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“Progress in the study of vegetation and the
atmosphere, as in the whole of ecology, depends on
maintaining a sensible balance between all these
essential activities: the development of instruments
and recording systems, the interpretation of
measurements, the construction of mathematical
models, and most of all on the collaboration of
micrometeorologists and ecologists who are
prepared to learn from each other”

MONTEITH (1975)
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Verzeichnis der verwendeten Symbole

Verzeichnis der verwendeten Symbole

BN | Flussdichte (Transportrate) im Bestandsniederschlag kg / (m?s)

c Luftkonzentration (Dichte) einer Eigenschaft eig; bei Partikeln: [eig]/cm? bzw.
Partikelanzahldichte 1/em’

cp spezifische Warmekapazitit von Luft bei konstantem Druck J/ (K kg)

d Partikeldurchmesser; Verdrangungsschichtdicke um bzw. m

D molekularer Diffusionskoeffizient m?/s

E.q Standardfehler der berechneten Depositionsgeschwindigkeit cm/s

F Flussdichte (Transportrate) einer Eigenschaft eig; bei Partikeln: | [eig] / (m?s) bzw.
vertikaler Partikelfluss 1/(m?s)

FN  |Flussdichte (Transportrate) eines Spurenstoffs im kg / (m?s)
Freilandniederschlag

g Gravitationsbeschleunigung (Normwert 9.81) m/s

G Bodenwirmestrom W/m?

H fithlbarer Warmestrom W/m®

K Konstante (allgemein) -

ka Karman-Konstante (= 0.4) -

K. turbulenter Diffusionskoeffizient der Eigenschaft eig m?/s

L Monin-Obuchov-Mischungsldnge m

LAI |allseitiger Blattflichenindex -

LE latenter Wéarmestrom W/m?

MMD | Mittlerer Massendurchmesser um

)% Luftdruck N/ m?

P Anzahl gezéhlter Teilchen pro Zeiteinheit -

q spezifische Feuchte der Luft g/kg

r Partikelradius; Transportwiderstand pum bzw. s/cm

Ta aerodynamischer Widerstand zwischen Messhohe und s/cm

Erdoberflache




Verzeichnis der verwendeten Symbole

Re Reynoldszahl -
R, Strahlungsbilanz W/m’
t Zeit ]
T Lufttemperatur (absolut) K
u, v, |longitudinale, laterale und vertikale Komponente des m/s
w Windvektors
U Schubspannungsgeschwindigkeit m/s
U Betrag der horizontalen Windgeschwindigkeit m/s
Va Depositionsgeschwindigkeit luftgetragener Partikel m/s
Vs Depositionsgeschwindigkeit an der Erdoberflédche m/s
Vg Sedimentationsgeschwindigkeit m/s
Vv Volumen cm?
z vertikale Raumkoordinate (Hohe iiber Erdboden) m
Zp Rauhigkeitslange m
p Bowen Verhiltnis (Verhéltnis zwischen fiihlbarem und latentem -
Wairmestrom); Proportionskonstante
¢ skalare Eigenschaft der Atmosphire -
n Viskositit von Luft (1,83 10 bei 20°C und Normaldruck) kg / (ms)
A Spezifische Verdampfungswirme von Wasser J/kg
7, Verhiltnis der Molekulargewichte von Wasserdampf und -
trockener Luft (0.6227)
p Luftdichte kg / m’
o Standardabweichung einer Eigenschaft eig [eig]
T Schubspannung N/m?
T Mittelungszeitraum S
v kinematische Zahigkeit von Luft (1.5 10~ bei 0°C und m? /s

Normaldruck)

Wie in der Mikrometeorologie iiblich, soll mit x das zeitliche Mittel einer GroBe x und mit
x" die Abweichung des Augenblickwerts vom Mittelwert (also: x —x ) bezeichnet werden.



Einleitung

Einleitung

Die Meteorologie befasst sich mit der Beschreibung, Erklarung und Simulation der Vorgédnge
und Erscheinungen in der Atmosphére. Sie hat sich im Laufe der letzten 100 Jahre von der
“Lehre von den Witterungserscheinungen” als “Prototyp jener Wissenschaften, die es trotz
ernstlicher Bemiihungen noch zu keinen oder fast keinen Gesetzen gebracht haben” (EXNER,
1925) zu einer “modernen Meteorologie” entwickelt, die als “Teilgebiet der exakten
Naturwissenschaften” (FORTAK, 1982) die gesamte Physik und Chemie der Atmosphire und
auch die der Atmosphiren anderer Planeten umfasst.

Die Vorgéinge und Erscheinungen in der Atmosphére stehen in komplexen Wechselwirkungen
zu Vorgédngen in anderen Teilen des dynamischen Systems Erde. Die Atmosphére ist in die
vielfdltig vernetzten Stoff- und Wirkungskreisldufe einbezogen, in denen ein Grossteil der in
und auf der Erde ablaufenden Prozesse organisiert ist. Indem die Meteorologie diesem
Umstand Rechnung trdgt und sich nicht nur auf die Beschreibung des Systemkomplexes
Atmosphdre selbst einschlieBlich aller darin auftretenden internen Wechselwirkungen
beschriankt, sondern auch die externen Wechselwirkungen mit anderen Teilsystemen der Erde,
wie der Pedosphére, der Hydrosphére und der Biosphédre, zu ihrem Gegenstand macht, kann
sie heute als Teil einer umfassenden “Umweltwissenschaft” begriffen werden (WARNECKE,
1997).

Durch den kontinuierlichen und starken Aussto3 von Stoffen infolge menschlicher Tatigkeit
(Industrie, Gewerbe, Landwirtschaft, Verkehr, Haushalte) sind in der Atmosphire und da-
durch mittelbar in terrestrischen und aquatischen Okosystemen Verinderungen initiiert wor-
den, deren mittel- und langfristigen Folgen derzeit nicht abzusehen sind. Um diese zukiinf-
tigen Entwicklungen vorhersagen und beeinflussen zu kénnen, werden zahlreiche Anstren-
gungen unternommen, die qualitative und quantitative Entwicklung sowohl der Atmosphire
als auch der betroffenen Okosysteme zu modellieren. Eine solche Modellierung setzt not-
wendiger Weise detaillierte Kenntnisse zum Stoff- und Energieaustausch zwischen Atmo-
sphédre und der vegetationsbestandenen Oberfliche voraus. Diese Kenntnisse kdnnen jedoch
nur mit Hilfe von Feldmessungen an und in den betroffenen Okosystemen gewonnen werden.

Die vorliegende Arbeit beschéftigt sich mit einem Aspekt des Stoffaustausches zwischen der
Atmosphédre und der vegetationsbestandenen Oberfliche: der Quantifizierung der Trockenen
Deposition luftgetragener Partikel' in einem Fichtenforst. Fiir Wilder und Forste ist der
Stoffeintrag aus der Atmosphire von ganz besonderer Bedeutung, da diese Okosysteme im
Gegensatz zu landwirtschaftlichen Nutzflichen in der Regel nicht gediingt werden, und der
atmosphirische Stoffeintrag somit faktisch die einzige Quelle von Schad- und Néhrstoffen fiir
das System ist. Ziel dieser Arbeit war es, die Depositionsgeschwindigkeit luftgetragener

! Partikel (lat. particula): Teilchen



Einleitung

Partikel exemplarisch fiir einen Fichtenaltbestand im Solling zeitlich hoch aufgeldst und als
Funktion der Partikelgrof3e sowie der atmosphérischen Randbedingungen zu bestimmen. Als
Untersuchungsmethode wurde die Eddy - Kovarianzmethode gewdhlt. Da fiir den unter-
suchten Bestand bereits Messungen der Trockenen Deposition mit anderen Methoden
durchgefiihrt wurden, liegt ein besonderer Schwerpunkt dieser Arbeit auch auf der Frage, ob,
und unter welchen Bedingungen, die gewéhlte Methode flir die Bestimmung der Partikel-
deposition anwendbar ist.

Im ersten Kapitel der Arbeit werden zunichst einige allgemeine Grundlagen zum Stoffaus-
tausch zwischen der Atmosphire und der vegetationsbestandenen Erdoberfliche zusammen-
gefasst, da diese das theoretische Gertist fiir die eigenen Messungen darstellen. Es folgt eine
Diskussion der wichtigsten mikrometeorologischen Methoden zur Bestimmung vertikaler
Stoff- und Energiefliisse zwischen Atmosphére und Erdoberfldche. Da fiir die Messungen der
vorliegenden Arbeit die Eddy - Kovarianzmethode Verwendung gefunden hat, wird diese
besonders intensiv besprochen. Im dritten Teil werden Setup und Untersuchungsort der
eigenen Messungen vorgestellt, im vierten und fiinften Kapitel werden die Ergebnisse dieser
Messungen beschrieben und diskutiert.



Theoretische Uberlegungen zum Stoffaustausch zwischen Atmosphire und Vegetation

1 Theoretische Uberlegungen zum Stoffaustausch zwischen
Atmosphdre und Vegetation mit besonderer Bericksichtigung
der Deposition von atmospharischen Partikeln Giber Waldern

In diesem Kapitel werden allgemeine theoretische Grundlagen zum Stoffaustausch zwischen
der Atmosphére und der vegetationsbestandenen Erdoberfliche zusammengefasst. Zunichst
werden die Systeme Atmosphire und Vegetation in eigenen Abschnitten separat betrachtet,
danach wird der Stoff- und Energieaustausch zwischen beiden Systemen erdrtert. Die fiir die
eigenen Untersuchungen der Partikeldeposition iiber Wéildern relevanten Punkte werden
jeweils in Unterkapiteln detailliert erldutert.

1.1 Die Atmosphare

Die Atmosphidre ist die Gashiille der Erde. Sie enthélt neben ihren Hauptbestandteilen
Stickstoff (molekular), Sauerstoff (molekular), Argon, Wasserdampf sowie geringen Mengen
verschiedener Spurengase (wie z.B. Kohlendioxid, Neon, Helium, Ozon, Schwefeldioxid,
Stickoxiden) fliissige und feste Schwebstoffe im GroBenbereich von ca. 0,01 bis 100 pm
Durchmesser, die als “atmosphérische Partikel” bezeichnet werden und im Mittelpunkt der
vorliegenden Arbeit stehen. Diese Schwebstoffe — etwa 1.000 bis 10.000 Teilchen pro cm?
Luft - beeinflussen den Strahlungshaushalt der Atmosphire sowie die Prozesse der Wolken-
und Niederschlagsbildung in der Troposphédre. Sie sind fiir die globalen Kreisldufe
chemischer Elemente sowie fiir die Stoffhaushalte von Okosystemen von groBer Bedeutung
und wirken dariiber hinaus in vielféltiger Art und Weise auch auf die menschliche Gesundheit
und das menschliche Wohlergehen ein (Abschnitt 1.1.1).

Die Atmosphire wird vertikal in verschiedene Schichten eingeteilt, wobei je nach Art der
Betrachtung  unterschiedliche  Einteilungskriterien zur  Geltung kommen.  Fiir
mikrometeorologische Untersuchungen, wie die Bestimmung des Partikelflusses zur
Erdoberflache, ist vor allem das Konzept der “Planetarischen Grenzschicht” (planetary
boundary layer - PBL) von grofler Bedeutung. Mit diesem Konzept besitzen
Mikrometeorologen eine eigene, fiir ihre Untersuchungen angepasste Modellvorstellung der
Atmosphdre, die sich von denjenigen der Klimatologen einerseits und der
Landschaftsokologen andererseits unterscheidet. Ein tieferes Verstindnis der Prozesse
innerhalb der PBL ist erforderlich, um die in der Mikrometeorologie angewandten Methoden
zur Erfassung vertikaler Stofffliisse und deren Grenzen bewerten zu konnen (Abschnitt 1.1.2).

Fir groBriumige, klimatologische Untersuchungen werden Bereiche der Atmosphdre mit
gleichen (dhnlichen) Eigenschaften wie Temperatur und Wasserdampfgehalt {iblicherweise
als “Luftmasse” bezeichnet. Fiir kleinrdumige, mikrometeorologische Untersuchungen wird
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dagegen ein betrachteter Ausschnitt der Atmosphire gedanklich in kleinere Einheiten
(Luftquanten, Luftpakete) unterteilt. Es wird angenommen, dass sich diese Luftpakete
innerhalb der Atmosphire turbulent bewegen und untereinander sowohl Spurenstoffe als auch
Energie (filhlbare Wirme, latente Energie) austauschen. Auf Grund von Stoff- bzw.
Energieunterschieden innerhalb der Atmosphire entstehen mit Hilfe dieser Prozesse
gerichtete Stoff- und Energiefliisse, die haufig durch Quellen/Senken auf der Erdoberfldche
angetrieben werden. Der in der vorliegenden Arbeit untersuchte Partikeltransport zwischen
Atmosphire und der Vegetation von Wildern ist einer dieser Stofffliisse (Kapitel 1.3).

Die Atmosphire als Gashiille der Erde ist ein offenes System, das einer stdndigen Dynamik
unterworfen ist. Diese Dynamik resultiert aus den unterschiedlichen physikalischen und
chemischen Eigenschaften der Erdoberfliche (Wasser und Land, Berg und Tal) sowie der
zeitlichen und rdumlichen Variabilitit der Einstrahlungsintensitdt der Sonne auf die
Erdoberfliche. Deshalb zeigen insbesondere im Bereich der PBL Lufttemperaturen,
Windgeschwindigkeiten, Spurenstoffkonzentrationen und andere Parameter mit typischen
Zeitskalen von wenigen Sekunden (turbulenter Transport), 24 Stunden (Tagesgang) und 365
Tagen (Jahresgang) ein ganzes Spektrum von Fluktuationen. So ist davon auszugehen, dass
ein bestimmter Zustand der Atmosphdre an einem bestimmten Ort der Erde und zu einem
bestimmten Zeitpunkt als einmalig und als nicht reproduzierbar anzusehen ist. Dieser
Umstand schrinkt die Aussagekraft einzelner meteorologischer Messungen bzw. Messreihen
erheblich ein und stellt fiir die Forschenden Schwierigkeit und Herausforderung zugleich dar.

Vereinfacht ldsst sich der Zustand der Atmosphdre jederzeit durch sieben Variablen
beschreiben: der longitudinalen, der lateralen und der vertikalen Komponente des
Windvektors u, v und w; der Luftdichte p; der absoluten Temperatur 7; der spezifischen
Feuchte g und den Luftdruck p. Die raumliche und zeitliche Abhdngigkeit dieser Variablen
kann durch ein System von sieben gekoppelten partiellen Differentialgleichungen beschrieben
werden: den drei Bewegungsgleichungen (Navier-Stokes-Gleichungen, Impulserhalt), den
Kontinuititsgleichungen fiir Luft- und Wassermolekiile (Massenerhaltung), der
Energiebilanzgleichung und dem allgemeinen Gasgesetz. Fiir die Losung dieses
Gleichungssystems ist die genaue Kenntnis der Anfangs- und Randbedingungen notwendig,
so dass eine Losung nur in Ausnahmefillen moglich ist.

1.1.1 Detailbetrachtung Atmosphare: Atmospharische Partikel

Unter dem Begriff der “atmosphérischen” bzw. “luftgetragenen Partikel” fasst man alle in der
Atmosphdre suspendierten festen und fliissigen Schwebstoffe zusammen. Im Gegensatz
hierzu wird die Gesamtheit aller in einem Luftvolumen enthaltenen festen und fliissigen
Partikel, also die gesamte Fraktion der in der Atmosphére kondensierten Materie, gemeinsam
mit der sic umgebenden Luft als “atmosphirisches Aerosol”” (SCHMAUSS & WIGAND, 1929)
bezeichnet. Umgangssprachliche Bezeichnungen, wie “Dunst”, “Rauch” oder “Nebel”, stehen

* Aerosol (griech./lat.): in Luft gelost
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in Zusammenhang mit einer qualitativen Aerosol - Charakterisierung von Luftmassen, soweit
diese mit dem menschlichen Auge moglich ist.

1.1.1.1  Physikalische und chemische Charakterisierung luftgetragener Partikel

Einzelne, luftgetragene Partikel konnen mit verschiedenen Eigenschaften charakterisiert
werden, wie z.B. der geometrischen Form, Partikelgrofe, Lebensdauer, freien Weglinge,
stofflichen Zusammensetzung und der Dichte. Eine umfassende Charakterisierung von
Partikelkollektiven erfordert demgegeniiber statistische Angaben zur Gesamtkonzentration, -
oberfliche, -volumen und -masse sowie Angaben zur GréBenverteilung (“Aerosolspektrum™),
zur Massenkonzentration und zum mittleren Durchmesser der in einem Luftvolumen
enthaltenen Partikel. Im folgenden werden einige der genannten Eigenschaften diskutiert.

Die geometrischen Formen luftgetragener Partikel sind vielgestaltig und unregelméfig. Aus
praktischen Griinden wird jedoch héufig eine vereinfachte kugelférmige Geometrie
angenommen. Eine mogliche Begriindung fiir diese Annahme ist, dass Partikel mit
wasserloslichen Anteilen bei ausreichend hoher Feuchtigkeit in hoch konzentrierte
Losungstropfchen iibergehen, welche eine anndhernde Kugelform haben (WARNECK, 2000).

Der praktische Vorteil einer angenommen Kugelform ist zweifelsohne die Mdglichkeit, die
GroBe luftgetragener Partikel in einfacher Weise iiber den Durchmesser beschreiben und die
Partikel in dieser Weise klassifizieren zu kdnnen. Dabei wird unter dem Partikeldurchmesser
ein sogenannter “Aquivalentdurchmesser” verstanden. Eine mdgliche, von messverfahrens-
technischen Fragen unabhingige Definition fiir diesen ist der Durchmesser einer gedachten
idealen Kugel mit dem selben Volumen wie das des betrachteten Partikels (z.B. WINKLER,
2000).

Partikel des atmosphérischen Aerosols umfassen ein enormes Grofenspektrum von wenigen
Nanometern bis hin zu mehreren Mikrometern Durchmesser. Partikel mit einem Radius
r<0,1 um werden in der Literatur als Aitkenkerne (“Aitken nuclei’), Partikel mit » > 0,1 um
und » < 1 pum als GroBle Partikel (“large particle”) und Partikel mit » > 1 um als
Riesenpartikel (“giant particles) bezeichnet. Daneben ist auch eine Einteilung in “coarse”
(r> 1pm), “fine” (20 nm <r <1 pm) und “ultrafine” (r <20 nm) gebrduchlich (JAENICKE,
1993; MAKELA ET AL., 1997).

Die Einteilung in GroBenbereiche spiegelt die wichtige Beobachtung wieder, dass in
bestimmten GroBenklassen einzelne Prozesse besonders wirksam - oder nicht wirksam - sind
und dass bestimmte chemische Bestandteile in jeweils unterschiedlichen Anteilen vorhanden
sind. Beispielsweise sind Riesenpartikel im Verhéltnis zu Grof3en Partikeln und Aitkenkernen
in besonders starker Weise dem Einfluss der Sedimentation ausgesetzt, wihrend die letzteren
vor allem den Mechanismen der Brownschen Molekularbewegung unterliegen. Die
Wirksamkeit einzelner, bestimmter Prozesse wiederum beeinflusst wesentlich die individuelle
Lebensdauer von Partikeln in der Atmosphére, die deshalb fiir die einzelnen GréBenbereiche
mit Werten zwischen wenigen Sekunden und mehreren Tagen entsprechend unterschiedlich
grof} ausfillt.
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Das absolute Konzentrationsmaximum (das Maximum der Teilchenanzahl in einem
Einheitsradiusintervall) befindet sich typischerweise im Bereich der Aitkenkerne bei einem
Radius von etwa 0,01 bis 0,1 pm. Oberhalb von > 0,1um nimmt die Partikelkonzentration
mit der GroBe der Partikel rasch in Form einer Potenzfunktion ab. Partikel mit einem Radius
> 0,25 um tragen nicht mehr nennenswert zur Gesamtpartikelanzahl bei, Partikel mit einem
Durchmesser von mehr als 10 pm werden in der Atmosphire nur noch selten beobachtet
(HAATAJA & VESALA, 1997; DELANY ET AL., 1967). Eine obere GrenzgroBe des
atmosphirischen Aerosols ist allerdings nicht bekannt (JAENICKE & JUNGE, 1967). Unterhalb
des Konzentrationsmaximums zeigt die PartikelgroBenverteilung eine besonders deutliche
zeitliche Variabilitit sowie eine starke Abhingigkeit von meteorologischen und chemischen
Randbedingungen innerhalb eines Luftvolumens als auch von dessen Geschichte (MAKELA ET
AL., 1997).

In Zusammenhang mit der Herkunft von Luftmassen lassen sich nach JAENICKE (1993) fiir
Mitteleuropa grob fiinf Aerosoltypen unterscheiden, denen jeweils ein charakteristisches
Partikelspektrum zugeordnet werden kann: “Reinluft”, “kontinentale Reinluft”, “ldndliche
Luft”, “Stadtluft” und “maritime Luft”. Erwartungsgemil} finden sich in der Abwindfahne
stadtischer Gebiete hohere Partikelkonzentrationen (etwa eine halbe bis eine Gréflenordnung
mehr) als in ldndlicher Luft, die wiederum stérker belastet ist als Reinluft. Eine allgemeinere
Klassifizierung des atmosphérischen Aerosols lieferte bereits JUNGE (1963), der auf globaler
Ebene zwischen ‘“continental”, “maritime” und “tropospheric background aerosol”
unterschied.

Luftgetragene Partikel bestehen hédufig sowohl aus fester Materie als auch aus fliissigem
Wasser. Der Fliissigwasseranteil variiert dabei in Abhidngigkeit von der relativen Feuchtigkeit
der umgebenden Luft - insbesondere dann, wenn Partikel 16sliche und hygroskopische
Substanzen enthalten. Mit der Verdnderung des Fliissigwasseranteils als Folge einer
steigenden oder fallenden relativen Feuchte verdndern sich - in Abhéngigkeit von der
chemischen Zusammensetzung und des Trockenradius - die Grofle einzelner Partikel unter
Umstidnden dramatisch (FITZGERALD, 1975). Gleichzeitig werden weitere Eigenschaften
modifiziert, wie insbesondere die Lichtstreuung der Partikel, die geometrische Form, die
Depositionsgeschwindigkeit und die Dichte der einzelnen Partikel. Letztere schwankt fiir
kontinentale Luftmassen bei relativen Luftfeuchten bis 75% zwischen 1,8 und 3 kg/dm?,
wihrend sie bei hoheren Luftfeuchten auf etwa 1 kg/dm?® reduziert werden kann (HANEL &
THUDIUM, 1977; WARNECK, 2000).

Bei sehr hoher relativer Luftfeuchtigkeit gehen Partikel in Nebel- oder Wolkentropchen iiber.
Letztere werden - getrennt von den atmosphérischen Partikeln - als separates System
behandelt, obwohl sie im Prinzip in gleicher Art und Weise als stabile Suspension (fliissiger)
Schwebstoffe in der sie umgebenden Luft angesehen werden konnen. Auf Grund des
flieBenden Ubergangs kann keine eindeutige Grenze benannt werden; insbesondere existieren
auch bei den PartikelgroBen Uberlappungen zwischen den beiden Systemen (WARNECK,
2000).
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Die chemische Zusammensetzung des atmosphidrischen Aerosols ist abhédngig von den
Quellen der Partikelproduktion sowie den Umwandlungsprozessen, denen das betrachtete
Aerosol unterliegt. So sind typische Bestandteile der durch Winderosion aufgewirbelten
Bodenteilchen Silizium, Calcium, Eisen und Titan, wihrend Meersalzpartikel hohe Gehalte
an C1"und Na" enthalten. Ein Ensemble von vielen Partikelteilchen kann eine sehr heterogene
chemische Zusammensetzung aufweisen. Aber auch fiir die Zusammensetzung eines
einzelnen Partikels ist schon ein Gemisch sehr vieler Substanzen und chemischer Elemente
moglich. Diesem Phidnomen wird mit dem sogenannten Mischkernkonzept Rechnung
getragen, welches zwischen &uflerer und innerer Mischung unterscheidet (ROEDEL, 1994;
WINKLER, 2000).

