symbole) mit dem Ergebnis der COSIMA-Modellrechnung

(Linien).

Einfluss von atmo-
sphéarischen Alterungs-
prozessen auf

Struktur und optische
Eigenschaften von
RulRpartikeln

Wenngleich heterogene chemi-
sche Prozesse an der Oberflache
von Ruf3 unbedeutend fur die At-
mospharenchemie sind, erhéhen
sie gleichwohl die Benetzbarkeit
der Partikel und damit deren Po-
tenzial, als Kondensationskeime
fir Wolkentropfchen zu agieren.
Verteilt sich eine vorgegebene
Wassermenge auf eine grol3ere
Zahlvon Tropfchen, so erhéht sich
das Ruckstreuvermdgen der Wol-
ke, wahrend ihre Fahigkeit zum
Ausregnen abnimmt. Anderer-
seits kénnen RufRpartikel in hoher

Konzentration ihre Umgebung
durch Lichtabsorption soweit auf-
heizen, dass Wolken verdampfen
und mehr Strahlung zur Erde ge-
langt. Durch Inkorporation in
Trépfchen, aber auch durch Be-
schichtung mit Ammoniumsulfat,
-nitrat oder mit schwerfliichtigen
organischen Substanzen kann
sich das Absorptionsvermégen
der Rul’kerne vervielfachen.
Gleichzeitig nehmen die Partikel
eine kompaktere Form an (s. Abb.
1), wodurch sich ihre atmosphéri-
sche Verweilzeit verkirzt. Dieses
komplexe nichtlineare System
von Aerosolprozessen und sein
Einfluss auf das Klima ist allein
durch Feldstudien und Fernerkun-
dungsmethoden nicht aufzu-
klaren. Hier kdnnen realitatsnah
angelegte Aerosolkammerunter-
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Abb. 3: Schema einer neuartigen Apparatur zur Messung der Extinktionsspektren luftgetragener

Partikel.

suchungen, die im Gegensatz zu
Feldmessungen unter wohldefi-
nierten Bedingungen durchge-
fihrt werden, kombiniert mit La-
borexperimenten und Modellstu-
dien einen wertvollen Beitrag zur
Verbesserung der Prognostizier-
barkeit des Aerosoleinflusses auf
das Klima leisten.

Zur Untersuchung der optischen
Aerosoleigenschaften kommenin
der AIDA-Anlage neben kommer-
zieller Messtechnik auch Eigen-
entwicklungen zum Einsatz. Als
Beispiel sei in Abb. 3 der Aufbau
einer Extinktionszelle veran-
schaulicht, mitder die Extinktions-
spektren luftgetragener Partikel
im Wellenlangenbereich zwi-
schen 200 und 1000 nm vermes-
sen und durch Modifikation der
Partikelstruktur oder der chemi-
schen Zusammensetzung indu-
zierte Veranderungen empfindlich
detektiert werden kdnnen. Abb. 4

zeigt den zeitlichen Verlauf des terungsexperimentes, in dem die
Extinktionskoeffizienten von Gra-  Partikel in mehreren Stufen in situ
phitfunkenru? wahrend eines Al-  mit schwerflichtigen Ozonolyse-
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Abb. 4: Zeitliche Veréanderung der Extinktion von Graphitfunken-
ru3-Aerosol durch wiederholtes Beschichten mit organischem
Material (blau: 450 nm; griin: 550 nm; rot: 700 nm)




produkten des naturlich vorkom-
menden Kohlenwasserstoffes
o-Pinen beschichtet wurden. Die
Ausbildung einer neuen Lage
lichtstreuenden organischen Ma-
terials wird jeweils von einem be-
trachtlichen Anstieg der Extinktion
begleitet. Durch Vergleich von Ex-
tinktions- und Streulichtmessun-
gen erweist sich jedoch, dass sich
auch dasAbsorptionsvermdgenin
etwa verdoppelt, obwohl die orga-
nische Schicht selbst nahezu kein
Lichtabsorbiert. Andererseits wird
bei der Koagulation von Ruf3 mit
trockenen Ammoniumsulfatpar-
tikeln, die nicht zur Ausbildung
geschlossener Beschichtungen
fuhrt, keine nennenswerte Er-
hoéhung der Lichtabsorption beob-

achtet. Diese fur die Strahlungsbi-
lanz der Atmosphéare bedeutsa-
men Zusammenhange konntenin
der AIDA-Kammer erstmals de-
tailliertan luftgetragenen Partikeln
untersucht werden.

Zusammenfassung

In der Versuchsanlage AIDA des
IMK wurden seit 1997 umfassen-
de Studien zur Charakterisierung
der strukturellen, aerosoldynami-
schen und optischen Eigenschaf-
tenvon luftgetragenem Rul3 sowie
zur heterogenen Chemie reaktiver
Spurengase an der Oberflache
von RuBpartikeln durchgefihrt.
Unterstitzt durch Laborexperi-
mente und Simulationsrechnun-

gen mit dem Prozessmodell CO-
SIMA konnten so vielféltige Er-
kenntnisse gewonnenwerden, die
eine wissenschaftlich fundiertere
Behandlung des Einflusses von
RuRaerosol im Rahmen von re-
gionalen und globalen Klimasimu-
lationen erlauben. Dieinder AIDA-
Rulkampagne 1999 gemeinsam
mit nationalen und internationalen
Partnern gewonnen Ergebnisse
wurden in 9 ausfihrlichen Publi-
kationen dokumentiert, die dem-
nachst in einer Spezialausgabe
des Journal of Aerosol Science
erscheinen werden.
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