Einzelne Inhaltsstoffe verteilen sich typischerweise iiber einen mehr oder weniger breiten,
stoffspezifischen GroBenbereich des Partikelspektrums. Zur Charakterisierung dieses
Phinomens wurde der Begriff des mittleren Massendurchmessers (MMD) geprégt, unterhalb
und oberhalb dessen sich jeweils 50% der Masse der Substanz befinden. Das Konzept des
MMDs erlaubt es, Resultate groflenspezifischer Untersuchungen physikalischer Eigenschaften
luftgetragener Partikel (wie die Ergebnisse der vorliegenden Arbeit) auf elementspezifische
Fragestellungen zu iibertragen.

1.1.1.2  Der Lebenslauf luftgetragener Partikel: Entstehung, Umwandlung und
Deposition von Partikeln des atmosphiirischen Aerosols

Aerosolpartikel unterliegen als Spurenstoffe in der Atmosphire Quell-, physikalischen sowie
chemischen Umwandlungs-, Transport- und Depositionsprozessen. Die physikalischen und
chemischen Eigenschaften der Partikel werden im Laufe der Zeit durch aerosolphysikalische
und meteorologische Prozesse kontinuierlich veridndert. Die Aufenthalts- und Transportdauer
der Partikel in der Troposphire ist auf relativ kurze Zeitrdume (einige Sekunden bis einige
Tage) beschrinkt, wihrend Partikel in der Stratosphidre mehrere hundert Tage existieren
konnen (JAENICKE, 1988).

Luftgetragene Partikel entstehen auf vielféltige Art und Weise. Zu den Bildungsmechanismen
gehoren die Dispergierung und Aufwirbelung von Bodenpartikeln, die Produktion von See-
salzpartikeln an der Meeresoberfliche durch das Zerplatzen von Luftblasen, das Abtrocknen
von Wolkentropfen sowie die Partikelbildung aus der Gasphase durch homogene Konden-
sation ibersdttigter Dampfe (“gas-to-particle conversion”, GPC). Prominente Beispiele fiir
die GPC sind die Oxidierung von SO, und NO; zu Schwefelsdure (H,SO4) bzw. Salpetersidure
(HNO3). Wichtige anthropogene Quellen sind die Verbrennung fossiler Energietriger wie
z.B. Kohle, Erdol und Erdgas, die Eisen- und Stahlindustrie, die Zementproduktion sowie die
Landwirtschaft. Zu den natiirliche Ereignissen der Partikelbildung gehoren Waldbrinde und
vulkanische Eruptionen, bei denen sowohl Aschepartikel als auch Vorldufergase fiir die GPC
emittiert werden (GRADEL & CRUTZEN, 1994; WARNECK, 2000).

Die sich in der Atmosphidre befindlichen Partikel verdndern ihre Gréfe sowohl durch die
Zusammenlagerung mehrerer Partikel (“Koagulation”) als auch durch die Anlagerung von
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Gasmolekiilen an vorhandene Partikel (“heterogene Kondensation”). Bei beiden Prozessen
kommt es zu einer Verschiebung des GroBenspektrums zu Gunsten der groflen Partikel auf
Kosten der Aitkenkerne. Dariliber hinaus werden Partikel auch durch die Bildung und
Wiederverdampfung von Wolkentropfchen modifiziert.

Wihrend ihres Aufenthaltes in der Atmosphédre konnen Partikel horizontal weite Distanzen
zurlicklegen und tiber globale Strecken verfrachtet werden. Dies fiihrt dazu, dass feste und
fliissige Schwebstoffe ein allgemeines Merkmal der unteren Atmosphédre sind und durchaus
nicht auf Regionen mit Partikelquellen beschriankt bleiben (WARNECK, 2000; AHONEN ET AL.,
1997).

Die Lebensdauer mittelgroBer und groBer Partikel wird durch die Nasse und Trockene
Deposition begrenzt, also durch die Ablagerung bzw. Abscheidung der Partikel auf und an
den Strukturen der Erdoberfliche (Vegetation, Erdboden, Wasseroberflichen). Die
Lebensdauer kleiner und ultrafeiner Partikel wird dagegen vor allem durch Koagulation und
heterogene Kondensation eingeschrinkt. Die betroffenen Partikel verlieren in diesen Fillen
zwar ihre eigenstindige Existenz, ihre Inhaltsstoffe verbleiben aber als Teil groBerer und
langerlebiger Partikel in der Atmosphire. Partikel mit einem Durchmesser zwischen 0,01 und
0,1 um werden von Senkenprozessen nur schwer erfasst, was zu dem bereits beschriebenen
Konzentrationsmaximum fiihrt. Die kiirzeste individuelle Lebensdauer weisen ultrafeine
Partikel und die sehr rasch sedimentierenden Riesenpartikel mit Radien > 10 um auf.

1.1.1.3  Auswirkungen des atmosphérischen Aerosols auf das Klima

Luftgetragene Partikel besitzen geeignete Oberfldchen fiir die Anlagerung von Molekiilen und
Ionen aus ihrer Umgebung. Sie fungieren in der Atmosphdre als Kondensationskerne und
dienen dariiber hinaus allgemein als Medien, auf denen wichtige chemische Reaktionen
ablaufen konnen (GRADEL & CRUTZEN, 1994). Weiter trilbben Aerosolteilchen die
Atmosphire, so dass die Atmosphdre kurz- und langwellige Strahlung stirker reflektiert,
streut oder absorbiert, wobei neben der PartikelgroBe die Anzahldichte und die Art der
Teilchen fiir die Stirke und die Art der Beeinflussung mal3gebend ist (WINKLER, 2000).

Uber diese physikalischen Eigenschaften greift das atmosphirische Aerosol im regionalen wie
im globalen Maf3stab in komplizierter und bisher noch ldngst nicht im Detail bekannter Weise
in das Klimageschehen ein, indem es zum einen den Strahlungshaushalt der Atmosphére und
zum zweiten die Wolkenbildung beeinflusst und damit sowohl den Warmehaushalt als auch
den Wasserhaushalt der Erde modifiziert.

Wihrend es heute bereits zahlreiche Hochrechnungen der Effekte fiir Treibhausgasszenarien
gibt, existieren nur erste grobe Versuche, auch den Einfluss der Aerosole exakt zu bestimmen
(GrRABL, 1999). Allgemein wird dabei zwischen der direkten Klimawirkung (verstirkte
Reflektion, z.T. auch Absorption des kurzwelligen Sonnenlichtes) und der indirekten
Wirkung (Einfluss auf die Wolkenbildung) des globalen Aerosols unterschieden. Sowohl die
direkten als auch die indirekten Klimawirkungen fiihren fiir sich alleine betrachtet zu einem
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sogenannten ‘““Anti-Treibhauseffekt” und damit tendenziell zu einer Kompensation des
anthropogen verursachten Treibhauseffektes (CHARLSON ET AL., 1992).

Eine zuverldssige, modellhafte Abschitzung des “Aerosol-Klimaeffektes” setzt neben der
Kenntnis der optischen Eigenschaften von luftgetragenen Partikeln die Modellierung der
Verteilung von Aerosolpartikeln und damit die Modellierung aller Quell-, Transport-,
Umwandlungs- und Depositionsprozesse voraus. Ein Beitrag hierzu soll mit der vorliegenden
Arbeit geleistet werden.

1.1.1.4  Messtechnische Erfassung von Partikeln

Atmosphirische Partikel konnen auf Impaktorenplatten abgeschieden, auf Filtern gesammelt
oder mit Hilfe optischer Messgerite erfasst werden (Tabelle 1). Die Gesamtanzahl der in
einem Luftvolumen gefundenen Teilchen ist stark vom berticksichtigten Gréenbereich und
dem Zihlwirkungsgrad (Verhidltnis der Anzahl der detektierten Teilchen zur Anzahl der
tatsachlich in einem Luftvolumen vorhandenen Partikel) des eingesetzten Messverfahrens ab-
hingig. Bis heute gibt es kein einzelnes Verfahren, mit dem die Partikelkonzentration iiber
das gesamte GroBenspektrum des atmosphédrischen Aerosols als Funktion der Partikelgrof3e
bestimmt werden kann. Eine Ubersicht zu giingigen Messtechniken geben WILLEKE & BARON
(1993).

Tabelle 1: Wichtigste Messverfahren zur Bestimmung der Konzentration luftgetragener Partikel (nach:
WARNECK, 2000; erginzt)

Messverfahren PartikelgroBe ¥ Bestimmung von Theorie
(um)
Filter >0,01" Gesamtmasse (direktes Verfahren)
Impaktorplatten > 0,1 Masseverteilung MARPLE & WILLEKE
(1976)
Streulichtzéhler >0,3 Anzahlverteilung MIE (1908)
Kondensationskernzidhler 0,005-0,8 Anzahl oder Volumen? | AITKEN (1923)

 Durchmesser; * abhiingig vom Filtertyp und den zur Verfiigung stehenden Analyseverfahren; © bei
Auszihlung unter dem Mikroskop auch Anzahlverteilung; ¥ in Kombination mit einem GréBen-Fraktionierer
(electric mobility analyzer) als Anzahl- bzw. Volumenverteilung

Zeitlich hoch aufgeloste Messungen der Partikelkonzentration — wie sie fiir die Eddy -
Kovarianzmethode notwendig sind (vgl. Kapitel 2.2.2) — sind ausschlieBlich mit optischen
Messverfahren moglich. Hier unterscheidet man Verfahren, die Partikelgroen und
-konzentration am Einzelpartikel bestimmen (Streulichtzéhler, Aerosolspektrometer,
Laufzeitspektrometer) von solchen, die die Eigenschaften am Partikelkollektiv untersuchen
(Streulichtphotometer, Extraktionsphotometer, Fraunhoferbeugungsspektrometer). Im Gegen-
satz zur Kollektivuntersuchung werden bei der Einzelpartikelanalyse die Teilchen einzeln
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einem optisch abgegrenzten Messvolumen zugefiihrt. Die Grofe jedes Teilchens wird mit je
einer separaten Messung bestimmt, so dass eine hohe Auflosung des Partikelspektrums
realisiert werden kann. Im Vergleich zur Kollektivuntersuchung kann bei der Einzelpartikel-
analyse pro betrachteten Zeitintervall jedoch nur ein relativ kleines Luftvolumen untersucht
werden Deshalb sind bei diesem Messprinzip die Aussagen zur Partikelkonzentration groferer
Luftvolumina im Vergleich zu Kollektivuntersuchungen insbesondere fiir zeitlich hochauf-
geldste Messungen durch eine vergleichsweise hohe statistische Unsicherheit gekennzeichnet.

Da die Partikelgrofe bei allen Verfahren (auBler dem Mikroskop) indirekt iiber verschiedene
physikalische Partikeleigenschaften erfasst wird, wird als Mal} fiir die PartikelgroBe héufig
ein “Agivalenzdurchmesser” angegeben, dessen Definition letztendlich vom jeweiligen Mess-
verfahren abhéngt. Typischerweise werden entweder optische Eigenschaften (z.B. “Streulicht-
dquivalentdurchmesser”) oder die Beweglichkeit des Partikels (“Aerodynamischer Durch-
messer”) betrachtet. In der Regel beruhen diese indirekten Vorgehensweisen auf Vergleichs-
messungen mit kiinstlichen Partikeln (Testaerosolen), deren Eigenschaften unter Umstéinden
nicht vollstdndig mit denjenigen der betrachteten atmosphirischen Partikel {ibereinstimmen.
GroBere Partikel konnen in aufwendigen und wenig standardisierten Methoden auch direkt
unter dem (Elektronen-)Mikroskop untersucht und vermessen werden. Hierbei ist jedoch
davon auszugehen, dass die auf diese Art und Weise bestimmte Grof3e eines betrachteten Par-
tikels im getrockneten Zustand nicht der urspriinglichen Grofle des natiirlicherweise mit
Wassermolekiilen angelagerten Teilchens in der Atmosphére entspricht.

Beim Ansaugen der Probenluft in bzw. durch einen Impaktor, Filter oder Analysator miissen
besondere Vorkehrungen getroffen werden. So miissen die Partikel isokinetisch erfasst wer-
den, was entweder einer stindigen Regulierung der Ansauggeschwindigkeit oder des Ansaug-
querschnittes gleichkommt. Die Ansaugvorrichtung muss moglichst aus Edelmetall sein, um
Partikelverluste an den Winden als Folge von elektrostatischen Effekten, wie diese
beispielsweise fiir Teflon moglich sind, zu vermeiden (GALLAGHER ET AL., 1997). Dariiber
hinaus soll der Ansaugweg moglichst kurz, turbulenz- und impaktionsfrei gehalten werden’.

1.1.2 Detailbetrachtung Atmosphare: Die Planetarische Grenzschicht

Die Atmosphédre wird vertikal in Schichten eingeteilt, wobei je nach Art der Betrachtung un-
terschiedliche Einteilungskriterien zur Geltung kommen. Ein in der Meteorologie weit ver-
breitetes Prinzip ist die Einteilung der Atmosphére nach ihrem vertikalen Temperaturgra-
dienten in “Troposphire”, “Stratosphidre”, “Mesosphire” und “Thermosphire”. Die Mikrome-
teorologie beschrédnkt sich jedoch auf das Studium der bodennahen Schichten der Atmospha-

3 Man beachte die Problematik, dass fiir die Konzentrationsmessung ein turbulenzfreies Ansaugen der Probenluft
gefordert wird, um mogliche Partikelverluste zu minimieren, dagegen fiir die Eddy - Kovarianzmethode ein
turbulentes Regime erwiinscht wird, um ein Verschmieren der Konzentrationsfluktuationen zu vermeiden (vgl.
Kapitel 2.2.4, Dampfungskorrektur).
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re. Deshalb ist fiir sie vor allem das Konzept der “Planetarischen Grenzschicht” von Bedeu-
tung (Abb. 1).

Als Planetarische Grenzschicht (planetary boundary layer - PBL) wird in der
Mikrometeorologie die unterste, 100 bis 3000 Meter méchtige Schicht der Troposphére
bezeichnet. Im Gegensatz zu der dariiber liegenden freien Atmosphire wird sie in starkem
Male durch die Prozesse des vertikalen Austausches von Impuls, Warme, Wasserdampf und
Spurenstoffen zwischen Erdoberfliche und Atmosphére geprigt; in Folge von Windscherung
und thermischer Konvektion entwickelt sich hier eine turbulente Luftstromung. Ihre
Obergrenze wird durch jene Hohe definiert, in der der Windvektor mit zunehmendem
Abstand von der Erdoberfliche erstmals in die Richtung des geostrophischen Windes weist.
Diese Obergrenze ist weder rdumlich noch zeitlich konstant und im Falle von Windstille und
hochreichender labiler Schichtung zudem nicht eindeutig ausgepragt. Méchtigkeit und
Struktur der Grenzschicht weisen iiber Land tdgliche und jahreszeitliche Schwankungen auf
(DWD, 1987; STULL, 1988).
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Thermosphére | | z
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i i
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Abb. 1: Vertikale Gliederung der Atmosphére: meteorologische (a), mikrometeorologische (b) und
landschaftsdkologische (c) Betrachtung im Vergleich. Erlduterungen siehe Text Abschnitt 1.1.2 und
1.2.1; nach: ROEDEL (1994), VOGT (1995) und LESER ET AL. (1997); verdndert

Turbulente Strémungen, wie sie in der PBL entstehen, sind im Gegensatz zu laminaren
Stromungen stochastische, nicht stationdre (hier: Luft-) Bewegungen, die durch unregel-
méBige, rdumliche und zeitliche Schwankungen im Geschwindigkeitsfeld gekennzeichnet
sind. Sie konnen als das Durchlaufen von Turbulenzelementen bzw. Wirbeln (engl. eddies)
verstanden werden, die sich in der Planetarischen Grenzschicht iiber Perioden von Bruchteilen
einer Sekunde bis zu etwa einer Stunde erstrecken. Die Abmessungen dieser Elemente
werden mit 102 bis 10° Meter angegeben. Generell nimmt die GroBe der eddies mit
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zunehmender Nihe zum Boden ab, so dass die kleineren Turbulenzelemente bis zu etwa 20
Meter (mit Perioden < 1,2 Minuten) in unmittelbarer Néhe iiber der Vegetation anzusiedeln
sind. Insgesamt hingt der Charakter und die Intensitét der Turbulenz von der Windgeschwin-
digkeit, der Beschaffenheit der Unterlage und der herrschenden Schichtung der Atmosphire
ab (LILJEQUIST & CEHAK, 1979; PICHLER, 1986).

Ein Teil der Turbulenzen in der PBL wird durch die Bodenreibung der Erdoberfliche verur-
sacht. Man bezeichnet diesen Anteil auch als dynamische oder mechanische Turbulenz. Sie
entsteht, wenn eine horizontale, zunédchst laminare Windstromung in der Atmosphére an ihrer
Untergrenze durch die Rauhigkeit der Erdoberfliche abgebremst wird. Auf Grund der freien
Beweglichkeit der Luftquanten iiberwilzen die ungebremsten (oberen) Stromteile die lang-
samer vorwértskommenden (unteren) Stromteile, die ihrerseits auf der Riickseite von Walzen
vom Boden abgehoben werden. Es entwickeln sich so in der urspriinglich horizontalen
Windstromung vertikale Bewegungen, die Stromung wird turbulent (WEISCHET, 1995).

Durch das Abbremsen der Luftmasse in Folge der Bodenreibung verliert diese in Bodenndhe
einen Teil ihres Impulses (ihrer Bewegungsenergie). Es entsteht so ein vertikaler Gradient
von der Erdoberfliche zur Atmosphdre, der sich in Form eines logarithmischen Profils der
horizontalen Windgeschwindigkeit ausdriickt und einen vertikalen Impulsfluss von der
Atmosphére zur Erdoberfliche zur Folge hat.

Zwischen den Schichten unterschiedlicher mittlerer Windgeschwindigkeit wird eine
Schubspannung initiiert. Aus dieser Grofle wird unter Verwendung der Luftdichte die
sogenannte Schubspannungsgeschwindigkeit definiert, die im allgemeinen als Mal} fiir die
mechanische Turbulenz Verwendung findet®. Es gilt (STULL, 1988):

T (1)

Uy = | —

P

mit: u» Schubspannungsgeschwindigkeit (m/s)
T Schubspannung (N/m?)
p Luftdichte (kg/m?)

Am Tage wird die mechanische Turbulenz zusitzlich durch Vertikalbewegungen von
Luftpaketen unterstiitzt, die an der Bodenoberfliche erwdrmt worden sind bzw. zu dieser
zuriickkehren. Man spricht von thermischen Auftrieb bzw. von thermisch induzierter
Turbulenz. Voraussetzung hierfiir ist eine labile Schichtung der Grenzschicht, also eine
Temperaturabnahme mit der Hoéhe, welche groBer als der Betrag des adiabatischen
Temperaturgradienten ist. Dieser betrigt fiir trockene Luft 0.0098 K m™'. Umgekehrt werden
bei einer stabilen Luftschichtung Vertikalbewegungen unterdriickt, wodurch die mechanische
Turbulenz eine Abschwichung erfiahrt (DWD, 1987).

# Nach STULL (1988) kann die mechanisch induzierte Turbulenz (MT) mit — u'w'-dU / d= beschrieben werden.
Nach Gleichung (18) gilt u'w' =u,”. Weiter gilt dU /dz = u, /(k - z) fir nahe neutrale Schichtungen bzw. fiir alle
Hoéhen kleiner L (Monin-Obuchov-Mischungsldnge). Unter diesen Bedingungen ist MT also proportional zu 4}
und 4, folglich ein MaB fir MT. Vgl. hierzu auch STULL (1997).
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Das Verhiltnis zwischen mechanischer Turbulenz und thermischem Auftrieb kann mit der
Monin-Obuchov-Mischungsldnge L charakterisiert werden. Sie ergibt sich nach PANOFSKY &
DUTTON (1984) aus:

u*3cppT (2)

{107
&
p

mit: ¢, spezifische Wirmekapazitit von Luft bei konstantem Druck
T Lufttemperatur (K)
k, Karman-Konstante (~ 0,4)
g Erdbeschleunigung (Normwert 9,81 m s™)
H fiihlbarer Wirmestrom (W/m? positives H entspricht aufwirts gerichtetem Fluss)
S Bowen Verhiltnis (Verhéltnis zwischen fithlbarem und latentem Wérmestrom)

L=-

Es gilt L < 0 fiir labile, L > 0 fiir stabile Schichtungsbedingungen. Haufig wird der Term z/L
als Stabilitdtsindex verwendet, wobei z die Hohe iiber dem Erdboden ist. Bei stabiler
Schichtung gilt dann folglich z/L >0, bei instabiler Schichtung z/L <0. Bei rauhen
Oberflichen wird z um eine Verdrangungsschichtdicke d (displacement length) verringert.

Die in der Planetarischen Grenzschicht in Folge von Bodenreibung und thermischen Auftrieb
entstehenden Turbulenzelemente spielen die entscheidende Rolle beim Austausch von
fiihlbarer Warme und Spurenstoffen zwischen Erdoberfliche und Atmosphire. Man spricht
deshalb hier von einer turbulenten Diffusion der Stoffe bzw. von turbulenten Massen- und
Energiefliissen.

Fiir detailliertere Betrachtungen ist es sinnvoll, die PBL vertikal weiter zu unterteilen in eine
“molekular-viskose Unterschicht” bis etwa 1mm Hohe iiber Boden bzw. Vegetation, eine
“Prandtl-Schicht” bis 20-60 m, maximal auch bis 100 m Hohe, sowie eine “Ekman-Schicht”
bis zur Obergrenze der PBL (Abb. 1). Fiir mikrometeorologische Messungen der vertikalen,
turbulenten Austauschvorgdnge in der PBL ist die Prandtl-Schicht (auch: surface layer,
constant flux layer) entscheidend. Obwohl ihre Michtigkeit nur rund 10 % der gesamten PBL
betrédgt, erfolgt hier 70-80 % der reibungsbedingten Abnahme der Windgeschwindigkeit. In
thr ist die Schubspannung, die zwischen Schichten unterschiedlicher mittlerer Windge-
schwindigkeit entsteht, von der Hohe unabhingig und gleich der Reibungskraft an der
Bodenoberfliche (LILJEQUIST & CEHAK, 1979). Auch fiir den Vertikalaustausch von Impuls,
fiihlbarer Wiarme und Spurenstoffen konnen vertikale Variationen innerhalb des Prandtl-
Schicht vernachldssigt werden. Da dies nur flir die Prandtl-Schicht, nicht jedoch fiir die
Ekman-Schicht zutrifft, miissen (fiir die Erdoberfliche reprasentative) Flussmessungen immer
in dieser Schicht durchgefiihrt werden.

Bei rauher Unterlage oder starker Gelidndegliederung wird der unterste Teil der Prandtl-
Schicht noch einmal gesondert betrachtet und als “Rauhigkeitsschicht” oder als “dynamische
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Unterschicht” (roughness sublayer) bezeichnet. Hier sind die Austauschvorgénge von lokalen
Begebenheiten beeinflusst und variieren in gleicher Hohe stark (FOKEN, 1990; VOGT, 1995).

1.2 Die vegetationsbestandene Erdoberflache aus meteorologischer
Sicht

1.2.1 Allgemeine Charakterisierung der vegetationsbestandenen Oberflache

Im Gegensatz zu “Atmosphdre” ist “Vegetation” ein abstrakter Begriff, der die Gesamtheit
aller pflanzlichen Organismen an einem Ort auf der Erde beschreibt. Fiir die gesamte Erde
und gemeinsam mit der Fauna und den Mikroorganismen wird sie — als Pendant zur
Atmosphire - auch als Biosphére bezeichnet. Die Biosphére grenzt an die Atmosphire und
die Lithosphire an, schliet aber gleichzeitig auch Teilbereiche dieser Sphiren mit ein.

Betrachtet man einen bestimmten, abgegrenzten und einheitlichen Pflanzenbestand an einem
Ort, wird dieser als Okosystem charakterisiert. Dabei werden sowohl Tierwelt, Mikroorganis-
men als auch die physikalischen und chemischen Umweltbedingungen im System sowie die
zahlreichen Wechselbeziehungen zwischen den einzelnen Komponenten untereinander mehr
oder weniger detailliert in eine Betrachtung mit eingeschlossen.

Der Zustand einer einzelnen Pflanze kann nur mit sehr vielen Parametern sachgerecht be-
schrieben werden, wie z.B. Gattung und Art, Alter, genetische Besonderheiten, Grofle, Masse,
Form etc. Unmoglich ist es dagegen, einen Pflanzenbestand als Ganzes exakt zu beschreiben,
wie z.B. einen Wald. Hier ist lediglich die Angabe von Summenparametern moglich, wie z.B.
Angaben zur Biodiversitit, zu vertretenen Pflanzenarten, zur Baumdichte, zur (oberirdischen)
Pflanzenmasse, zur Gesamtstammdichte und zur Schichtstruktur. Da Pflanzenbestinde immer
dynamische Systeme sind, wire fiir eine sachgerechte Beschreibung weiter die Quantifi-
zierung von Verdnderungsraten notwendig. Dies ist aber nicht zuletzt deshalb schwierig, weil
hier kein klar definiertes Konzept zur Verfiigung steht.

Mikrometeorologen beschreiben das komplexe System Vegetation hiufig — im Vergleich zu
Landschaftsokologen und Biologen — mit stark aggregierten, eindimensionalen Modellen. Sie
betrachten einen Pflanzenbestand im wesentlichen als eine einzelne, horizontale, aktive
Schicht biologischen Materials, die den Boden von der Atmosphére abschirmt, Impuls absor-
biert, CO, sowie andere Spurenstoffe aufnimmt und abgibt, und Wassermengen in groferen
Mengen transpiriert, als dies der Boden selbst tun wiirde. Dariiber hinaus wird die Vegetation
zusammen mit dem Boden als Strahlungsumsatzfliche gesehen, welche kurzwellige und lang-
wellige Strahlung absorbiert, reflektiert oder emittiert und mit Hilfe turbulenter Warmefliisse
Energie mit der Atmosphére austauscht.

Ahnlich wie die Atmosphire ist die Vegetation ein dynamisches System, dessen Eigen-
schaften sich auf unterschiedlichen Zeitskalen stindig verdndern. Wahrend einige dieser Ver-
anderungen auch im Blickpunkt von meteorologischen Untersuchungen stehen, wie z.B. der
Tages- und Jahresgang von Transpiration, Photosynthese oder Respiration, finden ldnger-
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fristige Trends, wie genetische Mutationen, keinen oder nur einen beschrinkten Niederschlag
in den entsprechenden Studien. In diesem Sinne kann gesagt werden, dass Meteorologen die
Vegetation - insbesondere wenn es sich um Wiélder und Forste handelt - in ihren Unter-
suchungen als ein quasi stationédres System betrachten.

1.2.2 Quantitative Beschreibung der vegetationsbestandenen Oberflache aus
mikrometeorologischer Sicht

Aus mikrometeorologischer Sicht sind neben der Evapotranspirationsrate vor allem die Form,
GroBe und Anordnung der einzelnen Pflanzenteile die entscheidende Eigenschaften eines
Pflanzenbestandes, da die Pflanzen als Rauhigkeitselemente und als Depositionsflichen
fungieren, und damit turbulente Stoff- und Energiefliisse innerhalb der Atmosphire
beeinflussen.

Die Fihigkeit eines Pflanzenbestandes, der iiber ihm stromenden Luft kinetische Energie zu
entziehen, wird mit der Rauhigkeitslinge zy quantifiziert. Diese gibt die Hohe an, bei der die
in den Bestand hinein interpolierte mittlere horizontale Windgeschwindigkeit # den Wert
Null erreicht. Fiir eine Wiese liegt der Betrag von zy zwischen 1 und 10 mm und fiir Wald bei
0,5 bis 3 m (ROEDEL, 1994). Demgegeniiber gibt die bereits in Abschnitt 1.1.2 eingefiihrte
Verdrangungsschicht d die effektive Hohe des Bestandes fiir die Absorption des Impulses an.
Die GroBenordnung von d betrdgt im allgemeinen 70-80 % der Hohe des betrachteten
Pflanzenbestandes (PANOFSKY & DUTTON, 1984).

Fiir einen hypothetischen, gleichformig gestalteten und horizontal homogenen Bestand wird
angenommen, dass sowohl z, als auch d konstant sind. Da aber die reale Vegetation aus
unregelméBigen und vor allem flexiblen Elementen besteht, hdngen beide Parameter doch
auch von der Windgeschwindigkeit ab (MONTEITH, 1975).

Der Blattflichenindex LAI beschreibt das Verhiltnis von gesamter Vegetationsoberflidche zur
Grundfliche, welche als die vertikal projizierte, von der Vegetation bestandene Erdoberflache
definiert ist. Da die Oberfliche der Vegetationselemente im allgemeinen grofer als die
Grundfliche ist, ist der Blattflachenindex in der Regel groBer als eins. Der Blattflichenindex
ist ein wichtiger Parameter zur Beschreibung der Senkenstérke eines Pflanzenbestandes.

Neben den genannten Parametern konnen Pflanzenbestinde mit einer Vielzahl weiterer Kenn-
groBBen beschrieben werden, die jedoch fiir die vorliegende Arbeit keine Bedeutung haben und
auf die deshalb hier nicht weiter eingegangen wird.

1.3 Stoff- und Energieaustausch zwischen Atmosphare und
Erdoberflache

Atmosphiare und Vegetation sind {iiber Prozesse des Stoff- und Energieaustausches
miteinander verkniipft und beeinflussen sich deshalb wechselseitig. Beispielsweise reagieren
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Pflanzen mit verdndertem Wachstum auf Klimadnderungen, verdndern sich die Arten-
zusammensetzungen von Okosystemen bei modifizierten Randbedingungen, oder werden
Okotope bei Naturkatastrophen unter Umstinden schwer beschidigt. Umgekehrt sind die drei
langlebigen Treibhausgase Kohlendioxid, Methan und Distickstoffoxid (Lachgas) vor allem
Produkte der Biosphire. Pflanzenbestdnde regulieren die Evapotranspirationsrate und kénnen
im Extremfall {iber ihre Spaltoffnungen sogar “aktiv”’ die Hohe der PBL verdndern und so die
Bedeckung mit Schonwetterwolken “regeln” (GRABL, 1999).

Die Prozesse des Stoff- und Energieaustausches zwischen Vegetation und Atmosphére
konnen den folgenden Vorgingen zugeordnet werden:

e dem Strahlungs- und Energieumsatz an der Erdoberfliche,

e dem Umsatz von atmosphérischen CO, wéhrend der Photosynthese und der Respiration,
e der Deposition von Spurenstoffen (Gase, Partikel) und

e der Emission von Gasen und biogenen Partikeln in die Atmosphare.

Die Umsatzraten der Einzelprozesse sind abhingig sowohl vom Zustand der Atmosphére
(Strahlungsregime, Spurenstoffkonzentration, Wasserdampfgehalt, Windgeschwindigkeit,
Temperatur) als auch vom Zustand des Bodens und der Vegetation (Feuchte und Temperatur,
GroBe und Geometrie) sowie von der Natur der an den Prozessen beteiligten physikalischen
und physiologischen Mechanismen (turbulenter Transport, Niederschlag, Diffusion). Die
relative Bedeutung eines bestimmten Prozesses kann sich in Folge von Verdnderungen
innerhalb des Pflanzenbestandes, wie z.B. Alterung, oder in Folge von Verinderungen der
Umwelt reversibel oder irreversibel verdndern (MONTEITH, 1975).

Seit Mitte des 20. Jahrhunderts steht die Erfassung und Analyse des Stoff- und
Energieaustausches zwischen Atmosphire und Erdoberfliche im Forschungsfeld
verschiedener Arbeitsgruppen von Agraringenieuren, Okologen, Hydrologen und nicht zuletzt
von Mikrometeorologen. Dabei wird entweder physiologisch-experimentell gearbeitet -
beispielsweise in Klimakammern, in der Regel dann mit Einzelpflanzen oder einzelnen
Pflanzenteilen — oder beobachtend im Feld unter realen atmosphirischen Bedingungen.
Wiéhrend im ersteren Fall die experimentellen Randbedingungen kontrolliert und modifiziert
werden konnen, verursacht die Dynamik der Atmosphére im letzteren Fall stetig wechselnde
Anfangs- und Randbedingungen, so dass hier im strengen Sinne nicht von Experimenten
gesprochen werden kann. Die vorliegende Arbeit stellt mit ihren Messungen einen typischen
Vertreter des beobachtenden Ansatzes mikrometeorologischer Messungen dar, bei denen die
untersuchten Pflanzengesellschaften weder direkt noch indirekt manipuliert oder beschiadigt
werden”.

> Es gilt offensichtlich fiir (fast) alle Aktivititen der Meteorologie, dass diese Wissenschaft einen sehr freundli-
chen ”Umgang” mit ihren Untersuchungsobjekten pflegt. Vgl. hierzu P.Seibert: ”Ist die Meteorologie eine femi-
nistische Musterwissenschaft ?”” und E.Tamm: ”Naturwissenschaft und Geschlechterrolle” in HEYMANN (1995).
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1.3.1 Detailbetrachtung Stoff- und Energieaustausch: Der Energieumsatz an
der Erdoberflache

Wihrend die Erde als Planet in Bezug auf Stoffe ein geschlossenes System ist, und diese
deshalb auf der Erde in geschlossenen Kreisldufen zirkulieren, findet zwischen All und Erde
ein stdndiger Energieaustausch statt. Die Erde empféngt Energie in Form kurzwelliger solarer
Strahlung und gibt sie als langwellige Erdstrahlung oder als kurzwellige reflektierte
Solarstrahlung wieder ab. Da die Erde auf Dauer keine Energie speichern kann, muss die
Differenz aus FEin- und Ausstrahlung fiir ein hinreichend langes Zeitintervall und den
gesamten Planeten betrachtet Null sein.

Die Strahlungsbilanz zu einem bestimmten Zeitpunkt an einem konkreten Punkt der
Erdoberflache ist die Summe der momentanen kurzwelligen Strahlungsbilanz (Differenz aus
Globalstrahlung und reflektierter kurzwelliger Strahlung) und der momentanen langwelligen
Strahlungsbilanz  (Differenz aus atmosphédrischer Gegenstrahlung und terrestrischer
Emission). Sie hidngt im wesentlichen von Tages- und Jahreszeit, von der geographischen
Breite und der Hohe iiber dem Meeresspiegel, von lokalen Reflexions- und
Emissionsvermodgen der Erdoberfliche sowie vom Spurenstoffgehalt der Atmosphére ab und
weist so erhebliche raumliche und zeitliche Variationen auf. In der Regel ist sie ungleich Null,
so dass in Folge von Ein- und Ausstrahlung an der Erdoberfliche entweder ein
Energiegewinn (“positive  Strahlungsbilanz”) oder ein Energieverlust (“negative
Strahlungsbilanz) zu kompensieren ist.

Diese Kompensation erfolgt durch molekulare Wéarmeleitung und turbulente Warmefliisse:
fiir positive Strahlungsbilanzen von der Strahlungsumsatzflidche in die Atmosphére und in den
Boden hinein, fiir negative Strahlungsbilanzen zur Strahlungsumsatzfliche aus der
Atmosphdre oder dem Boden heraus. In den Ozeanen ist zusdtzlich auch der seitliche
Transport von Wérme durch die Meeresstromungen moglich.

Die Energiebilanzgleichung fiir Landoberflichen kann vereinfacht wie folgt formuliert
werden:

R, +G=LE+H 3)

mit: R, Strahlungsbilanz
G Bodenwirmestrom
LE latenter Warmestrom
H flihlbarer Wéarmestrom

Alle Terme kdnnen sowohl positive als auch negative Werte annehmen. Fiir die turbulenten
Flisse AE und H beschreiben dabei negative Vorzeichen Energietransporte zur
Strahlungsumsatzfliche hin, positive Vorzeichen dagegen Energietransporte von der
Umsatzfliche weg. Fiir R, und G gilt entsprechend die gegenteilige Vereinbarung.

Bei Vorhandensein von Vegetation ist fiir eine vollstindige Charakterisierung des
Energicumsatzes an der Erdoberfliche die Betrachtung einer weiteren GroB3e notwendig, die
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die tempordre Speicherung von Energie innerhalb des Pflanzenbestandes beschreibt. Diese
Grofle wird als Bestandswérmestrom bezeichnet. Auch fiir den Fall des Vorhandenseins von
Schnee- oder Eisdecken, fiir den Fall horizontaler Transporte von Wéirme und Wasserdampf
oder im Falle von Niederschldgen miissten zusitzliche Ausdriicke in die obige Gleichung
eingefiihrt werden (WARNECKE, 1997; VOGT, 1995).

Die Summe aus Strahlungsbilanz, Bodenwiarme- und ggf. Bestandswiarmestrom wird im
allgemeinen als verfiigbare Energie bezeichnet. Aus der Energiebilanzgleichung (3) folgt,
dass der Betrag der verfiigbaren Energie der Summe aus fithlbaren und latenten Wérmestrom
entsprechen sollte, wenn andere Energiestrome vernachldssigt werden konnen. Kann dies mit
den Daten einer meteorologischen Messung gezeigt werden, spricht man von der SchlieBung
der Energiebilanz (emergy balance closure), welche als Indiz fiir eine gute Qualitdt der
Messdaten gilt.

In dem MaBe, wie seit Anfang der 80er Jahre wesentlich verbesserte Messgerite fiir
mikrometeorologische Untersuchungen der turbulenten Energiestrome zur Verfiigung
standen, wurde mehr und mehr offensichtlich, dass eine vollstindige Schliefung der
Energiebilanz jedoch auch trotz sorgféltiger Fehlerabschitzungen héufig nicht erreicht werden
kann (FOKEN, 1998). Als mogliche Ursachen hierfiir werden Ungenauigkeiten bei der
Bestimmung des langwelligen Strahlungsstroms und des latenten, turbulenten Wérmestroms
(z.B. VOGT, 1995), Unsicherheiten iiber die Energiespeicherung im bodennahen Bereich der
Atmosphdre und in der obersten Bodenschicht (z.B. BRAUD ET AL., 1993) sowie die
Heterogenitit der Unterlage und damit verbundene horizontale Flussdivergenzen (z.B. PANIN
ET AL., 1996) vermutet. Generelles Problem ist die Unmdglichkeit, alle GroBen der
Energiebilanzgleichung an der Erdoberfliche unmittelbar an der Grenzfliche und damit in
einer Hohe sowie wirklich fiir ein und dieselbe horizontale Bezugsfliche bestimmen zu
konnen (FOKEN, 1998).

1.3.2 Detailbetrachtung Stoff- und Energieaustausch: Spurenstoffdeposition

Unter dem Begriff der Deposition® von atmosphirischen Spurenstoffen versteht man die
Ablagerung atmosphérischer Spurenstoffe in Form von Partikeln und Gasmolekiilen auf
Pflanzen-, Wasser- oder Bodenoberflichen. Es handelt sich um einen Prozess des
Stoffaustauschs zwischen Atmosphére und Erdoberfliche, bei dem Luftinhaltsstoffe aus der
Atmosphdre in einen Pflanzenbestand oder ein Gewésser eingetragen werden.
Spurenstoffdeposition ist deshalb immer sowohl mit einem Stoffeintrag in ein terrestrisches
oder aquatisches Okosystem hinein (“Nihr- und Schadstoffzufuhr”, “natiirliche Diingung”)
als auch mit einem Stoffaustrag aus der Atmosphire (“Selbstreinigung der Atmosphére”)
heraus verbunden und wirkt sich deshalb sowohl auf Prozesse in der Atmosphére als auch auf
Prozesse in den betroffenen Okosystemen aus. In der Tat beziechen naturnahe Okosysteme den
allergroBten Teil ihrer Nahr- und Mineralstoffe aus dem atmosphérischen Spurenstoffeintrag,

% Deposition (lat. deponere): Hinterlegung, Niederlegung einer beweglichen Sache, hier: Ablagerung
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wie MARQUES (1998) fiir einen Fichtenforst im Solling beispielhaft anhand der Elemente
Schwefel und Stickstoff zeigt.

Idealerweise besteht zwischen dem Stoffeintrag und dem Stoffaustrag eines Okosystems ein
langfristig eingespieltes Gleichgewicht, so dass der Stoffvorrat konstant bleibt und der
Zustand des Systems als stabil bezeichnet werden kann. In Folge anthropogener Emissionen
haben sich aber die Konzentrationen verschiedener Spurenstoffe in der Atmosphire
gegeniiber den natiirlichen Verhéltnissen so stark erhoht, dass die Néhr- und Schadstoffzufuhr
aus der Atmosphire fiir viele Okosysteme massiv zugenommen hat, und damit die Stabilitit
dieser Systeme heute moglicherweise nicht mehr gegeben ist. Insbesondere beschleunigt der
Eintrag sauer wirkender Spurengase Nahrstoffaustrige aus den Boden, als dessen direkte
Folge u.a. Mangelerscheinungen bei Pflanzen beobachtet werden. Neben der Belastung durch
Saureeintriage spielen zunehmend aber auch Stickstoffeintrige eine bedeutende Rolle, die den
Base-/Saurezustand der Boden beeinflussen, ebenfalls auf den Nahrstoffhaushalt einwirken
und zu einer allgemeinen Eutrophierung fithren (MEESENBURG ET AL., 1997).

Die Prozesse des Eintrags atmosphérischer Spurenstoffe werden entsprechend der Phasen, in
denen die Stoffe in der atmosphérischen Grenzschicht vorkommen, der “Nassen Deposition”
oder der “Trockenen Deposition” zugeordnet. Unter der Trockenen Deposition, die
unabhéngig von Niederschlagsereignissen stattfindet, versteht man die direkte Ablagerung
von luftgetragenen Partikeln und Spurengasen auf Akzeptorflichen von Pflanzen und Boden.
Als Nasse Deposition wird dagegen der Eintrag von im Niederschlag enthaltenen
Spurenstoffen bezeichnet (ROEDEL, 1994). Im Gegensatz zur Nassen Deposition ist die
Trockene Deposition von den physikalischen und chemischen Oberfldcheneigenschaften des
Ortes, auf dem deponiert wird, abhéingig und wird somit in terrestrischen Okosystemen
insbesondere vom jeweiligen Vegetationstyp beeinflusst (WIMAN ET AL., 1990;
GRAVENHORST ET AL., 2000).

Eine gewisse Sonderstellung nimmt die Deposition von Nebeltropfchen ein, da diese zwar
unabhingig von Niederschlagsereignissen ist, die Spurenstoffe andererseits aber in geldster
Form deponiert werden. Die Nebeldeposition (auch: “feuchte Deposition™) stellt deshalb in
gewisser Weise ein Bindeglied zwischen Nasser und Trockener Deposition dar, steht aber
vom Abscheidemechanismus her betrachtet der Trockenen Deposition groBer Partikel nidher
(IBROM, 1993, VONG & KOWALSKI, 1995).

Ausreichend hohe Niederschldge vorausgesetzt, gilt fiir atmosphirische Partikel im mittleren
GroBenbereich mit Teilchenradien zwischen einigen Hundertsteln Mikrometer bis etwa 10
Mikrometer die Nasse Deposition als der effektivste Senkenprozess. Er begrenzt die
Lebensdauer der betroffenen Partikel auf einige wenige Tage. Da die Hauptmasse der Partikel
des atmosphirischen Aerosols der Troposphére in diesem GroBenbereich zu finden ist, stellt
die mittlere Lebensdauer fiir die Ausscheidung durch die Nasse Deposition von etwa 4 bis 6
Tagen gleichzeitig ein gutes MaB fiir die Lebensdauer der Aerosolmasse iiberhaupt dar.

Mit zunehmender Partikelgrofe verliert die Nasse Deposition ihren Charakter als dominieren-
der Senkenprozess flir atmosphirische Partikel. Fiir die Lebensdauer der Teilchen ist dann die
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Trockene Deposition ausschlaggebend. Auch im unteren GroBenbereich, unterhalb etwa
0,1 um Radius, nimmt die Effizienz der nassen Ausscheidung erst langsam, dann aber sehr
rasch ab. Fiir die Lebensdauer der sehr kleinen Partikel wird die thermische Koagulation be-
stimmend, deren Effektivitdt in einem Gemisch verschieden groBler Teilchen mit abnehmen-
dem Partikelradius schnell zunimmt. Gasmolekiile werden durch die Nasse Deposition iiber-
wiegend erst dann aus der Atmosphére entfernt, wenn sich infolge fortgeschrittener Oxidation
ihre Loslichkeit bzw. Reaktivitidt in der kondensierten Phase so weit erhoht hat, dass sie
dauerhaft in Partikel inkorporiert und mit diesen ausgeregnet werden (ROEDEL, 1994).

In den folgenden Abschnitten werden Mechanismen, Quantifizierung und messtechnische
Erfassung der Trockenen Deposition luftgetragener Partikel detaillierter beschrieben. Auf die
Nasse Deposition, die Nebeldeposition und die Ablagerung von Gasmolekiilen soll dagegen
nicht weiter eingegangen werden, da diese fiir die vorliegende Arbeit keine Bedeutung haben.

1.3.2.1 Mechanismen der Trockenen Deposition luftgetragener Partikel

Die Trockene Deposition luftgetragener Partikel ist das Ergebnis mehrerer Teilprozesse.
Durch die Sedimentation und turbulente Diffusion werden die Partikel zunéchst vertikal durch
die Atmosphére transportiert. Die molekular-viskose Unterschicht der PBL wird mit Hilfe von
thermischer Diffusion und Sedimentation {iberwunden, die Anlagerung der Partikel an eine
Akzeptorflache erfolgt schlieBlich durch Impaktion und Adhédsion. Letzterer Prozess wird
moglicherweise auch noch durch andere Mechanismen wie Elektrophorese und
Thermophorese unterstiitzt (GALLAGHER ET AL., 1997; WYERS & DUYZER, 1997). Die
Wirksamkeit der einzelnen Mechanismen wird durch die TeilchengroBBe, die
Akzeptoreigenschaften und die Luftbewegung bestimmt. Die jeweils dominanten Prozesse fiir
Partikel < 0,1 pm Durchmesser bzw. > 1 um Durchmesser sind in Tabelle 2 zusammenge-
stellt.

Tabelle 2: Dominante Transportprozesse fiir Partikel in der PBL

Luftschicht Hauptséchlich wirksamer Transport
Partikeldurchmesser < 0,1 um Partikeldurchmesser > 1 um
turbulente e turbulente Diffusion ¢ turbulente Diffusion
Grenzschicht e Sedimentation
viskose Grenzschicht e molekulare Diffusion ¢ Sedimentation
e Impaktion

Im Gegensatz zu Gasmolekiilen, fiir die die inneren und &dufleren Oberfléchen eines Bestandes
als Akzeptorflichen fungieren, werden Partikel ausschlieBlich an die dufleren Oberflichen
von Pflanzenteilen angelagert.
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a) Sedimentation’ im Schwerefeld der Erde

Die Partikelablagerung in Folge der Schwerkraft der Erde ist der dominierende
Senkenprozess fiir Riesenpartikel. Bei einem Durchmesser von 7,4 um betrégt ihr Anteil mehr
als 10 %, bei einem Durchmesser von 20 pm mehr als 50 % am Gesamtfluss (RUIJGROK ET
AL., 1997). Fiir kleine Partikel spielt die Sedimentation eine vernachldssigbare Rolle, da diese
auf Grund ihrer geringen Grofe ein nahezu gleiches Diffusionsverhalten wie Luftmolekiile
aufweisen und deshalb wie diese stindig mit den anderen Bestandteilen der Atmosphére
durchmischt werden.

Die Sedimentationsgeschwindigkeit v, luftgetragener Partikel kann durch den Fall einer
Kugel in der Luft beschrieben werden (WARNECK, 2000):

v, (1) =(2gpp, /9mr? = (238107 )r* -m-s~' “4)

mit: » Partikelradius (um)
g Erdbeschleunigung (Normwert 9,81 m s2)
ppar Partikeldichte (hier angenommen mit 2 kg/dm®)
n Viskositit von Luft (1,83 10° kgm™ s™)

Fiir die angenommene Partikeldichte von 2 kg/dm® ergeben sich hieraus fiir Partikel mit
einem Durchmesser von 1 bzw. 10 pm Sinkgeschwindigkeiten von 0,006 und 0,6 cm/s.

b) Thermische und turbulente Diffusion

Als thermische Diffusion (auch: “molekulare Diffusion”, “Brownsche Molekularbewegung”)
wird der physikalische Ausgleichsprozess bezeichnet, in dessen Verlauf Teilchen (Atome,
Molekiile, Kolloidteilchen) infolge ihrer Warmebewegung von Orten hoherer Konzentration
zu solchen niedriger Konzentration gelangen, so dass ein Dichte- und Konzentrationsaus-
gleich erfolgt. Sie ist wirksam vor allem fiir Gasmolekiile und Aitkenkerne.

Der Betrag der thermischen Diffusion ist proportional zum Konzentrationsunterschied:

£ p.% 6)
Ox,

mit: F; Transportrate in Richtung x;, i=(1,2,3)
D Molekularer Diffusionskoeffizient

Die molekulare Diffusionskonstante D hiangt von der Partikelbeweglichkeit, der Lufttempera-
tur und — in geringem Malle — von der Partikelanzahl ab.

Turbulente Diffusion (auch: “turbulenter Transport”) funktioniert analog zur thermischen
Diffusion. Allerdings werden hier anstatt einzelner Molekiile ganze Luftelemente (“Luft-
pakete”) mit jeweils unterschiedlichen Eigenschaften, wie z.B. unterschiedlichen Spurenstoftf-
konzentrationen ausgetauscht. Antrieb des turbulenten Transportes sind wie bei der thermi-

7 Sedimentation (lat. sedimen): ”Satz”, "Bodensatz”
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schen Diffusion Konzentrations- oder Temperaturdifferenzen. Zusitzlich wird aber die Exis-
tenz von eddies als Tragerelemente, also das Vorliegen einer turbulenten Stromung voraus-
gesetzt. In der Atmosphére ist der turbulente Transport im allgemeinen um mehrere GroBen-
ordnungen effektiver als die thermische Diffusion, so dass die letztere bei Vorhandensein ei-
ner turbulenten Stromung ohne weiteres vernachldssigt werden kann (LILJEQUIST & CEHAK,
1979).

¢) Impaktion

Unter Impaktion versteht man die Trégheitsabscheidung von luftgetragenen Partikeln an
Oberfldchen. Diese tritt auf, wenn die Luftstromung in Folge eines Hindernisses umgelenkt
wird, in der Luft enthaltene Teilchen jedoch dieser Umlenkung auf Grund ihrer Tragheit nicht
folgen konnen. Im Gegensatz zur Diffusion werden bei der Impaktion vor allem
Riesenpartikel (> 2 um) deponiert, da die kleineren Partikel Richtungsdnderungen der
Luftstromung ausreichend rasch folgen kdnnen. Die Abscheidewahrscheinlichkeit wachst mit
der PartikelgroBe, der Anstromgeschwindigkeit und mit abnehmender Hindernisgrofe.

1.3.2.2  Quantifizierung der Trockenen Deposition luftgetragener Partikel

Die Trockene Deposition luftgetragener Teilchen kann mit Hilfe der Partikelflussdichte bzw.
der Depositionsgeschwindigkeit quantifiziert werden.

Die Partikelflussdichte Fp, (auch: “Partikeltransferrate”, “Partikeltransportrate” oder
“Depositionsrate”) beschreibt die Anzahl - alternativ die Gesamtmasse - der Partikel, die
innerhalb einer Zeitspanne auf einer bestimmten Fliache deponiert werden. Zur
Charakterisierung der Deposition auf natlirlichen Vegetationsoberflichen nutzt man als
Bezugsfliche in der Regel die vertikal projizierte, von der Vegetation bestandene
Erdoberfldche (Grundfliache), nicht jedoch die Blattfliche eines Bestandes. In Analogie zum
Begriff des latenten oder fiithlbaren “Wérmeflusses” wird an Stelle des Begriffes
“Partikelflussdichte” haufig der physikalisch weniger korrekte Begriff “Partikelf/uss”
verwendet, obwohl an sich eine Fluss- oder Stromdichte betrachtet wird.

Die Depositionsgeschwindigkeit v; von Partikeln ist die mit der Konzentration ¢ in der
Referenzhohe z normierte Partikelflussdichte:

Vy(2) = —Fp, /c(2) (6)

In der allgemeineren Form wird der von CHAMBERLAIN (1960) eingefiihrte Begriff der
Depositionsgeschwindigkeit als Quotient der Depositionsrate und der Differenz Ac der
Spurenstoffkonzentration zwischen Referenzhohe und Akzeptorfliche definiert. Im Falle der
Partikeldeposition wird jedoch angenommen, dass die Partikelkonzentration an der
Akzeptorflache Null sei, so dass gilt:

Ac=c(z) (7)
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Damit kann die vereinfachte Definition gewéhlt werden. Das Minuszeichen in (6) ergibt sich
aus der Konvention, dass ein positiver Wert fiir Fp, Ublicher Weise einen Fluss vom
Erdboden in die Atmosphére darstellt.

Anschaulich kann man sich die Depositionsgeschwindigkeit vorstellen als die mittlere
Geschwindigkeit, mit der sich Spurengasmolekiile oder Partikel auf eine Senke zu bewegen.
Fiir grofle Partikel (Durchmesser > 10 pm) ndhert sich die Depositionsgeschwindigkeit der
Sinkgeschwindigkeit an und erhilt so eine noch anschaulichere Bedeutung.

Die Depositionsgeschwindigkeit ist ein MaB fiir die Effizienz des Transports iiber einer
Oberfldache, das die Leitfahigkeit des Systems Atmosphdre — Akzeptoroberfliche fiir den
Spurenstofftransport angibt. Der Betrag hidngt vom betrachteten Spurenstoff, den Eigen-
schaften der Depositionsflichen und den Austauschverhiltnissen ab. Die Depositions-
geschwindigkeit ermoglicht einen Vergleich des Ablagerungsverhaltens unterschiedlicher
Spurenstoffe und Oberflaichen bei bestimmten mikrometeorologischen Bedingungen,
unabhingig von den herrschenden Luftkonzentrationen. Ist die Depositionsgeschwindigkeit
eines Stoffes bekannt oder kann diese in befriedigender Weise modelliert werden, kann die
Deposition eines Spurenelements bereits aus Konzentrationsmessungen dieses Stoffes
ermittelt werden (“Konzentrationsmethode”, z.B. MICHAELIS ET AL., 1992).

In Analogie zur elektrischen Leitfdhigkeit kann die Depositionsgeschwindigkeit als Kehrwert
eines Transportwiderstandes angesehen werden. Es ist {iblich, diesen Widerstand nach der
Beziehung

v, =r 44T (8)

in drei hintereinander geschachtelte Einzelwiderstinde zu untergliedern, wobei mit 7, der
aerodynamische Widerstand, mit 7, der Widerstand bei der Uberwindung der
oberflichennahen laminaren Grenzschicht und mit 7. der Oberflichenwiderstand bezeichnet
werden (“Widerstandsmodell”, vgl. hierzu z.B. MEYERS & BALDOCCHI, 1988; CONSTANTIN,
1993; GRAVENHORST ET AL., 2000).

Wenn ein Spurenstoff von der Vegetation netto nicht deponiert, sondern emittiert wird,
ergeben sich negative Depositionsgeschwindigkeiten. Im Falle von Partikeln ist neben der
direkten Freisetzung von organischem Material, wie Samen und Pollen, z.B. die zeitweilige
Emission von Terpenen moglich, aus denen bei bestimmten Reaktionsbedingungen in der
Atmosphire neue Partikel innerhalb oder kurz oberhalb des Vegetationskorpers gebildet und
in die Atmosphére hinein transportiert werden. Da in diesen Fillen die Bezeichnung
Depositionsgeschwindigkeit nicht mehr sinnvoll anwendbar ist, sollte hier der allgemeinere
Begriff der vertikalen Transportgeschwindigkeit Verwendung finden (z.B. STULL, 1988).

1.3.2.3 Methoden der experimentellen Bestimmung der Trockenen Deposition
luftgetragener Partikel

Die Trockene Deposition luftgetragener Partikel kann mit Hilfe verschiedener direkter und
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indirekter Methoden experimentell quantifiziert werden (Tabelle 3).

Tabelle 3: Ausgewihlte Methoden zur Bestimmung der Trockenen Deposition luftgetragener Partikel

Direkte Methoden Indirekte Methoden
Okosystemare Methoden Mikrometeorologische
(Massenbilanz-Methoden) Methoden
e Kkiinstliche Behélter e Kronentraufendifferenz e Gradientmethoden
e Elektronenmikroskop e Eddy-Kovarianzmethode
e Abwaschverfahren e Akkumulationsmethode
e Radioaktivitdtsmessungen

a) Direkte Methoden zur Bestimmung der Trockenen Deposition luftgetragener Partikel

Die direkten Methoden zur Bestimmung der Trockenen Deposition von Partikeln sind
dadurch gekennzeichnet, dass die zeitliche Anderung der Anzahldichte Partikel auf
Pflanzenteilen oder auf Stellvertreterflichen direkt untersucht wird. Hierfiir werden entweder
Probe-Pflanzen mit einer wohl definierten Partikelbelegung oder kiinstliche Oberflichen
(Surrogatflachen) jeweils fiir mehrere Stunden oder Tage bei Abwesenheit von Niederschlag
in der Atmosphire exponiert und spéter analysiert.

Die Verwendung von kiinstlichen Sammelbehiltern und Pflanzennachbildungen ist generell
kritisch, da die natiirlichen Oberflichen der realen Vegetation mit kiinstlichen Oberflichen
kaum nachzubilden sind (FAIRALL, 1984; GRAVENHORST & WARAGHAI, 1990). Verwendung
finden entweder Trichter oder Topfe als Sedimentationsgefifle (z.B. DAMMGEN ET AL., 1990),
die teilweise bereits wihrend der Expositionszeit mit Natronlauge, Salzsdure oder dhnlichen
Fliissigkeiten gefiillt sind, oder Pflanzennachbildungen aus Kunststoff (z.B. SCHLEGEL, 1989;
HOFSCHREUDER ET AL., 1996). Da die Oberflicheneigenschaften der Surrogatflichen nicht
denjenigen der jeweiligen Pflanzendecke entsprechen, kommt es zu einer Verfdlschung der
Ergebnisse insbesondere fiir Stoffgruppen, die nicht vorwiegend sedimentierend deponiert
werden. Deshalb stellen die so ermittelten Betrdge nur potentielle Depositionen in Hinblick
auf einen Pflanzenbestand oder einen Boden dar (DAMMGEN ET AL., 1990).

Bei der Nutzung von echten Vegetationselementen als Akzeptorflichen ergibt sich die
Notwendigkeit, die Probepflanzen vor ihrer Exponierung in der Atmosphédre ausreichend zu
reinigen. Hierbei miissen mindestens so viele Partikel von der Oberflidche entfernt werden,
dass nach der Exponierung der Pflanzen signifikante Unterschiede in der Partikelbelegung
zwischen exponierten und nicht exponierten Pflanzen aufgezeigt werden konnen. Die
Anforderungen an den Grad der Reinheit werden deshalb von dem zur Anwendung
kommenden Analyseverfahren bestimmt. Ob eine vollstindige Entfernung der Partikel von
der Pflanzenoberfliche moglich ist, ist umstritten. Eigene Untersuchungen im Zuge der
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vorliegenden Arbeit deuten darauf hin, dass dies fiir Fichtennadeln mit herkdmmlichen
Methoden (Wasser, Druckluft, Ultraschall, Alkohol) kaum befriedigend moglich ist (vgl.
Abb. 2). Ursédchlich konnten diese Schwierigkeiten mit der Tatsache zusammenhéngen, dass
Partikel auf Fichtennadeln teilweise in der oberfldchlichen Wachsschicht des Nadelblattes
fixiert werden. Eine vollstindige Reinigung der Nadel wiirde deshalb die Entfernung dieser
Wachsschicht voraussetzen. Dies ist theoretisch moglich, wiirde aber letztendlich zu einer
unakzeptablen Verfilschung der Oberfldcheneigenschaften der Nadel fiihren.

19ymi151kV 1O1E3 1325742 AB6_GZ

Abb. 2: Fichtennadeln unter dem Elektronenmikroskop (eigene Aufnahmen): Ausschnitte einer mit
Ultraschall gereinigten Nadeloberfliche. Ein weifler Balken entspricht einer Strecke von 0,1 mm
(links) bzw. 0,01 mm (rechts).

Alternativ konnen Pflanzen unter Reinluft aufgezogen und einmalig in der Atmosphére
exponiert werden. Auf diese Art und Weise werden allerdings fast ausschlieBlich sehr junge
Pflanzen oder Pflanzenteile exponiert, deren Oberflacheneigenschaften wiederum nicht
identisch mit denjenigen dlterer Pflanzen sind.

Fiir die Analyse der Akzeptorflichen werden diese abgewaschen; das Abwaschwasser wird
anschlieBend im Labor qualitativ und quantitativ analysiert (“Abwaschverfahren”, z.B.
MARQUES, 1998; HOFSCHREUDER ET AL., 1996). Bei diesem Verfahren kann die
Partikeldeposition jedoch nicht unabhingig von der Gasdeposition bestimmt werden.
Alternativ konnen die Flidchen unter einem FElektronenmikroskop betrachtet und dort die
deponierten Partikel in ausgewihlten Bereichen ausgezihlt werden (z.B. GRAVENHORST &
WARAGHAL 1990). Eine solche Analyse ist nur fiir geeignete Akzeptorflichen mdglich, auf
denen die deponierten Teilchen deutlich identifiziert werden kénnen. Bei sehr jungen, unter
Reinluft aufgezogenen Fichten ist die Nadeloberfliche beispielsweise mit einer
stabchenformigen Wachsstruktur iiberzogen, die das Auszdhlen von deponierten Partikeln
erschwert (Abb. 3; vgl. auch die Aufnahmen in SCHELL & KRISTEN, 1992). Generell miissen
bei der Verwendung des Elektronenmikroskops enorme statische Unsicherheiten in Kauf
genommen werden, da jeweils nur sehr kleine Ausschnitte (<0,01mm?) der Gesamtfliche
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betrachtet werden konnen. Zudem werden die Partikel unter dem Mikroskop in Abwesenheit
von Wasser untersucht, so dass eine auf diese Art und Weise bestimmte Partikelgrofle unter
Umsténden nicht mit der Gro8e des urspriinglichen, luftgetragenen Partikels libereinstimmt.

Apan EHT = 0Bl Sigral A= SEY Dt 8 Jus 2000

MaGs HOMOEE e Q= Tmm Profpti. = 348 Time 1858

i
EHT = 127 kW Sigral A= SE2 Dot 8 Jum 2000
W= T mm Progetio, = b4 Time 1844

Abb. 3: Fichtennadeln unter dem Elektronenmikroskop (eigene Aufnahmen): Ausschnitte der
Oberflédche einer unter Reinluft ausgetriebenen Nadel mit stdbchenformiger Wachsstruktur

Eine Sonderstellung nehmen Untersuchungen mit kurzlebigen, radioaktiven Isotopen wie
*1%pp ein, die in der Atmosphire gebildet werden und sich an luftgetragene Partikel anheften.
Hierbei werden Pflanzenelemente, die fiir einige Zeit in geschlossenen Ridumen aufbewahrt
wurden, flir mehrere Stunden in der Atmosphére exponiert und anschlieend auf radioaktive
Strahlung untersucht (z.B. WYERS & VELTKAMP, 1996). Es wird angenommen, dass die
gemessene radioaktive Strahlung proportional zur Menge der deponierten Partikel ist. Die
Zuordnung der ermittelten Depositionswerte zur PartikelgroBe der deponierten Teilchen ist
allerdings unter Umstdnden schwierig. Auch stellen die niedrigen Konzentrationen der
natiirlich gebildeten Isotope hohe Anforderungen an die Messgenauigkeit der verwendeten
Apparaturen (BUTTERWECK, 1991). Dieses Problem ldsst sich mit dem FEinsatz kiinstlich
radioaktiv markierter Partikel umgehen (z.B. JONAS, 1994), jedoch ist deren Verwendung aus
Griinden des Strahlungsschutzes nicht tliberall {iber langere Zeitraume moglich.

Fiir die Analyse bestimmter chemischer Inhaltstoffe im abgelagerten Partikelmaterial kann
auch das Filmabziehverfahren die Methode der Wahl sein. Hier werden Blétter mit geldsten
Kunststoff bestrichen. Nach dem Trocknen wird der Film mit den anhaftenden Partikeln
abgezogen. Fiir Nadelbdume ist die Methode allerdings ungeeignet (CERCACOV, 1985).

Bei den vorgestellten direkten Untersuchungsmethoden handelt es sich immer um punktuelle
Messungen, aus denen flichenhafte Aussagen nur bei genauer Kenntnis der
Biomasseverteilung und deshalb in der Regel nur mit betrichtlichen Unsicherheiten abgeleitet
werden konnen. So finden beispielsweise DAMMGEN ET AL. (1990) bei der Bestimmung von
Stickstoff- und Schwefeleintrigen mit Sammelbehéltern grofe Streuungen bei der
Auswertung paralleler Messungen und nicht zuordenbare Ausreiler. Weiterhin konnen die
Beobachtungen insbesondere beim Abwaschverfahren durch die Adsorption von

26



Theoretische Uberlegungen zum Stoffaustausch zwischen Atmosphire und Vegetation

Gasmolekiilen an den Akzeptorflichen verfilscht werden. Denkbar sind auch Verdnderungen
der deponierten Spezies im Zeitfenster zwischen Deposition und Analyse, beispielsweise
durch einen mikrobiellen Abbau organischer Partikel.

b) Okosystemare Methoden zur Bestimmung der Trockenen Deposition lufigetragener
Partikel: die Interpretation der Kronentraufe

Fiir die Interpretation der Kronentraufe (z.B. IBROM, 1993) wird der Bestandsniederschlag
eines Waldes (die “Kronentraufe”) in bulk Sammlern aufgefangen und chemisch analysiert.
Ausgehend von der Annahme, dass der Niederschlag die auf den Blittern trocken deponierten
Stoffe vollstindig abwiéscht, enthilt die Kronentraufe den gesamten atmosphérischen Eintrag
von (loslichen) Spurenstoffen aus Nasser und Trockener Deposition. Ist aus zusétzlichen,
unabhingigen Messungen der Stofffluss im Regen {liber dem Kronenraum bekannt, kann nach
CONSTANTIN (1993) die Rate der Trockenen Deposition aus der Differenz der beiden
Stofffliisse und unter Beriicksichtigung der Kronen-Regen-Interaktion (KRI) interpretiert
werden aus:

BN = FN + F,, + KRI (9)

mit: BN Stoftfluss unter dem Kronendach (Bestandsniederschlag)
FN Stofftluss tiber dem Kronendach (Freilandniederschlag)
Frp Trockene Deposition (Gase und Partikel)
KRI Kronen-Regen-Interaktion

Frp muss um den Betrag der Gasdeposition korrigiert werden, um auf die Partikelflussdichte
schlieBen zu kénnen.

Der (elementspezifische) Betrag der KRI hidngt von der Pflanzenart, dem
Konzentrationsgefille zwischen Zellsaftlosung und AuBenkonzentration sowie einer Reihe
physiologischer Gréfen ab (IBROM, 1993). Dabei ist es sowohl mdglich, dass die trocken
deponierten Stoffe bereits vor einem folgenden Niederschlag iiber die Blitter einer Pflanze
aufgenommen werden und deshalb in — relativ zu der realen Depositionsmenge — zu geringen
Mengen im Bestandsniederschlag auftauchen, als auch, dass Elemente aus Pflanzenblittern
ausgewaschen werden (“leaching”) und deshalb in zu hohen Konzentrationen im
Bestandsniederschlag bestimmt werden. Die Interpretation der Kronentraufe ist deshalb
grundsitzlich nur fiir solche Elemente geeignet, fiir die die Kronen-Regen-Interaktionen
genau quantifizierbar und/oder vernachléssigbar klein sind.

Fiir einige Baumarten, wie zB. Buchen, ist es notwendig, zusitzlich zum
Bestandsniederschlag den Stammablauf zu sammeln. Fiir eine vollstindige Erfassung des
Eintrags unldslicher oder nur teilweise 16slicher Spurenstoffe, wie z.B. Schwermetallen, muss
neben der Kronentraufe auch der Streufall analysiert werden, da diese Stoffe teilweise auf den
Blittern haften bleiben und erst mit dem Blattfall den Boden erreichen (CONSTANTIN, 1993;
MEESENBURG ET AL., 1997).
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Die Interpretation der Kronentraufe eignet sich gut fiir Stoffbilanzierungen von
Waldokosystemen iiber langere Zeitrdume. Da — je nach Niederschlagsmenge — mit einem
Niederschlagsereignis immer nur ein Teil der trocken deponierten Stoffe abgewaschen
werden, sind jedoch bereits Messungen iiber einen Zeitraum von weniger als einem Monat in
thren Resultaten sehr unzuverldssig (CONSTANTIN, 1993). Zeitlich hoch aufgeldste Prozesse
lassen sich mit der Methode gar nicht untersuchen. In gleicher Weise wie die direkten
Methoden handelt es sich bei der Interpretation der Kronentraufe um eine Punktmessung, aus
welcher flichenhafte Aussagen nur mit einer Vielzahl von Parallelmessungen abgeleitet
werden konnen.

¢) Mikrometeorologische Methoden zur Bestimmung der Trockenen Deposition

Mit mikrometeorologischen Ansédtzen wird der Betrag der Trockenen Deposition von
Partikeln indirekt bestimmt, indem der vertikale Partikeltransport durch die atmosphérische
Grenzschicht quantifiziert und {iber eine geeignete Mittelungszeit integriert wird. Der totale
vertikale Stofffluss an Partikeln zwischen Atmosphire und Erdoberfliche (nach TWOREK,
1996, verandert):

- : (10)
F, = 1 j Wedt
3 0

mit: Fp, vertikaler Partikelfluss (m?s™)
7 Mittelungszeit (s)
w vertikale Komponente des Windvektors (m/s)
¢ Partikelanzahldichte (m™)

wird dabei als Aquivalent zu einem Stoffein- bzw. Stoffaustrag in bzw. aus einem
Pflanzenbestand interpretiert. Dies setzt voraus, dass der vertikale Partikelfluss mit dem
Gesamtpartikelfluss identisch ist, also die Summe der horizontalen Fliisse gleich Null ist.

Weiter wird davon ausgegangen, dass der betrachtete vertikale Fluss turbulenter Natur und
dem Konzentrationsgradienten entgegengesetzt gerichtet ist und nicht mit der Hohe variiert.
Es wird angenommen, dass keine unbekannten Quellen oder Senken fiir Partikel existieren
und diese auf ithren Weg zwischen Atmosphdre und Vegetation nicht chemisch verdndert
werden.

Unter diesen Voraussetzungen ist es moglich, mit verschiedenen, in der Mikrometeorologie
fiir die Bestimmung von Stoff- und Energiefliissen wohl bekannten Methoden den vertikalen
Partikelfluss zu quantifizieren. Hierzu gehort der Gradientansatz (vgl. MONIN & OBUKHOV,
1954), die Eddy - Kovarianzmethode (vgl. BALDOCCHI ET AL., 1988) sowie die Eddy -
Akkumulationsmethode. Die einzelnen Ansétze werden im Kapitel 2 niher vorgestellt.

Alle Methoden zeichnen sich dadurch aus, dass kontinuierliche, flichenhafte und zeitlich
hoch aufgeloste Messungen moglich sind. Der Einsatz mikrometeorologischer Methoden zur
Bestimmung des Partikelflusses ist gleichzeitig aber auch noch mit betridchtlichen
Unsicherheiten verbunden (BESWICK ET AL., 1994). Insbesondere stimmen Ergebnisse von
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Messungen mit unterschiedlichen mikrometeorologischen Methoden an ein und demselben
Ort und zu ein und derselben Zeit durchaus nicht immer {iberein (RUIJGROK ET AL., 1997).

Gegeniiber den anderen vorgestellten Methoden unterscheiden sich mikrometeorologische
Methoden dadurch, dass mogliche Emissionsfliisse von Partikeln aus der Vegetation in die
Atmosphédre miterfasst werden, so dass die Ergebnisse unter Umstdnden nicht direkt mit den
Ergebnissen der anderen Methoden verglichen werden konnen. Auch sind die ermittelten
Depositionsgeschwindigkeiten v, lokale Geschwindigkeiten in der Referenzhohe z, die mit
der Deposition auf der Erdoberfliche v, selbst in folgender Beziehung stehen:

v =, =r)" (11)

mit: vy Depositionsgeschwindigkeit an der Erdoberflédche
r, aerodynamischer Widerstand zwischen Messhdhe z und Erdoberfliche

Der Betrag des aerodynamischen Widerstandes r, kann in erster Naherung aus /4.’ ermittelt

werden. Da u+ jedoch in der Regel nur den mechanisch induzierten Teil der Gesamtturbulenz
prasentiert (siche Abschnitt 1.1.2), gilt dies nur, wenn der turbulente Transport durch die
kleineren, durch die Windscherung produzierten Eddies dominiert wird, wie dies in einer gut
ausgebildeten Prandtl-Schicht der Fall ist. Wird die Turbulenz dagegen durch grof3e,
kohirente, thermisch induzierte Strukturen charakterisiert, kann die Ahnlichkeitstheorie
(MONIN & OBUKHOV, 1954) nicht mehr angewendet werden, so dass der Wert fiir 7, um einen
stabilitdtsabhingigen Betrag korrigiert werden muss.

Fiir Waldoberflachen liegt der Betrag des aecrodynamische Widerstandes 7, bei ca. 10 s/m, so
dass der Unterschied zwischen v; und v, in der Regel vernachléssigbar klein ist.

1.3.2.4  Trockene Deposition und Depositionsgeschwindigkeit luftgetragener Partikel
iiber Wildern

Fiir Wilder und Forste ist der Stoffeintrag aus der Atmosphdre von ganz besonderer
Bedeutung, da diese Okosysteme im Gegensatz zu landwirtschaftlichen Nutzflichen in der
Regel nicht gediingt werden, und der atmosphérische Stoffeintrag somit faktisch die einzige
Quelle von Schad- und Néhrstoffen fiir das System ist. Fiir die Vitalitdt der Waldbesténde hat
dabei der atmosphérische Eintrag von Sduren, die einen Abbau der basischen Néhrstoffvorrite
im Boden bewirken und damit einen Néhrstoffmangel der Baume verursachen, sowie der
Eintrag von Néhrstoffen und toxischen Schwermetallen eine besondere Bedeutung. Fiir einige
chemische Elemente wie Magnesium oder Calcium ist der atmosphirische Néhrstoffeintrag
fiir die existierenden Wélder bereits essentiell, da die Vorriate im Boden inzwischen sehr stark
reduziert sind, und die Bidume ihren Bedarf mehr oder weniger vollstindig aus den
atmosphirischen Eintrag decken miissen. Bei anderen Stoffen wie Stickstoff oder Schwefel
iibersteigt der Eintrag aus der Luft offensichtlich bei weitem den Bedarf, so dass mit einer
zunehmenden Eutrophierung der Walder durch Stickstoff zu rechnen ist (MATZNER &
MURACH, 1995; MEESENBURG ET AL., 1997; IBROM ET AL., 1995).
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Uber die GroBenordnung der Trockenen Deposition iiber Wildern existieren bis jetzt nur
wenige, aus punktuellen Messungen gewonnene Schitzwerte. Allgemein anerkannt ist, dass
Waldbestdnde auf Grund ihrer hohen Rauhigkeit und des groflen Blattflichenindexes im
Vergleich zu anderen Vegetationsformen sehr effektive Senken fiir luftgetragene Partikel und
Gase sind (z.B. ULRICH ET AL., 1979; WIMAN ET AL., 1990). Fiir einige Forststandorte wird
die Gesamtdeposition (Nasse und Trockene Deposition) fiir bestimmte chemische Elemente,
wie Schwefel, Arsen, Cadmium und Blei, sogar von der trockenen Ablagerung dominiert
(BERGKVIST, 1987; MICHAELIS ET AL., 1992). Dabei ist die Rate der Trockenen Deposition
baumartenspezifisch, so dass in Nadelwildern generell groBere Stoffmengen trocken
deponiert werden als in Laubwildern (HOFKEN & GRAVENHORST, 1983).

Die exakte Hohe der Depositionsgeschwindigkeit iiber Wéldern ist nicht sicher bekannt. Die
von verschiedenen Autoren (z.B. HICKS ET AL., 1982; GRAVENHORST & WARAGHAI, 1990;
ERISMAN ET AL., 1997a; BUZORIUS ET AL., 1998) unter unterschiedlichen meteorologischen
und standortlichen Randbedingungen ermittelten mittleren Depositionsgeschwindigkeiten fiir
Partikel tiber Wéldern liegen um etwa einer GroBBenordnung iiber denjenigen von Wasser- und
Grasflichen (z.B. WESELY ET AL., 1985; DUAN ET AL., 1988 u.a.). Die Resultate von
Messungen zeigen untereinander groBe Variabilititen insbesondere beziiglich der
Absolutwerte der Depositionsgeschwindigkeit flir submikroskopisch kleine Partikel, zu
dessen Depositionsgeschwindigkeit heute nur sehr unsichere Aussagen gemacht werden
konnen (GALLAGHER ET AL., 1997). Nicht immer stimmen die Ergebnisse von Messungen mit
theoretischen Berechnungen iiberein (z.B. RUGROK ET AL., 1997).

Es besteht Einigkeit dariiber, dass die Depositionsgeschwindigkeiten luftgetragener Partikel
mit hoheren Windgeschwindigkeiten (GRAVENHORST & WARAGHAI, 1990) bzw. hoheren
Schubspannungsgeschwindigkeiten (ERISMAN ET AL., 1997a) prinzipiell zunehmen. Weiter ist
bekannt, dass die Depositionsgeschwindigkeit von der Grofe der Partikel abhingt (z.B.
LORENZ & MURPHY, 1989), wie dies bereits auch aus Windkanaluntersuchungen vorhergesagt
worden ist (SEHMEL & HODGSON, 1980). Genauere Kenntnisse iiber das Verhalten kleinerer
Partikel iber Wéldern fehlen jedoch. So ermitteln GALLAGHER ET AL. (1997) eine Zunahme
der Depositionsgeschwindigkeit mit der Grof3e der Partikel im Messbereich zwischen 0,1 und
1 um Durchmesser, wihrend andere Autoren (z.B. CONSTANTIN, 1993) fiir denselben
GroBenbereich eine Abnahme der Depositionsgeschwindigkeit mit der GroBe annehmen.
Einigkeit herrscht dariiber, dass der Grad der Abhéngigkeit der Depositionsgeschwindigkeit
von der Windgeschwindigkeit (Schubspannungsgeschwindigkeit) selbst wiederum von der
PartikelgroBBe abhéngt: die Deposition groBerer Partikel wird mit zunehmendem Wind stéirker
forciert als diejenige kleinerer Partikel (GRAVENHORST & WARAGHAIL, 1990; RUIJGROK ET
AL., 1997).

30



Mikrometeorologische Methoden zur Bestimmung des vertikalen Partikelflusses

2 Mikrometeorologische Methoden zur Bestimmung vertikaler
Partikelflussdichten unter besonderer Beriicksichtigung der
Eddy - Kovarianzmethode

In diesem Kapitel werden die wichtigsten mikrometeorologischen Methoden zur experimen-
tellen Bestimmung vertikaler, turbulenter Stoff- und Energiefliisse zwischen Atmosphére und
Erdoberfliche vorgestellt und ihre Eignung fiir die Erfassung von Partikelflussdichten
diskutiert. Auf die Eddy - Kovarianzmethode wird besonders detailliert eingegangen, da diese
Methode der vorliegenden Arbeit zu Grunde liegt. Ubliche Korrekturen der Kovarianz-
methode werden beschrieben und die Notwendigkeit des Einsatzes dieser Korrekturen bei der
Bestimmung von Partikelflussdichten untersucht.

2.1 Gradientmethoden

Gradientmethoden sind — im Gegensatz zu der spdter beschriebenen Eddy -
Kovarianzmethode sowie der Eddy - Akkumulationsmethode — indirekte Methoden fiir die
Bestimmung vertikaler Stoff- und Energiefliisse. Sie basieren auf den theoretischen Arbeiten
von MONIN & OBUKHOV (1954) und setzen die Kenntnis des Mischungsverhiltnisses eines
Spurenstoffes in mindestens zwei Hohen voraus. Aus der iiber einer ausreichend langen
Zeitspanne (= 30 Minuten) gemittelten Konzentrationsdifferenz wird unter Berlicksichtigung
eines turbulenten Diffusionskoeffizienten eine vertikale Stoffflussdichte /" modelliert:
dc (12)

F=k %
Oz

mit: K, turbulenter Diffusionskoeffizient
2 vertikale Konzentrationsdifferenz
Oz

Dabei wird angenommen, dass der Betrag des Diffusionskoeffizienten nur von der
atmosphérischen Turbulenz, nicht aber vom betrachteten Spurenstoff abhingig ist.

Fiir die notwendige Abschdtzung des Koeffizienten gibt es verschiedene Moglichkeiten. Bei
der aerodynamischen Methode wird er aus Windprofilmessungen abgeleitet. Da der
Koeffizient mit der Stabilitdt der Atmosphére variiert, ist eine entsprechende Parametrisierung
notwendig. Hieraus ergeben sich Unsicherheiten beziiglich der Ergebnisse der Methode,
wobei bei niedrigen Windgeschwindigkeiten besonders grofle Fehler auftreten (BALDOCCHI
ET AL., 1988). Fiir die Bowen-Verhéltnis-Methode (Bowen ratio-energy balance method) wird
der Koeffizient dagegen unter Benutzung der Energiebilanzgleichung (3) aus dem Verhéltnis
des Temperatur- und Feuchtegradienten indirekt iiber den fiihlbaren und latenten Wérmestrom
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bestimmt. Probleme ergeben sich hier vor allem bei niedrigen Betrdgen der Strahlungsbilanz -
also bei Sonnenauf- und Sonnenuntergang (STULL, 1988) bzw. generell wihrend der Nacht,
wihrend des Winters oder bei starker Bewolkung (MAITANI, 1993). Auch muss bertiicksichtigt
werden, dass die Energiebilanz mit Hilfe meteorologischer Messungen héufig nicht
geschlossen werden kann, wie dies bereits in Kapitel 1.3.1 diskutiert wurde.

Gradientmethoden liefern gute Ergebnisse flir Messungen {ber kurzer Vegetation.
Problematisch ist ihre Anwendung jedoch innerhalb von Pflanzenbestinden (CELLIER &
BRUNET, 1992) und iiber Wéldern (HARTOG & NEUMANN, 1984), da in diesen Fillen die
Fluss-Gradienten-Beziehungen nicht mehr eindeutig definiert sind und der Durchzug von
groBeren Luftwirbeln am Messprofil vorbei zu Fehlabschédtzungen des vertikalen Stoffflusses
flihren konnen  (BALDOCCHI ET AL., 1988). Auch sind die vertikalen
Konzentrationsdifferenzen in der sehr labilen Prandtl-Schicht iiber der rauhen Oberfléche
eines Waldes besonders klein (BUZORIUS ET AL., 1998; HERTLEIN, 1990), so dass fiir ihre
Auflésung sehr genaue Messinstrumente benotigt werden.

Die praktische Umsetzung der Gradientmethode fiir die Bestimmung des Partikelflusses mit
Hilfe optischer Analysatoren wird dadurch erschwert, dass fiir diesen Zweck der parallele
Einsatz zweier Gerite notwendig ist. Der Grund hierfiir ist die Tatsache, dass das Ansaugen
der Probeluft zum Analysator, in dem die Partikelkonzentration bestimmt wird, nur iiber eine
sehr kurze Entfernung von einigen wenigen Metern moglich ist, da andernfalls — im Gegen-
satz zu Konzentrationsmessungen inerter Spurengase — zu gro3e Konzentrationsverluste im
Ansaugrohr zu erwarten sind.

Ein Beispiel fiir eine Anwendung der Gradientmethode fiir die Bestimmung des
Partikelflusses unter Benutzung zweier 5-stufiger Schlitzdiisenimpaktoren gibt HERTLEIN
(1990). Die zeitliche Auflosung seiner Ergebnisse ist mit durchschnittlich 48 Stunden
allerdings sehr gering. Nur in diesen langen Zeitspannen konnten die geringen
Konzentrationsunterschiede in ausreichendem Mafle aufgelost werden. Eine Anwendung der
Gradientmethode unter Verwendung von Filtern beschreiben WYERS & DUYZER (1997), die
sich allerdings auf Sulfat- und Nitratpartikel beschrinken und eine zeitliche Auflésung von
zwei Stunden realisieren.

2.2 Die Eddy - Kovarianzmethode

Seit den 50er Jahren wird zur Bestimmung turbulenter Fliisse in der Planetarischen
Grenzschicht der Atmosphére das Prinzip der Eddy - Kovarianz angewandt (MAITANI, 1993).
Auch wenn es zunichst eine gewisse Zeit brauchte, bis - in den 60er resp. 70er Jahren - erste
feldtaugliche Ultraschall-Anemometer auf den Markt kamen, ist die Eddy-Kovarianzmethode
heute eine anerkannte und weitverbreitete Methode in der Mikrometeorologie. Auf dem
einfachen theoretischen Konzept der Korrelation von Vertikalwind und Temperatur,
Wasserdampf oder Stoffkonzentration beruhend, hat sie sich als direkte Mdglichkeit erwiesen,
die Strukturen der turbulenten Strdmung in der bodennahen Atmosphire aufzulésen und die
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mit ithnen verbundenen Stoff- und Energiefliisse direkt zu quantifizieren (GRAVENHORST ET
AL., 2000). Fir ihre Anwendung bestehen nur wenige Einschrinkungen beziiglich
Oberfliachenbeschaffenheit oder Atmosphdre (ARYA, 1988), sie ist zudem eine der wenigen
Moglichkeiten, turbulente Fliisse auch innerhalb von Pflanzenbestinden zu messen (LEUNING
& MONCRIEFF, 1990). Als Nachteil der Methode wird die Notwendigkeit des Einsatzes sehr
schneller und damit auch relativ teurer Messgeréte genannt, die zudem heute nur flir wenige
Spurenstoffe zu Verfligung stehen (STULL, 1988). Als problematisch wird auch der
notwendige hohe Aufwand fiir die Speicherung und Auswertung grofler Datenmengen
empfunden (UNLAND ET AL., 1996) - ein Einwand, der heute freilich durch die Entwicklung
einer leistungsfahigen Computerhard- und -software zunehmend an Bedeutung verliert.

2.2.1 Beschreibung der Methode

Ausgangspunkt der Eddy-Kovarianzmethode ist zunichst die hochfrequente (= 10 Hz)
Erfassung der Zeitreihen des dreidimensionalen Windfeldes, der Temperatur, der Feuchte und
- je nach Interesse - der Konzentrationen verschiedener Spurenstoffe an einem Punkt in der
Atmosphdre. Diese einfache Messanordnung (im Vergleich zu einer mindestens
zweidimensionalen Erfassung von Windkomponenten und Spurenstoffkonzentrationen) ist
mdglich, da entsprechend der Taylor-Hypothese die an einem Punkt in situ® aufgenommenen
Zeitreihen auch die rdumliche Verteilung der untersuchten Groflen reprisentieren (z.B.
KAIMAL & FINNIGAN, 1994).

Fir die Windmessungen werden Ultraschall-Anemometer (sogenannte Sonics), Laser- oder
Hitzedraht-Anemometer, bei Messungen in grofBeren Hohen auch Schalenkreuz-Anemometer
verwendet. Lufttemperaturen werden in der Regel mit Thermoelementen oder ebenfalls mit
Sonics, Partikelkonzentrationen mit optischen Partikeldetektoren und Luftfeuchten sowie
Spurengaskonzentrationen mit zeitlich hochauflosenden Gasanalysatoren bestimmt. Bei
letzteren unterscheidet man open path -Systeme, die die Messungen in situ durchfiihren, von
closed path - Systemen, bei denen Probeluft fiir die Konzentrationsmessungen in
abgeschlossene Gas- oder Partikelanalysatoren gepumpt wird.

Fiir die Berechnung der vertikalen Fliisse von Masse und Energie werden die gewonnenen
Zeitreihen von Temperatur, Wasserdampf und Spurenstoffkonzentrationen mit den Zeitreihen
der vertikalen Windgeschwindigkeit multipliziert:

mit: w vertikale Komponente des Windvektors
¢ skalare Eigenschaft der Atmosphire

Da Luftbewegungen und Stofftransporte in der planetarischen Grenzschicht der Atmosphére
(fast) ausschlieBlich turbulent erfolgen, konnen die Momentanwerte von w und ¢ zu diesem

% in situ (lat.): in der Lage
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Zweck in je einen mittleren und in einen turbulenten Anteil zerlegt werden (“Reynolds-
Zerlegung”):
w=w+w' (14)
p=F+9
mit: @, w mittlere Anteile

@',w’ turbulente Anteile

Setzt man (14) in (13) ein und bildet das zeitliche Mittel iiber ein geeignetes
Mittelungsintervall, so erhdlt man die mittlere Eigenschaftsflussdichte:

F =+w)g+4) (15)
SF =Wo+wo' +Wo+w¢
Da die Mittel der turbulenten Anteile immer Null sind, vereinfacht sich (15) zu:
F =wg +w'¢g’ (16)

Unter der Annahme, dass die Stromung im Mittel nur horizontal verlduft und somit der
mittlere Vertikalwind ebenfalls Null ist (und damit Stofftransporte nur turbulent erfolgen),
folgt:

F=w§ (17)

Gleichung (17) beschreibt den turbulenten Fluss nur dann korrekt, wenn die Turbulenz
stationdr ist und das Mittelungsintervall fiir die Reynolds-Zerlegung so groB ist, dass auch alle
niedrigfrequenten Anteile der turbulenten Stromung erfasst werden. BALDOCCHI ET AL. (1988)
diskutieren die notwendige Linge des Intervalls und geben fiir eine Zeitspanne von 2000
Sekunden (= 33 Minuten) eine Fehlabschitzung der turbulenten Fliisse von 10 Prozent an.
Dieser Betrag lieBe sich theoretisch durch ldngere Mittelungsintervalle reduzieren, was
praktisch aber kaum moglich ist, da dann die geforderte Stationaritit (siehe unten) der
Messreihen in der Regel nicht mehr gegeben ist und andere, nicht turbulente dynamische
Effekte (z.B. der Tagesgang der betrachteten Eigenschaft) die Messungen verfdlschen
wiirden.

Gleichung (17) ist Ausgangspunkt flir die Berechnung vertikaler Stoff- und Energiefliisse mit
Hilfe der Eddy - Kovarianzmethode. Es ist wichtig festzuhalten, dass immer nur der
turbulente Anteil von F,, erfasst werden kann. Stromdichten mit einer mittleren vertikalen
Stromung werden dagegen nicht beriicksichtigt.
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Anwendung findet die Methode in der Mikrometeorologie traditionell bei der Bestimmung
des vertikalen Impulsflusses 7:

r=p-wu', (18)

mit: p Dichte feuchter Luft (kg/m?)
u Longitudinale Komponente des Windvektors (m/s)

bei der Bestimmung des vertikalen fiihlbaren Warmeflusses H:
H = po, T 19

mit: ¢, Spezifische Wirmekapazitit der Luft (J/K kg)
T Lufttemperatur (K)

sowie bei der Bestimmung des vertikalen latenten Warmeflusses LE:

LE = pA, -w'q' (20)

mit: 4, Spezifische Verdampfungswiarme von Wasser (J/kg)
q Spezifische Feuchte (g/kg)

Mit Hilfe von Konzentrationsfluktuationen konnen dariiber hinaus auch die vertikalen Fliisse
von (gasformigen) Spurenstoffen bestimmt werden nach:

Foo =Kw'cy. (21

mit: Figs Vertikale Flussdichte eines gasformigen Spurenstoffes
csq Konzentration des betrachteten Stoffes
K Konstante in Abhéngigkeit von den Einheiten von cgg und w

wie dies beispielsweise bereits mehrfach fiir CO, (z.B. IBROM, 1999), fiir Ozon (z.B.
NEUMANN & HARTOG, 1985) und fiir Schwefel (z.B. HICKS ET AL., 1982) durchgefiihrt wurde.

2.2.2 Voraussetzungen fiir die Durchfiihrung der Eddy - Kovarianzmethode

Fiir die Durchfithrung der Eddy - Kovarianzmethode werden im allgemeinen die folgenden
Voraussetzungen genannt: horizontale Homogenitdt des untersuchten Standorts, Quasi-
stationaritdt des Turbulenzfeldes, vernachlédssigbare Dichteschwankungen sowie die Verflig-
barkeit schneller und zuverldssiger Messinstrumente fiir eine vollstindige Erfassung der
Fluktuationen der betrachteten Eigenschaft der Atmosphdre (MCMILLEN, 1988; FOKEN &
WICHURA, 1996). Diese Punkte, die beispielsweise auch die Einhaltung einer bestimmten
Messhohe implizieren, sollen im folgenden diskutiert werden; die Grenzen der Kovarianz-
methode werden dabei aufgezeigt.
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a) Horizontale Homogenitiit

Fliisse, die iiber die Eddy - Kovarianzmethode gemessen werden, repriasentieren immer eine
rdumlich-integrative Grof3e als Resultat einer Vielzahl von Quellen und/oder Senken in einem
mehr oder weniger groBen Einzugsbereich, der als Quellfliche (source area, footprint)
bezeichnet wird. Diese Quellfliche ist im wesentlichen eine Funktion der Rauhigkeit der
betrachteten Oberfldche, der Messhohe, der Windgeschwindigkeit und Windrichtung sowie
der Stabilitdt der Atmosphére und damit nicht notwendigerweise liber den Zeitraum einer
Messung konstant. Durch die sogenannte Footprint-Funktion (SCHUEPP ET AL., 1990) bzw.
Quellgewichtsfunktion (SCHMID & OKE, 1988) kann die Quellfliche hinsichtlich ihrer
rdumlichen Verteilung und Intensitdtsverteilung beschrieben werden.

Fiir eine sinnvolle Interpretation der Messresultate ist es erforderlich, innerhalb der Quell-
fliche von einer horizontalen Homogenitét ausgehen zu konnen. Dafiir ist es notwendig, aus-
gehend von einem bestimmten Messstandort und in Richtung des jeweiligen Windes jeweils
diejenige Strecke zu definieren, entlang der eine gleiche Beschaffenheit der Oberfliche
vorherrscht. Diese Strecke wird als fetch bezeichnet. Uberdeckt der fetch fiir alle Richtungen
die Quellfliche vollstindig, reprasentieren die Messungen an einem Punkt die turbulenten
Fliisse fiir die gesamte Fliche.

Da die Quellfliche einer Messung um so kleiner wird, in je geringerer Hohe die Messung
durchgefiihrt wird, ldsst sich scheinbar ableiten, dass fiir Eddy — Kovarianzmessungen
- insbesondere bei nur geringen Dimensionen des fetches - moglichst niedrige Messhohen
anzustreben sind. Dies wird jedoch durch die Existenz der Rauhigkeitsschicht iiber dem
Bestand eingeschrankt, in der die vertikalen Stofffliisse auf Grund der kleinrdumigen
Heterogenitidt der Unterlage nicht mehr zuverldssig ermittelt werden konnen. Kann die
Positionierung der Messinstrumente nicht so durchgefiihrt werden, dass die betrachtete
Quellfliche der Bedingung der horizontalen Homogenitit geniigt und gleichzeitig die
Messhohe oberhalb der Rauhigkeitsschicht liegt, sind Eddy — Kovarianzmessungen nur
eingeschriankt moglich.

b) Quasistationaritiit des Turbulenzfeldes

Unter Stationaritédt versteht man die Homogenitit in der Zeit; das heif3t, die Unabhingigkeit
der statistischen FEigenschaften einer untersuchten GroBe von der Zeit selbst. Diese
Unabhéngigkeit ist jedoch fiir meteorologischen Groflen in der bodennahen Luftschicht
hochst selten gegeben.

Allein der unvermeidliche natiirliche Tagesgang vieler Grofen stellt eine klare Instationaritét
dar. Um diesen zu eliminieren und die unregelméBigen turbulenten Schwankungen, die fiir
den turbulenten Transport verantwortlich sind, aus dem allgemeinen Trend herauszufiltern,
werden die Mittelungsintervalle fiir die Reynolds-Zerlegung auf 30 bis maximal 60 Minuten
begrenzt. Aulerdem wird von jeder Zeitreihe nicht nur das arithmetische Mittel, sondern auch
der lineare Trend eliminiert. Damit wird z. B. der Momentanwert w der vertikalen
Komponente des Windvektors folgendermaf3en zerlegt:
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w= (aw +bwt) +w', (22)

mit: a,, b,, Regressionskoeffizienten

a,, und b,, werden innerhalb des Mittelungsintervalls berechnet, analog wird mit allen Grof3en
verfahren (EUGSTER, 1994). Mit dieser Berechnungsvorschrift wird gleichzeitig auch ein
moglicher Drift von Messsensoren korrigiert, wie er beispielsweise durch eine sich dndernde
Umgebungstemperatur verursacht werden kann. Ein &hnlicher Effekt kann mit der
Verwendung eines high-pass Filters erreicht werden (SHUTTLEWORTH, 1987).

In Folge von Wetterumschwiingen und anderen meteorologischen Ereignissen k&nnen
Instationaritdten meteorologischer Gréflen auch unabhingig vom Tagesgang auftreten. Dies
ist insbesondere von Partikelkonzentrationsmessungen bekannt (z.B. BUZORIUS ET AL., 1998).
Zur Absicherung der Stationaritdt der Turbulenz schlagen FOKEN & WICHURA (1996) einen
Test vor, bei dem eine Zeitreithe in 4 bis 8 Teilstiicke aufgeteilt wird. Fiir jedes dieser
Teilstiicke wird die Kovarianz zweier Groflen getrennt berechnet, anschlieBend werden die
Ergebnisse gemittelt und mit der Gesamtkovarianz (berechnet aus der gesamten Zeitreihe)
verglichen.

Im Falle von starken Instationaritéten ist der turbulente Fluss nicht mehr definiert, die Eddy -
Kovarianzmethode kann dann nicht mehr zur Flussberechnung verwendet werden
(MCMILLEN, 1988).

¢) Vollstindige Erfassung der Fluktuationen

Jedes Messgerdt kann Messungen nur mit einer bestimmten maximalen Messfrequenz
ausfiihren, welche als cutoff-frequenz bezeichnet wird. Alle Fluktuationen der Messgrof3e, die
mit einer hheren Geschwindigkeit stattfinden, werden von dem Messgerit nicht mehr erfasst.
Es findet deshalb eine Ddmpfung der Varianz des Signals im - relativ zum Charakter des
Signals - hochfrequenten Bereich statt.

Wihrend fir Eddy — Kovarianzmessungen Sonics und Thermoelemente’ die Wind- und
Temperaturfluktuationen heute in einer sehr hohen zeitlichen Aufldosung erfassen konnen
(10 Hz und mehr), geniigen die zur Verfiigung stehenden Gas- und Partikelanalysatoren
hiufig noch nicht den Anforderungen der Methode. Kann ein Analysator auf Grund seiner
Tréagheit nicht alle am turbulenten Transport beteiligten Fluktuationen der Gaskonzentration
erfassen, wird aber auch der betrachtete Fluss nur unvollstdndig beschrieben.

Allgemein wird davon ausgegangen, dass fiir Eddy — Kovarianzmessungen die Zeitreihen der
interessierenden GroBen mit einer Messfrequenz von mindestens 10 Hz aufgenommen werden
miissten, um den vertikalen Stoff- oder Energiefluss vollstindig beschreiben zu konnen. So
gibt EUGSTER (1994) an, dass bei einer Messfrequenz von 1 Hz nur noch 90 % des
tatsdchlichen Flusses erfasst werden wiirden, bei 0,1 Hz wiren es nicht einmal mehr 50 %.

? Thermoelemente (engl.: thermocouples): einfache Temperatursensoren mit zwei Drihten aus unterschiedlichen
Metallen (vgl. hierzu: PERRIN, 1999)
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Wie jedoch eigene Untersuchungen zeigen, kann bei Messungen iiber Wildern auf Grund der
hoheren Rauhigkeit dieser Strukturen auch eine Messfrequenz von lediglich 1 Hz noch als
ausreichend angesehen werden, da die am turbulenten Transport beteiligten eddies groBere
Dimensionen aufweisen als iiber Grasflichen (Abb. 4). Fiir Gerite, die auch diese
Messfrequenz nicht mehr erfassen konnen, ist die Anwendung der Eddy - Kovarianzmethode
nur noch eingeschriankt und in Kombination mit entsprechenden Korrekturen (siche Abschnitt
2.2.4) moglich.

& Warmefluss (1Hz, Wald) b) Wearmefluss (0.1Hz, Wald)
y= 0.9B4v+ 0.227 y= 0700w+ 3.384 Tl
R=1.00; n=9915 R=0.98; n=3315 o
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E 200 E 200
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Abb. 4: Berechnete Halbstunden-Werte des fiihlbaren Warmeflusses iiber Wald aus 1 Hz, 0,1 Hz und
0,01 Hz Daten als Funktion der Resultate aus 10 Hz-Daten (Abb. a bis ¢, eigene Daten). Zum Ver-
gleich die Resultate aus 1 Hz Daten fiir eine Messung iiber Mais (Abb. d; unverdffentlichte Daten des
Instituts fiir Bioklimatologie, Universitiat Gottingen). Wahrend tiber Mais bereits bei 1Hz signifikante
Unterschiede gegeniiber den Werten aus 10 Hz zu erkennen sind, liefern Eddy — Kovarianzmessungen
iiber Wald auch bei einer Messfrequenz von nur 1 Hz noch sehr gute Ergebnisse.

Fiir eine zuverldssige Ermittlung der turbulenten Fliisse ist es dariiber hinaus notwendig, die
interessierenden meteorologischen GroBlen mit einem hohen Signal-Rauschen-Verhéltnis
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aufzuzeichnen. Diese Voraussetzung ist insbesondere im Falle sehr kleiner Fliisse zwischen
Atmosphdre und Erdoberfliche und damit verbunden sehr kleiner Fluktuationen der
atmosphirischen Gréfen (z.B. bei stabiler Schichtung in der Nacht) nicht immer gegeben. Fiir
eine Korrektur werden die gemessenen (unvollstindigen) Fliisse hdufig nach dem Kriterium
der Schubspannungsgeschwindigkeit aussortiert und durch modellierte Werte ersetzt. Dieses
Verfahren setzt jedoch bereits modellhafte Kenntnisse iiber die Natur der betrachteten Fliisse
voraus.

2.2.3 Eddy - Kovarianzmethode mit Partikeln

Bereits Ende der 70er Jahre entstand die Idee, die Eddy — Kovarianzmethode auch fiir die
Bestimmung von Partikelfliissen einzusetzen (WESELY ET AL., 1977). Im Vergleich zu
anderen untersuchten Stoffen wurden jedoch bis heute nur relativ wenige Messungen
durchgefiihrt. Die meisten veroffentlichten Studien sind Untersuchungen von nur wenigen
Tagen Dauer. In etlichen Arbeiten wurden lediglich sehr niedrige Fliisse mit groBlen
Unsicherheiten  bestimmt, vielfach sind die aufgenommenen Zeitrethen der
Partikelkonzentration stark verrauscht (Tabelle 4).

Die technische Umsetzung der Messungen der Partikelkonzentration wird von den einzelnen
Autoren sehr unterschiedlich gehandhabt. Die Messungen sind also nicht standardisiert, wie
dies beispielsweise bei Messungen zum CO, Haushalt de facto der Fall ist. Es werden sowohl
unterschiedliche Analysatoren als auch unterschiedliche Prinzipien beim Ansaugen der
Partikel ein- bzw. umgesetzt. Die Realisierung des Ideals des isokinetischen Ansaugens der
Probenluft {iber eine Steuerung der Ansauggeschwindigkeit ist fiir eine Eddy -
Kovarianzmessung praktisch nicht umsetzbar, da dies Artefakte bei der Kovarianzberechnung
nach sich ziehen wiirde (NEUMANN & HARTOG, 1985). Alternativ wire eine kontinuierliche
Regulierung der GroBle der Ansaugdffnung denkbar, was eine enorme technische Heraus-
forderung darstellt. In Anbetracht der Tatsache, dass die Betrdge der Partikelfliisse im
allgemeinen mit der Partikelkonzentration selbst normiert werden, wird darauf iiblicherweise
verzichtet.

Im Gegensatz zu Gasmolekiilen sind Partikel in einem stirkeren Mafle der Sedimentation
unterworfen und werden somit nicht ausschlieBlich turbulent transportiert. Deshalb kann mit
der Eddy - Kovarianzmethode nur ein Teil des vertikalen Partikelflusses bestimmt werden.
Der Gesamtfluss ergibt sich aus dem turbulenten Anteil und einem zusétzlichen Term fiir den
Sedimentationsvorgang (DUAN ET AL., 1988):

F = w’c’—vgz (23)

mit: ¢ Partikelkonzentration (1/cm?)
v, Sedimentationsgeschwindigkeit (m/s)

In den aufgefiihrten Arbeiten wurden immer wieder aufwirtsgerichtete Partikelfliisse
beobachtet (z.B. BUZORIUS ET AL., 1998; GALLAGHER ET AL., 1997), deren Auftreten eine
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Schwierigkeit bei der Interpretation der Ergebnisse darstellen. Im allgemeinen werden sie als
zeitweise Emission von in der oder kurz {iber der Vegetation neugebildeter Partikel gedeutet.
Diese Partikel entstehen aus verschiedenen, durch die Vegetation emittierten
Hydrokarbonaten (WENT, 1960).

Tabelle 4: Ausgewédhlte Eddy - Kovarianzmessungen mit Partikeln {iber verschiedenen Oberflichen

Autoren Dauer® | Radius | Messprinzip | Ober- Bemerkungen
(pm) flaiche
KATEN & HUBBE 1 0,15..2,5 orC" Gras | Power Spektren in hohen Frequenzen von
(1985) Rauschen dominiert, starke Variabilitét (positiv

und negativ) der Fliisse

NEUMANN & 1,5 0,09..2,67 OPC Gras | Standardfehler fiir berechnete
HARTOG (1985) Depositionsgeschwindigkeiten grofer als diese
selbst, Spektren ab 0,3 Hz stark verrauscht;

groBenspezifische Messungen

WESELY ET AL. | mehrere | 0,05..1,0 Flame Gras |starke Variabilitdt des gemessenen Flusses im
(1985) photometric Tagesverlauf, durch Autoren auf statistisches
detector Rauschen der Partikelzéhlers zuriickgefiihrt
DUANET AL. 1 0,15..3 OPC Schnee | starkes Rauschen ab 0,1 Hz, hoch variable
(1988) Kovarianz mit z (ebenfalls stark verrauscht)
0,5..1,0 OPC Schnee |akzeptable Spektren mit deutlich verschobenem

Maximum bei hoher Ansauggeschwindigkeit,
trotzdem nur schwache Korrelation mit w

LAMAUD ET AL. 1 0.05..1 Charger Wald | Spektren zeigen kein Rauschen, zeitweiliges
(1994b) Auftreten von Instationarititen

GALLAGHER ET 1 0,05..0,5 OPC Wald | groBenspezifische Messungen; Groenklassen
AL. (1997) > 0,5 um Durchmesser wegen hoher

statistischer Unsicherheit nicht beriicksichtigt

BUZORIUS ET AL. 6 0,012..10 CpC© Wald | Rauschen ab 2 Hz, jedoch deutlich weniger als
(1998) bei den anderen Arbeiten

9 Dauer der Messungen in Wochen; ) optischer Einzelpartikelzihler; © Kondensationskernzihler

2.2.4 Korrekturen fur die Eddy - Kovarianzmethode

Wihrend die Eddy - Kovarianzmethode einerseits als eine einfache und direkte Moglichkeit
bezeichnet werden kann, turbulente Fliisse zu messen, birgt sie andererseits die Gefahr einer
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Reihe von zum Teil nicht vermeidbaren, systematischen Fehlern. Dies hat die Notwendigkeit
von Korrekturen zur Folge beziiglich

e der gemessenen Komponenten des Windvektors (Flow-Distortion-Korrekturen, Koor-
dinatenrotation),

e des Zeitversatzes bei closed path Analysatoren (Synchronisation der Messungen),

e ciner moglichen Ddmpfung der Fluktuationen der betrachteten Eigenschaft im Signal
sowie

e des Einflusses der Fluktuationen von Temperatur und Luftfeuchte auf die Bestimmung der
vertikalen Fliisse atmosphérischer Spurenstoffe (Webb-Korrektur).

Diese Korrekturen werden im folgenden insbesondere im Hinblick auf Eddy — Kovarianz-
messungen mit Partikeln diskutiert.

a) Korrektur der Messwerte des Ultraschallanemometers: Flow Distortion

Eine Grundvoraussetzung der Eddy - Kovarianzmethode ist die Erfassung der vertikalen
Windgeschwindigkeit mit hinreichender Genauigkeit. Die fiir diesen Zweck zum Einsatz
kommenden Ultraschallanemometer beeinflussen den Windvektor jedoch in Abhingigkeit
von ihrer Sensorgeometrie selbst mehr oder weniger stark, so dass hier gerdtespezifische
Korrekturen notwendig sind.

Fiir das in der vorliegenden Arbeit verwendete Sonic (USAT 3/1, vgl. Kapitel 3) wurde
deshalb im Rahmen dieser Arbeit eine Windkanal-Kalibrierung durchgefiihrt, die ausfiihrlich
im Anhang beschrieben wird. Wie Abb. 5 zeigt, sind die Effekte einer solchen Korrektur
erheblich: die Windgeschwindigkeit wird um 15 % und der fithlbare Warmefluss (und damit
auch der Partikelfluss) sogar um fast 25 % korrigiert.

Windgeschwindigkeit Fohlborer Warmefluss
T T T T " LEm]| T T T T - T
gl Y= 0857x —0001 i sooL ¥= 0.74Bx —0.641 i
R=1.00; n=17177 ] F=1.00; n=1719E&
- N
Sl i =
=3 L F 4
E = 200
5 T
- 4l 8 =
5 & of 4
x £
s 5
o i
J1.01.00 bis 30.08.01 —200 G1.01.00 bz 3C.CR.01
1 1 1 1 1 i 1 1 1 1 11
2 4 B i) 10 —200 a] 200 400 600
korrigiert (m/a) karrigiert {W/m2}

Abb. 5: Ausgewihlte Effekte der Korrektur der Messwerte des Ultraschallanemometers
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b) Korrektur der Messwerte des Ultraschallanemometers: Koordinatenrotation

Das Produkt aus Luftdichte und der Kovarianz w’_¢' beschreibt den vertikalen Fluss der
Grosse @ nur dann vollstindig, wenn der mittlere Vertikalwind w gleich Null ist. Obwohl
diese Voraussetzung — mit Ausnahme eines sehr kleinen, mittleren Vertikalwindes — bei einer
ausreichend langen Mittelungszeit eigentlich immer gegeben sein sollte, werden im Rahmen
von mikrometeorologischen Messungen unter Freilandbedingungen hiervon abweichend
mittlere Vertikalwinde grofler oder kleiner Null beobachtet. Die eindeutige Zuordnung einer
Ursache fiir diese Beobachtungen ist oft nicht moglich. Denkbar ist jedoch, dass das Wind-
messgerit nicht genau lotrecht montiert werden konnte oder dass Masteffekte das Windfeld
verdndert haben (VOGT, 1995).

Unter der Annahme, dass es sich in jedem Fall um Artefakte handelt, werden die gewonnenen
Daten mit Hilfe einer Koordinatenrotation in der Weise manipuliert, dass das Koordinaten-
system des Sonics nachtriglich an die Stromlinien des Turbulenzfeldes angepasst wird. Bei
dieser Rotation wird die Matrix des Windvektors so gedreht, dass sowohl die mittlere verti-
kale als auch die mittlere laterale Komponente des Vektors Null betrdgt (MCMILLEN, 1988).

Die Koordinatenrotation kann entweder vor oder nach der Flussberechnung durchgefiihrt
werden. Sie erfolgt in zwei Schritten: Zuerst wird das Koordinatensystem um die
Vertikalachse in Richtung des mittleren Horizontalwindes gedreht. Der Drehwinkel errechnet
sich aus:

a = arctan(v / i) , (24)
wobel die Rotationsmatrix die Form
cosay sina 0 (25)
Dl=|-sina cosa 0
0 0 1

hat. Im zweiten Schritt wird das Koordinatensystem so um die y-Achse gedreht, dass w
gleich Null wird. Der Drehwinkel errechnet sich diesmal aus:

W (26)
p= arctan( i J ,
ut+v?
und die Rotationsmatrix hat die Form:
cosff 0 singf 27)
D2 = 0 1 0
—-sinff 0 cosf

42



Mikrometeorologische Methoden zur Bestimmung des vertikalen Partikelflusses

¢) Synchronisation der Messungen

Wird die Konzentration eines Spurenstoffes in der Atmosphére mit einem closed path Sensor
erfasst, wie dies bei Partikelmessungen immer der Fall ist, wird ein Transport der zu
untersuchenden Luft in einem Ansaugschlauch bzw. Ansaugrohr zum Analysator notwendig,
der in einer endlichen, von Null verschiedenen Zeit erfolgt. Dementsprechend muss das
gemessene Konzentrationssignal riickdatiert werden, was in der Regel im Verlauf der spéteren
Auswertung der Eddy — Kovarianzdaten realisiert wird.

Die Schwierigkeit dabei ist die Bestimmung des tatsachlichen Zeitversatzes At, da dieser von
der Ansauggeschwindigkeit abhingt und so bereits in Folge von Temperaturschwankungen
im Verlaufe eines Tages variieren kann. Hier ist entweder eine Ableitung des Zeitversatzes
aus der gemessenen Ansauggeschwindigkeit und dem Gesamtvolumen des Ansaugweges
(z.B. TWOREK, 1996) oder eine Bestimmung iiber die Kovarianzmaximierung moglich, bei
der die Kovarianz Co(w, ¢) fiir verschiedene Zeitversétze zberechnet wird:

Co(w,@) =Y W ()p'(t+7) (28)

Dabei wird angenommen, dass die in der Natur auftretende Kovarianz aus w und ¢ immer
maximal ist, so dass also gilt:

At = 2-max(Co(w,(/ﬁ)) (29)

Obwohl die Korrektheit dieses Ansatzes nicht nachgewiesen ist, handelt es sich bei der
Kovarianzmaximierung um eine weit verbreitete und allgemein anerkannte Methode. Sie ist
jedoch nur fiir Messreihen mit relativ groflen, turbulenten Fliissen durchfiihrbar, da nur hier
ein deutliches Kovarianzmaximum ausgebildet ist.

d) Dimpfungskorrektur

Kann ein Analysator auf Grund seiner Trigheit nicht alle Fluktuationen eines Spurenstoffes in
der Atmosphire erfassen, kommt es zu einer mehr oder weniger starken, geridtespezifischen
Dampfung des tatsdchlichen Signals, die eine Unterschitzung des betrachteten Stoffflusses
nach sich ziehen kann. Zusdtzlich werden bei closed path - Systemen hochfrequente
Fluktuationen durch das Ansaugen der Luft in einem Ansaugrohr oder Schlauch verschmiert,
da die Stromungsgeschwindigkeit in einer Rohre mit zunehmender Ndhe zu den Wénden
abnimmt. In einem turbulenten Regime sind die damit verbundenen Informationsverluste
relativ niedrig und kénnen praktisch vernachlissigt werden. Bei laminarer'® Ansaugung ist
eine signifikante Unterschédtzung des Flusses jedoch leicht moglich, wobei der Effekt von der
Geometrie des Ansaugschlauchs, der Windgeschwindigkeit, der Messhohe und weiteren
Faktoren abhéngig ist (PHILIP, 1963; LEUNING & MONCRIEFF, 1990; MASSMAN, 1991;
LENSCHOW & RAUPACH, 1991; SUYKER & VERMA, 1993).

19 Jlaminar: ohne Wirbel nebeneinander herlaufend

43



Mikrometeorologische Methoden zur Bestimmung des vertikalen Partikelflusses

Der Ubergang einer laminaren in eine turbulente Strédmung ist von der Zihigkeit des
bewegten Mediums sowie von der Geschwindigkeit und der Grdéfenskala der Bewegung
abhingig. Als Mallzahl wird die sogenannte Reynoldszahl Re verwendet. Sie ist dimen-
sionslos und wird bestimmt aus

27U (30)
1Y

Re

mit: » Radius des Ansaugrohrs / des Ansaugschlauchs (nm)
U ungestorte Geschwindigkeit im Ansaugrohr / Ansaugschlauch (m/s)
v kinematische Zahigkeit von Luft (1,5 10™° m?s™ bei 0°C und 1013,2 hPa)

Fiir laminare Stromungen gilt Re < 2300, fiir turbulente Strdmungen entsprechend Re > 2300.

Ob insgesamt tatsdchlich Konzentrationssignale geddmpft worden sind, die zum turbulenten
Fluss beigetragen haben, kann durch einen Vergleich der Kospektren mit den sogenannten
“Kaimal-Spektren” (KAIMAL ET AL., 1972) oder alternativ mit den Spektren anderer,
ungeddmpfter Fliisse liberpriift werden. Fiir letzteren Zweck kommt jedoch im wesentlichen
nur die Lufttemperatur in Frage, da bei den iiblichen Messverfahren nur flir diese Grof3e
angenommen werden kann, dass die am turbulenten Transport beteiligten Fluktuationen nahe-
zu vollstindig erfasst werden konnten.

Wird eine signifikante Ddmpfung des Signals einer meteorologischen Grofle festgestellt, kann
diese bei der Berechnung der Fliisse durch einen entsprechenden Korrekturfaktor bertick-
sichtigt werden. Bei dieser Korrektur werden gleichzeitig Unterschidtzungen der turbulenten
Fliisse korrigiert, die ggf. durch eine rdumliche Separation einzelner Sensoren in Bezug zum
Ultraschallanemometer und/oder durch zu kurze Mittelungsintervalle bei der Reynolds-
Zerlegung verursacht werden (MOORE, 1986; SUYKER & VERMA, 1993; RIBMANN &
TETZLAFF, 1994; LEE & BLACK, 1994).

e) Webb-Korrektur

BRrooOK (1978) hat darauf hingewiesen, dass die mit der Eddy - Kovarianzmethode erfassten
Fliisse atmosphdrischer Spurenstoffe bei Vorhandensein von Fluktuationen des atmos-
phérischen Wasserdampfs systematische Fehler gegeniiber den realen Fliissen aufweisen.
Dieses Problem ist mehrere Jahre lang intensiv diskutiert worden (WEBB & PEARMAN, 1977;
REINKING, 1980; NICHOLLS & SMITH, 1982; LEUNING ET AL., 1982; LEUNING & LEGG, 1982;
WEBB, 1982).

Allgemein anerkannt ist heute die von WEBB ET AL. (1980) fiir den Fall des Vorhandenseins
eines fithlbaren oder latenten Wérmestroms — also fiir den Fall des Vorhandensein von mit w
korrelierten Dichtefluktuationen der Luft — vorausgesagte Existenz eines sehr kleinen, mitt-
leren Vertikalwindes w, der mit herkdmmlichen Messinstrumenten nicht mehr messbar ist.
Da dieser mittlere Vertikalwind jedoch u.U. mit einem Spurenstofftransport verbunden ist,
wird eine Korrektur vorgeschlagen, bei der w modelliert wird nach:
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Whodetl = ,u(w'pi)/p_u+ (l + yo')w'T'/f (31)

mit: p, Dichte von Wasserdampf (kg/m?)
p. Dichte trockener Luft (kg/m?®)
4 Verhiltnis der Molekulargewichte von Wasserdampf und trockener Luft (0.6227

o Verhiltnis ;v / ;a

Die allgemeine Berechnungsanweisung fiir die Eddy - Kovarianzmethode (17) muss dann
erweitert werden zu:

F =w¢'+ Wyt (32)

Die Existenz von wueer # 0 konkretisiert die urspriinglich aufgestellten These und
Voraussetzung der Eddy - Kovarianzmethode, der Vertikalwind sei im Mittel null (Abschnitt
2.2.1) in der Art, dass der mittlere Vertikalwind trockener Luft null ist.

Wenn die Spurenstoffkonzentrationen in Abwesenheit von Temperaturfluktuationen und/oder
in trockener Luft gemessen werden, kann auf die sogenannte Webb-Korrektur ganz oder
teilweise verzichtet werden. Bei einem closed path - System wird insbesondere die erste
geforderte Voraussetzung durch die Dadmpfung der Fluktuation der Lufttemperatur im
Ansaugschlauch bzw. Ansaugrohr erfiillt (LEUNING & MONCRIEFF, 1990; FAN ET AL., 1990;
DENMEAD & RAUPACH, 1993). Hierfiir ist eine ausreichende Lénge des Ansaugweges
notwendig (ca. 1000facher innerer Durchmesser), die Art des verwendeten Materials spielt
dagegen keine Rolle (RANNIK ET AL., 1997). Aus den genannten Griinden wird die Webb-
Korrektur bei Eddy - Kovarianzmessungen mit Partikeln nicht (z.B. BUZORIUS ET AL., 1998)
oder nur teilweise (z.B. NEUMANN & HARTOG, 1985) angewendet.

2.3 Die Eddy - Akkumulationsmethode

Da der Einsatz der Eddy - Kovarianzmethode auf Grund des Fehlens entsprechend schneller
Messgerite nicht fiir alle Spurenstoffe moglich ist, wurden alternative Mdglichkeiten gesucht,
die mit den Gradientmethoden verbundenen methodischen Probleme zu umgehen und die
turbulenten Fliisse auf direktem Wege messen. Vor diesem Hintergrund wurde in den 70er
Jahren die Eddy - Akkumulationsmethode entwickelt. Hier werden - der vertikalen
Windgeschwindigkeit proportional - auf- und absteigende Luftvolumina in zwei getrennten
Behiltern gesammelt. Fiir ein gewisses Zeitintervall konnen dann die resultierenden Konzen-
trationsunterschiede zwischen den beiden Luftproben gemessen und in einen Massenfluss
umgerechnet werden. Die praktische Umsetzung der Eddy -Akkumulationsmethode ist mit
enormen technischen Problemen verbunden (HICKS & MCMILLEN, 1984; SPEER ET AL., 1985;
NEUMANN ET AL., 1989), so dass die Methode in dieser urspriinglichen Weise selten
angewendet wurde.
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Eine vereinfachte Variante wurde von BUSINGER & ONCLEY (1990) entwickelt. Sie schlugen
vor, die Ansaugmenge der Probenluft nicht mehr von der Geschwindigkeit, sondern nur noch
von der Richtung des vertikalen Windes abhingig zu machen, die Probenluft also mit einer
konstanten Flussrate anzusaugen. Diese Variante wird als relaxed eddy accumulation (REA)
oder als conditional sampling bezeichnet. Der vertikale Stofffluss wird dann berechnet nach:

F=pc (C-C) (33)

mit: g, Standardabweichung der vertikalen Windgeschwindigkeit
S Proportionalititskonstante (dimensionslos, ca. 0,56 bis 0,6)
C*  mittlere Spurenstoffkonzentration bei aufsteigendem Vertikalwind
¢ mittlere Spurenstoffkonzentration bei absteigendem Vertikalwind

Wichtig fiir die Anwendung der REA ist die Realisierung des raschen Umlenkens der
Probeluft in den jeweilig “richtigen” Behélter. Wahrend bei der Eddy - Kovarianzmethode die
Messgeschwindigkeiten der Analysatoren die entscheidende Grofe bei der Erfassung aller am
turbulenten Fluss beteiligten Fluktuationen sind, gilt dies bei der REA in gleicher Weise fiir
die Steuerung und Arbeitsgeschwindigkeit der Umlenkventile, die dementsprechend bis zu 5
bis 10 Umschaltvorgénge in der Sekunde realisieren miissen (XU, 2001). Fiir die Bestimmung
der Proportionalitidtskonstante werden verschiedene Varianten verwendet, beispielsweise kann
diese empirisch iiber den fithlbaren Warmefluss ermittelt oder aus dem Verhiltnis zwischen
Spurenstoftkonzentration und vertikalem Wind berechnet werden (BAKER, 2000).

REA ist erfolgreich eingesetzt worden fiir die Ermittlung vertikaler Flussdichten von CO,,
CH4, COS und anderen Gasen (z.B. BEVERLAND ET AL., 1996; GUENTHER ET AL., 1996;
MONCRIEFF ET AL., 1998; XU, 2001). Ein Einsatz fiir die Bestimmung der Deposition von
Partikelfliissen scheint dagegen wenig sinnvoll, da diese zwischen dem Zeitpunkt des
Eintreffens in den Sammelbehéltern und dem Zeitpunkt der abschlieBenden Konzentrations-
messung wahrscheinlich im Behélter sedimentieren oder sich an den Winden der Behélter
absetzen wiirden.

2.4 Bestimmung vertikaler Flussdichten atmospharischer Partikel im
Zuge der vorliegenden Arbeit

Ziel der vorliegenden Arbeit war es, die Depositionsgeschwindigkeit luftgetragener Partikel
als Funktion der PartikelgroBe auf der F1-Fliche im Solling (siche Kapitel 3) mit Hilfe
mikrometeorologischer Methoden zu bestimmen. Hierfiir stand ein einzelner, kommerziell
erhiltlicher, optischer Einzelpartikelzdhler PCS-2000 der Firma Palas zu Verfiigung. Die
Anwendung der REA kam fiir den beabsichtigten Zweck aus den im vorherigen Abschnitt
genanten Griinden prinzipiell nicht in Frage. Unter Berlicksichtigung der Ergebnisse der
Profilmessungen der Partikelkonzentration von CONSTANTIN (1993) auf der gleichen
Untersuchungsflache und auf Grund der Nichtverfiigbarkeit eines zweiten Messgeréts wurde
auch die Anwendung von Gradientmethoden ausgeschlossen. CONSTANTIN (1993) hat gezeigt,
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dass die in der atmosphidrischen Grenzschicht iiber Wald vorhandenen Konzentrations-
differenzen groBen zeitlichen Schwankungen unterliegen und nur als Mittel iiber mehrere
Monate auflosbar sind. Eine quantitative Bestimmung der Partikeldeposition aus solchen
Daten ist mit aller grofBter Wahrscheinlichkeit nicht moglich. Einer Anwendung der Eddy -
Kovarianzmethode schien dagegen nichts im Wege zu stehen, so dass diese als Methode der
Wahl fiir die vorliegende Arbeit angesehen wurde.

Fiir die Resultate der vorliegenden Arbeit wurden mittlere Depositionsgeschwindigkeiten von
etwa 1 cm /s erwartet, da dieser Wert den Ergebnissen der bereits auf der selben Fldche statt-
gefundenen Messungen zur Partikeldeposition entspricht. Die hohe zeitliche Auflosung der
Ergebnisse der Eddy - Kovarianzmethode sollte genutzt werden, um die Abhéngigkeit der
Depositionsgeschwindigkeit von meteorologischen Randbedingungen zu klaren.
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3 Eigene Messungen zur Trockenen Deposition von luftgetragenen
Partikeln: Messgelande und Setup

In diesem Kapitel werden die eigenen Messungen zur Bestimmung der Depositions-
geschwindigkeit luftgetragener Partikel {iber einen Fichtenaltbestand vorgestellt. Zunichst
wird der Messstandort — die sogenannte F1-Flache im Solling — beschrieben, anschliefend
werden der Aufbau der Messanlage, die Datenaufnahme und die Datenverarbeitung dar-
gestellt.

3.1 Die F1-Flache im Solling

3.1.1 Lage und Ausstattung der F1-Flache

Der Solling ist ein zwischen Weser und Leine, 60 - 80 km ssw. von Hannover und 30 - 60 km
wnw. von Gottingen gelegenes und zum “Weserbergland” zugehoriges waldreiches Plateau
im siidlichen Niedersachsen. Er bildet eine exponierte, nach allen Seiten hin flach abfallende
Erhebung von ungefihr 500 km® Ausdehnung (Abb. 6). Sein héchster Punkt, die “Grofie
BloBe” genannt, liegt 528 m {iber NN. Eine detaillierte Beschreibung der Region geben BEESE
ET AL. (1999).

Abb. 6: Geographische Lage der
Solling-Untersuchungsflichen (aus:
ELLENBERG ET AL., 1986)

Seit iiber 30 Jahren werden im Solling Messungen zur Waldschadens- und Okosystemfor-
schung durchgefiihrt. Die Untersuchungen begannen 1966 im Rahmen des “Internationalen
Biologischen Programms” (IBP) durch Wissenschaftler des Instituts fiir Geobotanik und des
Instituts fiir Bodenkunde und Walderndhrung der Universitit Gottingen (ELLENBERG ET AL.,
1986). Seither konnten in einer Reihe von interdisziplindren Projekten wichtige Erkenntnisse
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zu langfristigen Entwicklungstrends in Wildern gewonnen werden, die die Waldschadens-
und Okosystemforschung in Deutschland nachhaltig beeinflusst haben.

Von den 1966 im Rahmen des IBP-Programms angelegten Untersuchungsflichen werden
heute nur noch zwei Flichen im Bereich des sich iiber einem Durchmesser von 1300 m
erstreckenden Hochplateaus des Sollings unterhalten. Eine dieser beiden Fldchen ist mit
Fichten, die andere mit Buchen bestanden — entsprechend werden sie als “F1” und “B1”
bezeichnet. Beide Flichen liegen etwa 2,5 km 6stlich von Silberborn (ca. 2 km siidlich der
Groflen BloBe), bei 51°46" n.Br. und 9°35" 6.L, in einer Hohe von 504 bzw. 508 m {iber NN.
1992 wurden sie in das niedersdchsische Dauerbeobachtungsprogramm (MEESENBURG ET AL.,
1997), 1994 als Level II-Flachen in das Europdische Intensive Waldmonitoring (HAUBMANN
& Lux, 1997) aufgenommen. Die auf den beiden Waldflachen stattfindenden Untersuchungen
dienen dem Ziel, den Stoff- und Energieaustausch von Okosystemen am Beispiel des Fichten-
und Buchenbestandes zu charakterisieren, Ursachen von Waldschidden zu determinieren und
Prognosen flir Auswirkungen von Veridnderungen des physikalischen und chemischen Klimas
zu erstellen. Die vorliegende, sich in diesen fachlichen Rahmen einfiigende Arbeit ist auf der
F1-Fliche entstanden.

Der geologische Untergrund der F1-Flache wird durch Bundsandstein gebildet, welcher durch
eine 40-80 cm dicke Schicht saurer, schwach podsoliger Braunerde bedeckt wird. Der
nacheiszeitlich aus LoB entstandene Mineralboden trigt eine ca. 6 cm dicke Auflage aus
Humus, das Geldnde weist einen Anstieg von 1°20' von Ost nach West auf. Das regionale
Klima wird als subatlantisches Mittelgebirgsklima (Entfernung zur Nordseekiiste ca. 250 km)
mit schneereichen Wintern und kithlen Sommermonaten charakterisiert. Wie fast iiberall im
norddeutschen Klimaraum herrschen West- und Siidwestwinde vor (Abb. 7). Die mittlere
Niederschlagsmenge betréigt 1088 mm a”' mit zwei Maxima im Winter (Dezember - Januar)
und im Sommer (Juli - August). Die durchschnittliche Jahrestemperatur liegt bei 6,4 °C,
Froste sind bis in den Mai hinein moglich. Die hochsten Temperaturen von 27 - 28 °C werden
im Juli gemessen (ELLENBERG ET AL., 1986; CONSTANTIN, 1993; BEESE ET AL., 1999).
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Abb. 7: Klima des Sollings: Windrose fiir das Jahr 2000 auf 4 7 B s
der F1-Flache (eigene Daten). Die Dominanz der Westwinde Z //" B sk

ist deutlich sichtbar.

Die Vegetation besteht aus einem alten, homogenen Bestand von Gemeiner Fichte (Picea
abies (L.) Karst., Abb. 8). Die Bdume wurden 1888 als damals vierjdhrige Setzlinge auf einer
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ehemals beweideten Viehdrift gepflanzt und sind heute (im Jahr 2001) folglich 116 Jahre alt.
Unter den Fichten hat sich eine fiir saure und ndhrstoffarme Standorte typische Flora
entwickelt, unter einer spérlichen Strauchschicht gedeiht eine relativ lippige Krautschicht. Die
mittlere Hohe der Biaume betrdgt 30 m, der mittlere Kronenansatz liegt bei 20 m. Die
Bestandsdichte betrdgt 461 Biaume pro ha, der Blattflichenindex LA/ (projiziert) ist 7. Die
Verdrangungsschichtdicke d wird mit 22,7 + 0,7 m, der Rauhigkeitsparameter zp mit 2,5 +
0,1 m angegeben (ELLENBERG ET AL., 1986; LAUBACH ET AL., 1994; IBROM, 1999) '!.

In nordwestlicher Richtung grenzt die Fliache an eine Freifliche (150 m Entfernung vom
Messturm), in siidlicher / siidwestlicher (250 m vom Turm) und nordwestlicher (600 m
Entfernung vom Turm) Richtung an ausgedehnte, etwa gleichaltrige Buchenbestinde (Fagus
sylvatica, L.) von durchschnittlich 29 m Hohe, im Norden und Osten an weitere
Fichtenbesténde (mit kleinen Einstreuungen von Buchen im Osten). Der langste fetch hat eine
Ausdehnung von 1000 m und befindet sich in noérdlicher Richtung.

Abb. 8: Blick iiber die 116jdhrigen Fichten der F1-Flache in Richtung Nord (linkes Foto) sowie
Detailansicht eines Fichtenzweiges (rechtes Foto). Die Bdume sind sichtbar geschiddigt und zeigen
Symptome von Magnesiummangel.

Im Jahre 1989 wurde im Rahmen des Forschungsprojektes “Dynamik von Waldékosystemen”
auf der F1-Flache ein 52 m hoher Gittermastturm zur mikrometeorologischen Feldforschung
errichtet. Der Turm hat einen quadratischen Grundriss von 2,5 m x 2,5 m und ist mit einem
Lastenaufzug ausgestattet. Verschiedene meteorologische Parameter werden hier seit 1989
kontinuierlich in mehreren Hohen gemessen (Tabelle 5). Alle meteorologischen Daten
werden zentral mit Hilfe eines Dataloggers (Firma Solartron) und eines PCs erfasst. Das
Messintervall betrdgt 10 s, das Mitteilungsintervall 15 min. Eine detailliertere Beschreibung
der Messverfahren gibt z.B. BLANK (2000). Der Turm ist mit dem 6ffentlichen Stromnetz
gekoppelt und besitzt einen Telefonanschluf3, um Daten per Telefon iibertragen zu konnen.

"' MORGENSTERN (2000) findet dagegen fiir z, 1,28 + 0,83 bzw. 1,99 + 0,81 m und fiir 4 23,49 + 1,24 bzw. 24,46
+1,38 m.
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Tabelle 5: Standardmeteorologie auf der F1-Flache

Messgrofie Messfiihler Messhohe (m)
Globalstrahlung Pyranometer (Kipp und Zonen, NL) 2,39
Gesamtstrahlungsbilanz| Pyradiometer, nach Schulze (Lange, Berlin) | 2, 39
Lufttemperatur und Psychrometer (Thies, mit am IBK 1,3,5,9, 15,21, 27, 33,
Luftfeuchtigkeit entwickelten NTC-Widerstandsfiihlern) 39,45, 51
Windgeschwindigkeit | Schalenkreuzanemometer (Thies) 1,3,5,9, 15,21, 27, 33,

39, 45,51, 56
Windrichtung Windfahnen 35,52
Bodentemperatur Pt-100-Widerstandsthermometer -2, -5,-10, -50, -100 cm
Luftdruck Druckdose (Spranger) 2
Niederschlagsintensitidt | Ombrometer (7#ies) 27

3.1.2 Bisherige Eddy - Kovarianzmessungen und Untersuchungen zum
Partikeleintrag auf der F1-Flache

Die F1-Fliache hat sich im Laufe der Zeit zu einer der wichtigsten Untersuchungsstandorte des
Instituts fiir Bioklimatologie (IBK) der Universitdt Gottingen entwickelt. Neben der Er-
fassung der meteorologischen Standardparameter wurden auf der Flache in den vergangenen
Jahren bereits mehrere Eddy - Kovarianzmessungen und Untersuchungen zur Trockenen
Deposition durchgefiihrt. Auf die Erfahrungen und die Ergebnisse dieser Messungen konnte
bei der Bearbeitung der Fragestellung der vorliegenden Arbeit zuriickgegriffen werden.

a) bisherige Eddy — Kovarianzmessungen auf der F1-Fliche

Der erste Aufbau eines Eddy-Kovarianzsystems zur Bestimmung von Wirme- und
Wasserdampfflussdichten unter Verwendung eines Kaijo Denki- und eines USAT3-Sonics
sowie einer Kryptonsonde erfolgte durch LAUBACH (1991) und RASCHENDORFER (1991).
Beide fithrten Messungen in 39, 45 und 52 m Hohe iiber Boden durch. Im Mittelpunkt der
Arbeit LAUBACHs stand dabei die Bestimmung der Wasserdampffliisse, RASCHENFORFER
dagegen konzentrierte sich auf allgemeine Aspekte der Turbulenz in und iiber dem Wald.
LOFFLER (1994) fiihrte Eddy - Kovarianzmessungen ebenfalls in drei Messhohen durch und
beschiftigte sich mit der SchlieBung der Energiebilanz sowie mit notwendigen
Korrekturfunktionen. RIESE (1995) testete vier Monate lang verschiedene Optionen fiir den
Aufbau und den Betrieb der Anlage unter Verwendung zweier USAT3-Sonics in 45 und 9 m
Hoéhe.

ScHUTZ (1996) und TWOREK (1996) konzipierten im Jahr 1995 ein Eddy - Kovarianzsystem
fiir direkte Flussmessungen von CO,, H,0 und fiihlbarer Wéarme in einer Messhohe von 39 m.
Der Messbetrieb (Beginn 1995/96) dieser Anlage wurde durch das IBK bis Ende 1999
fortgefiihrt. TWOREK fiihrte dariiber hinaus im Jahre 1996 erste Eddy - Kovarianzmessungen
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von CO; und H,O im Stammraum der F1-Fliche durch. FALK (1997) erneuerte die Anlage in
39 m Hohe, installierte zeitweilig ein zweites Sonic auf der gleichen Messplattform
(gegeniiberliegende Turmseite) und fiihrte ebenfalls Messungen im Stammraum (nun in 2 m
Hohe, ca. 20 m westlich des Turmes) durch. BLANK (2000) verglich schlieSlich Messungen
des installierten closed-path CO,/H,O-Systems mit einem open-path Krypton-Hygrometer.

Wichtige methodische und wissenschaftliche FErgebnisse der stattgefundenen Eddy-
Kovarianzmessungen sind:

1. Die erfassten vertikalen Energiefliisse in 39 m, 45 m und 52 m Hohe differieren nicht
signifikant untereinander. Man befindet sich in diesen Messhohen folglich im Bereich der
constant flux layer (Prandtl-Schicht). Die bestimmenden Liangenskalen des vertikalen,
turbulenten Austauschs liegen zwischen 20 m und 1500 m. Sie entsprechen Zeitskalen von
etwa einer Viertelminute bis zu 15 Minuten. (LAUBACH, 1991; LOFFLER, 1994).

2. Fiir die turbulenten Fliisse in 39 m Hohe liegen bei den tagsiiber auftretenden instabilen
Schichtungen die Flachen, aus denen der grofite Teil des gemessenen Flusses stammt, auch
fiir Wind aus der Richtung mit dem kiirzesten fefch innerhalb des betrachteten Fichten-
bestandes. Bei niichtlicher stabiler Schichtung kommt es dagegen zu einer Uberlappung des
Quellgebietes mit dem angrenzenden Buchenbestand, so dass dann die Ergebnisse von Eddy -
Kovarianzmessungen den betrachteten Bestand nicht mehr ausschlieBlich repridsentieren
(IBROM, 1993).

3. Die mit der Eddy - Kovarianzmethode erhobenen Daten ergeben mit der Theorie iiberein-
stimmende Spektren und Fliisse. Die Genauigkeit der Messungen wird bei der Flussbestim-
mung im wesentlichen durch die Genauigkeit der Analysatoren bestimmt (TWOREK, 1996).

4. Im Windschatten des Turms werden die vertikalen Fliisse deutlich unterschétzt (RIESE,
1995). Dabei kommt es zu einer Umlenkung von Vertikalfluktuationen der Stromung zu
Horizontalfluktuationen, die auf der windabgewandten Seite zu einer Verringerung der
gemessenen turbulenten Fliisse um bis zu 35 % fiihren, wihrend der Impulsfluss kaum
verandert wird (FALK, 1997).

5. Die Energiebilanz kann durch die Ergebnisse der Eddy - Kovarianzmessungen nicht voll-
stindig geschlossen werden. Der Betrag der SchlieBungsliicke ist insbesondere bei stabiler
Schichtung mit 30 bis 80 % hoch, wihrend unter labilen Verhéltnissen eine Schliefung von
90 bis 95 % erreicht wird (IBROM, 1999).

b) bisherige Untersuchungen zur Trockenen Deposition auf der F1-Fliche

Auf der F1-Fliche wurden Untersuchungen zum Eintrag von atmosphirischen Partikeln
bisher mit verschiedenen Methoden, jedoch noch nicht in Kombination mit der Eddy -
Kovarianzmethode durchgefiihrt:
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HOFKEN & GRAVENHORST (1983) untersuchten die Trockene Deposition mit
Kronentraufe- und Streufallanalyse.

BRUCKMANN ET AL. (1989) nutzten eine Radionuklidbilanzierung fiir eine Abschitzung
der Depositionsgeschwindigkeit luftgetragener Partikel.

GRAVENHORST & WARAGHAI (1990) bestimmten die trockene Depositions-
geschwindigkeit von luftgetragenen Partikeln unter Benutzung der Pflanzenoberfldche als
Akzeptorflache mit Hilfe von elektronenmikroskopischen Aufnahmen.

IBROM (1993) untersuchte die Deposition von Pflanzenndhrstoffen mit Hilfe der
Kronentraufemethode.

CONSTANTIN (1993) erfasste den Nebelwassereintrag und leitete aus den Spurenstoft-
konzentrationen im Nebelwasser die Nebeldeposition ab; dariiber hinaus erfasste er
Anzahldichten des atmosphérischen Aerosol vom Waldboden bis iiber dem Kronenraum.

MARQUES (1998) schlieBlich bestimmte die Depositionsgeschwindigkeit luftgetragener
Partikel mit Hilfe von elektronenmikroskopischen Untersuchungen von Nadeloberflichen
sowie mit dem Abwaschverfahren.

100,00 -

Seditnentationsgeschwindigheit

10,00 -

1,00 4

Depositionsgeschwindigheit [orm s 7

0,10 T T T —
0,01 0,10 1,00 10,00 100,00
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Abb. 9: Ergebnisse der
bisherigen Depositions-
messungen auf der F1-Flache
(MMD: mittlerer Massen-
durchmesser; Quelle:
GRAVENHORST ET AL., 2000)
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Die Resultate dieser bisherigen Depositionsmessungen auf der F1-Fliche sind in Abb. 9
zusammengefasst. Obwohl alle Messungen am gleichen Standort stattfanden, sind die
Ergebnisse untereinander nur eingeschrinkt vergleichbar, da die einzelnen Untersuchungen
mit unterschiedlichen Methoden, bezogen auf unterschiedlich definierte Partikeldurchmesser
und zu unterschiedlichen Zeiten — und damit unter unterschiedlichen meteorologischen
Bedingungen — durchgefiihrt wurden.

3.2 Aufbau der Messanlage

3.21 Zentrale Komponenten: PCS-2000 und USAT 3/1

Die Messeinrichtung fiir die eigenen Messungen bestand im wesentlichen aus zwei
Komponenten: einem Sonic zur Erfassung des vertikalen Windes und einem Partikelzéhler
zur Bestimmung der Partikelkonzentration.

Die vertikale Windgeschwindigkeit wurde mit einem Ultraschallanemometer USAT 3/1 der
Firma Metek aufgezeichnet. Dieses “Hybridgerét” arbeitet mit einem Sondenkopf des USAI
und der elektronischen Steuerung des &lteren Modells USAT3. Es ist seit ldngerer Zeit am
IBK in Gebrauch und wurde deshalb bereits in zahlreichen Arbeiten beschrieben (z.B. GROS,
1998; BLANK, 2000).

Fir die Bestimmung der Partikelkonzentration als Funktion der Partikelgrofe stand ein
kommerzieller Einzel-PartikelgréBenanalysator (PCS-2000, hiernach: OPC) der Firma Palas
zur Verfligung. Dieses Gerit besteht aus drei optischen Teilsystemen: einem Beleuchtungs-
system und zwei gegeniliber angeordneten Detektorsystemen, deren optischen Achsen am
Achsenschnittpunkt senkrecht zur optischen Achse des Beleuchtungssystems stehen (Abb.
10). Die atmosphédrischen Partikel werden einzeln und nacheinander einem optisch abge-
grenzten, homogen beleuchteten Messvolumen zugefiihrt, dort vermessen und in 128 GrdB3en-
klassen gezdhlt. Die Bestimmung des Teilchendurchmessers erfolgt {iber die Analyse der
Intensitdt des Streulichts, das von den Partikeln senkrecht zur Bestrahlungsrichtung abgege-
ben wird und von zwei Photomultipliern registriert wird. Als Lichtquelle wird eine WeiBlicht-
quelle (Xenon-Hochdruck-Lampe) verwendet. Gegeniiber monochromatischem Licht (Laser)
ist WeiBlicht durch einen relativ breiten Grofenbereich der Partikel gekennzeichnet, in dem
die Zuordnung der Lichtintensitdt zur Gro3e der beobachteten Partikel eindeutig mdglich ist.
Dieser Vorteil wird jedoch mit dem Nachteil des abnehmenden Zahlwirkungsgrades fiir Parti-
kel <1 pm Durchmesser erkauft.

Die Anzahl der pro Zeiteinheit detektierten Streulichtimpulse ist proportional zur Anzahldich-
te der Partikel in der Luft. Die zeitliche Zuordnung eines Partikelereignisses im Messvolumen
kann mit bis zu 5 ms Genauigkeit registriert werden. Die Kalibrierung des OPC erfolgt werk-
seitig mit Latex-Partikeln, so dass das Gerit bei Messungen an natiirlichen Aerosolpartikeln
einen auf die optischen Eigenschaften von Latex bezogenen Streulichtdquivalentdurchmesser

54



Eigene Messungen: Messgelédnde und Setup

bestimmt. Der Partikelzdhler wird mit einer Wasserkiihlung betrieben, die Kontrolle des
Messvorgangs obliegt einem mitgelieferten, elektronischen Steuergerdt. Mit 350 W ist die
Leistungsauftnahme fiir ein meteorologischen Feldgerit relativ hoch.

mask By

Abb. 10: Aerosolspektrometer PCS-2000 der Firma Palas (links) und schematische Darstellung des
Messgerites (rechts; die Detailsicht zeigt das optisch abgegrenzte Messvolumen mit mdglichen Posi-
tionen eines sich durch das Messvolumen hindurch bewegenden Partikels'?). Foto/Abbildung: Palas

In der Originalkonfiguration ist der OPC fiir Partikelkonzentrationen von bis zu 10° Teilchen
pro cm® konzipiert. Es wird ein Messbereich von 0,25 bis 17,5 um oder alternativ von 0,6 bis
44 pm Partikeldurchmesser abgedeckt, das Messvolumen hat eine Gréfe von 130 x 90 x
90 um. Der Volumenstrom durch den OPC wird vom Hersteller mit 0,5 bis 2,8 I/min
angegeben. Von dem angesaugten Luftvolumen wird jedoch nur ein Bruchteil (kleiner 1 %)
auf das Vorhandensein von Partikel untersucht, die restliche Luft passiert den OPC ohne das
optisch abgegrenzte Messvolumen zu erreichen.

Im Hinblick auf die relativ niedrigen Partikelkonzentrationen am Untersuchungsort wurde der
Sensor fiir die vorliegende Arbeit im Anschluss an eine erste Testmessung im Dezember 1999
durch die Herstellerfirma leicht modifiziert. In dieser modifizierten Version ist es mdglich,
Partikel bis zu einem Durchmesser von 0,18 pum zu detektieren. Gleichzeitig wurde das
Messvolumen gegeniiber dem Standardmodell vergrofert, und der Volumenstrom auf 5 bis 8
Liter erhoht.

USAT 3/1 und OPC wurden zusammen in 39 m Hoéhe iiber dem Erdboden auf dem Messturm
der F1-Flache installiert. Der Partikelmesser wurde durch eine Metallkiste vor Witterungs-
einfliissen geschiitzt, in welcher auch das Steuergerdt und ein Messcomputer Platz fanden.
Pumpe und Wasserkiihlung konnten auf der gleichen Plattform untergebracht werden. Fiir die
quasi-isokinetische Ansaugung der Partikel wurde eine Vorrichtung konstruiert, die durch
eine Windfahne stidndig in die herrschende Windrichtung gedreht wird (Abb. 11).

' Es ist obliegt dem Anwender dafiir zu sorgen, dass sich zu einem Zeitpunkt nie mehr als ein Partikel gleichzei-
tig im optischen Messvolumen des OPC befindet.
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Abb. 11: Ansaugvorrichtung und
Ultraschallanemometer USAT 3/1 in 39 m auf der
F1-Fldche im Solling

Die Transportstrecke zwischen Ansaugeinrichtung und OPC wurde mit Edelstahlrohr (Durch-
messer: 6 mm) liberbriickt, da hier die geringsten Partikelverluste zu erwarten sind. Die Lénge
dieser Strecke betrug 1,5 m, die Durchsatzrate etwa 5 Liter pro Sekunde. Damit entsprach die
Ansauggeschwindigkeit im Rohr mit knapp 3 m/s der mittleren horizontalen Wind-
geschwindigkeit in der Messhohe von 39 m. Nachdem die Luft den Partikelzdhler passiert hat,
wurde sie zu einem Feuchte-, zu einem Druck- und zu einem Massenflussmesser geleitet.
Wihrend Niederschlagsereignissen wurde der Ansaugvorgang hauptsidchlich zum Schutz der
nachgeschalteten Sensoren durch einen Regensensor automatisch unterbrochen (Abb. 12).

A—. Luft
4—— Signal (analog) Ansaugeinrichtung
Daten {(digital}

USAT 31
3 Eddy 2000
Moy Software
/ Edelstahhrohr
Trigger-
signal
V. Wasserkithlung
—_ -
- |— ;
. — Regensensor
— .
m Flusssteuerung l und Pumpe
—_010 O a

Zip-Laufwerk Sensoren fiir relative Feuchte, Druck, Massenfluss

Abb. 12: Schema der Messanlage mit Sonic, Ansaugeinrichtung, OPC und nachgeschalteten Sensoren
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Das USAT 3/1 gehort mit seinem radial-symmetrischen Sondenkopf zu denjenigen Geréten,
die fiir alle Anstromrichtungen eine lokale Beeintrachtigung des Turbulenzfeldes verursachen.
Deshalb wurde das Gerdt vor Beginn der Messungen einer Windkanaluntersuchung
unterzogen, die in Zusammenarbeit mit der Universitit Basel im Windkanal der ETH Ziirich
stattfand. Die Ergebnisse dieser Untersuchungen sind im Anhang dokumentiert. Eine weitere
Wartung des Gerits wihrend der Messungen fand nicht statt. Die Kalibrierung des OPC
wurde wochentlich mit Testaerosol getestet. Bei Bedarf wurde das Gerdt vor Ort neu
kalibriert. Die eingebaute Xenon-Hochdrucklampe musste halbjéhrlich ausgetauscht werden,
dabei wurde der Sensor gleichzeitig gereinigt.

3.2.2 Datenaufnahme und Datenanalyse

Die Datenaufnahme erfolgte mit zwei getrennten Erfassungssystemen. Fiir den OPC ist der
Benutzer auf ein durch die Herstellerfirma zu Verfiigung gestelltes DOS-Programm
angewiesen. Da das Betriebssystem DOS grundsitzlich keinen Mehrprogramm-Betrieb
vorsieht, musste so flir den Partikelzéhler ein separater Messrechner zu Verfiigung gestellt
werden. Dieser greift hochfrequente Analog-Signale vom Steuergeridt des OPC ab, die iiber
eine A/D-Karte erfasst werden. Diese Konfiguration hat zur Folge, dass die Entfernung
zwischen Rechner und Steuergerédt auf wenige Meter beschrankt werden muss.

Die Daten des Ultraschallanemometers wurden parallel dazu von einem zweiten Rechner
aufgezeichnet, der sich in der Messhiitte am Fufle des Turmes befand. Auf Grund von
Schwierigkeiten mit der vorhandenen Software wurde hierzu ein neues Datenerfassungs-
programm (“Eddy2000”) entwickelt. Dieses zweite System wurde mit dem freien Betriebs-
system Linux betrieben. Dadurch war jederzeit eine intensive Beobachtung und Steuerung der
Messungen iiber die vorhandene Telefonleitung zur F1-Flache moglich (Abb. 13).

@ IBH Gittingen 2088 /fhone/eddy/opc_eddy.cfg

®-Speed
y-Speed

z-speed
Temperature[C]

Data recording will start on full 15 minutes. It is i now.

Abb. 13: Steuerung des Eddy-
Programms vom einem beliebigen, an
das Internet angeschlossenen Rechner.
Uber die Telefonleitung zum Mess-
standort waren die Messungen jederzeit
kontrollierbar.

Q quit measurement now and discards any open datafiles
<Space> change display speed
B puts the session into background (forever

g Start| B windows Commander 4.01..| i Telefon Saling [l Temet - 192.168.0.100 QTR 172
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Die Datenaufnahme erfolgte mit 1 Hz (OPC-Daten)"® bzw. 10 Hz (Sonic-Daten). Um das
Zusammenfiigen der aufgenommenen Daten zu erleichtern, wurde durch das OPC System ein
Triggersignal erzeugt, welches vom Eddy2000-System registriert wurde. Die aufgenommenen
Rohdaten wurden fiir die spitere Analyse auf CD gebrannt bzw. auf Zip-Medien gesichert.
Eine Manipulation der Daten am Messort selbst fand in keiner Weise statt.

Die Datenanalyse erfolgte in drei Schritten. Zunichst wurden die OPC - Daten fiir die
Auswertung vorbehandelt. Dabei wurden aus den Einzel-Partikel-Beobachtungen, die in den
Rohdaten fiir jedes Teilchen noch separat vermerkt sind, Summenwerte abgeleitet. Die 128
Klassen wurden zu 12 logarithmisch-dquidistanten Klassen zusammengefasst (Tabelle 6),
wobei die regelméBig durchgefiihrten Kalibrationsmessungen beriicksichtigt wurden und die
sogenannte Randzonenkorrektur durchgefiihrt wurde. Mit dieser Korrektur werden Partikel
von einer weiteren Analyse ausgeschlossen, wenn sie das optische Messvolumen des OPCs
nur tangieren, nicht jedoch vollstindig erreichen (vgl. Beispielpartikel 2 in Abb. 10, rechtes
Bild).

Anschliefend wurden die OPC — Daten und die auf 1 Hz gemittelten Daten des
Ultraschallanemometers zusammengefiigt. Unter Verwendung der Softwarepakete IDL und
ANA wurden die Partikelfliisse sowie interessierende mikrometeorologische Parameter
berechnet (Monin-Obuchov-Mischungslédnge, Schubspannungsgeschwindigkeit etc.), wobei
die in Kapitel 2.2 vorgestellten Formeln und Korrekturen Verwendung fanden.

Tabelle 6: Partikelklassen fiir die Auswertung nach der Eddy - Kovarianzmethode

Klasse minimaler maximaler mittlerer
Durchmesser Durchmesser Durchmesser

(pm) (um) (um)

1 0,18 0,25 0,22
2 0,25 0,35 0,30
3 0,35 0,49 0,42
4 0,49 0,69 0,59
5 0,69 0,96 0,82
6 0,96 1,35 1,14
7 1,35 1,89 1,60
8 1,89 2,63 2,23
9 2,63 3,68 3,11
10 3,68 5,13 4,34
11 5,13 7,16 6,06
12 7,16 10,00 8,46

" Eine Messfrequenz von 1 Herz bedeutet hier lediglich, dass im Sekundenabstand jeweils eine Zeitmarke in die
Rohdaten geschrieben wird. In jedem Fall werden alle detektierten Partikel einzeln in den Datenfiles notiert.
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3.2.3 CPC 3022

Von Beginn der Messungen an ist bekannt gewesen, dass der erworbene OPC nur einen
kleinen Teil des GréBenspektrums atmosphérischer Partikel abdecken kann. Es ist deshalb im
Rahmen dieser Arbeit versucht worden, ein weiteres Partikelmessgerdt in die Eddy -
Kovarianzmessungen zu integrieren. Hierfiir stand aus Institutsbestdnden ein Kondensations-
kernzdhler CPC 3022 (hiernach: CPC) der Firma 77 zur Verfligung. Im Gegensatz zum OPC
ist der CPC in der Lage, auch noch Aitkenkerne bis zu einem minimalen Radius von 0,01 pum
zu erfassen. Dies ist moglich, indem die Partikel in tiberséttigter Umgebung zu einem starken
Anwachsen gezwungen werden, so dass sie anschliefend gut mit einem Laser detektiert wer-
den konnen. Die messbare Partikelkonzentration betrigt 0,01 bis 107 Partikel pro cm?,

Mit dem vom CPC genutzten Verfahren ist es jedoch nicht moglich, gleichzeitig auch die
Grofle der einzelnen Partikel zu erfassen und damit die Anzahlverteilung der Partikel als
Funktion der Grof3e zu bestimmen, wie dies beim OPC der Fall ist. Die ermittelte Konzen-
tration bezieht sich folglich auf einen recht breiten GréBenbereich, wobei bei Untersuchungen
in der Atmosphire - wie der vorliegenden Arbeit - Partikel mit einem Durchmesser von 0,01
bis 0,1 pm den stdrksten Anteil an der Gesamtanzahl der gezdhlten Teilchen haben.

i idealisierte Kurve
10000 A " 4 (Junge, 1983)
4 \
i
/
!
1000 4 /
!
/
100 - /
Abb. 14: Mit dem CPC N
TSI 3022 in Kombination mit \
einem Grofen-Fraktionierer 10 _ \
TSI 3071 bestimmtes = f(':g;g? Messungen
Partikelspektrum und =
theoretische Kurve der ;g
GroBenspektrums nach JUNGE 1 . . .
(1963) 000 0,01 010 Flum] 1,00

Diesem Manko kann begegnet werden, indem der CPC zusammen mit einem elektro-
statischen GroBen-Fraktionierer (electrostatic classifier, nach LU & Pul, 1974) betrieben
wird. Hierbei werden die in der Probenluft vorhanden Partikel zunichst elektrisch aufgeladen
und dann durch ein elektromagnetisches Feld bewegt. In Abhéngigkeit von der Feldstirke
werden auf diese Weise jeweils Partikel eines bestimmten, sehr schmalen Grofenbereichs
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extrahiert und anschlieBend zum CPC geleitet. Mit einer kontinuierlichen Anderung der
Feldstéirke ist es so moglich, nach und nach das Partikelspektrum zu bestimmen (Abb. 14).
Die Prozedur bendtigt fiir das den gesamten bestimmbaren Grofenbereich jedoch einen
Zeitrahmen von insgesamt 20 bis 40 Minuten. Aus diesem Grunde konnen mit diesem
Verfahren keine Eddy —Kovarianzuntersuchungen durchgefiihrt werden.

Fiir die vorliegende Arbeit wurde der CPC gemeinsam mit einem zweiten USAT 3/1 auf 45 m
Hohe des Messturms installiert. Das Gerdt wurde zundchst einige Zeit lang ohne einen
GroBen-Fraktionierer betrieben, um die Moglichkeiten einer Eddy — Kovarianzmessung mit
dem CPC generell austesten zu konnen. AnschlieBend wurde ein Groen-Fraktionierer TSI
3071 mit in die Messungen einbezogen. Die Feldstirke im Fraktionierer wurde jedoch fiir
jeweils mehrere Tage konstant gehalten, so dass also nur die Konzentration einer einzigen,
ausgewdhlten Groenklasse bestimmt wurde. Wihrend beim Betrieb des CPC ohne GroBen-
Fraktionierer durchaus brauchbare Ergebnisse erzielt werden konnten, hat sich fiir das
Gesamtsystem dagegen herausgestellt, dass dieses nicht fiir Eddy - Kovarianzmessungen
geeignet ist.
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4 Resultate

In diesem Kapitel werden die Messresultate der eigenen Untersuchungen beschrieben. Im
Mittelpunkt stehen dabei die Messungen mit dem optischen Einzelpartikelzédhler PCS-2000
(hiernach: OPC). Alle Gréenangaben beziehen sich - wenn nicht anders vermerkt - auf den
Partikeldurchmesser und sind in Mikrometer angegeben. Die Partikelklassen entsprechen den
GroBenangaben in Tabelle 6. Die Bezeichnung “alle Partikel” wird verwendet, wenn die
Konzentration iiber alle 12 Partikelklassen integriert wurde.

4.1 Messungen mit dem OPC

411 Mittlere Partikelkonzentrationen im Solling

Die mittlere Partikelkonzentration in dem durch den OPC abgedeckten GroBenbereich von
etwa 0,2 bis 10 um Durchmesser betrdgt fiir den betrachteten Zeitraum knapp 800 Partikel /
cm®. Die Konzentration schwankt jedoch stark, so dass auch zahlreiche Ereignisse mit
mehreren tausend Partikeln pro cm? beobachtet werden konnten. Insbesondere sind die
Partikelkonzentrationen starken Verdnderungen unterworfen, wenn die relative Luftfeuchte
auf iiber 98 % ansteigt. Dies wird im nédchsten Abschnitt gezeigt. Bei den folgenden
Betrachtungen sollen solche Situationen zunéchst von einer Analyse ausgeschlossen werden.

Der mittlere Tagesgang der Partikelkonzentration fiir den gesamten Messzeitraum ist in allen
GroBenklassen durch ein Konzentrationsminimum am frithen Nachmittag und ein Maximum
am frithen Morgen gekennzeichnet (Abb. 15).

400 7I = T T T T ] 20
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Abb. 15: Mittlere Tagesgénge der Konzentration der & w =
. . . . b n
fiinf kleinsten Partikelklassen sowie der relativen & oo e 185
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Halbstundenereignisse mit einer mittleren relativen \ 1
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Betrachtet man die konkreten Partikelkonzentrationen an einzelnen Messtagen, so ist die be-
schriebene RegelméBigkeit des mittleren Ganges (Minimum am Nachmittag, Maximum am
Morgen) jedoch nur selten in dieser einfachen Form wiederzuerkennen. Zwar ist das Konzen-
trationsminimum auch an den einzelnen Messtagen fast immer am frithen Nachmittag zu fin-
den, ansonsten sind die einzelnen Tagesverldufe aber durch verschiedenenartige Trends cha-
rakterisiert. So steigt die Konzentration im Verlaufe des Vormittags des 5. Mai beispielsweise

noch fast bis 12 Uhr merklich an, wihrend sie am Folgetag im gleichen Zeitraum deutlich
absinkt (Abb. 16).
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Abb. 16: Partikelkonzentration (OPC, alle Klassen — rot), relative Luftfeuchte (griin) und Global-
strahlung (gelb, ohne Skala) fiir den 5. bis 8. Mai 2000. x-Achse: Stunden nach dem 5.5.00, 0:00 Uhr

Die Abnahme der Konzentration vom Morgen bis zum frithen Nachmittag und die darauf
folgende Zunahme wihrend der Nacht im mittleren Tagesverlauf konnen theoretisch auf drei
verschiedene Phidnomene zuriickgefiihrt werden:

1. die Anderung der Hohe und damit des Volumens der Planetarischen Grenzschicht (PBL)
im Tagesverlauf (Verdiinnungseftfekt),

2. eine Abhingigkeit der Partikelkonzentration von der relativen Feuchte, die einen sehr
dhnlichen mittleren Tagesgang aufweist wie die Partikelkonzentration, und/oder

3. den tagsiiber verstarkten Vertikalaustausch zwischen Erdoberfliche und Atmosphére.

Von diesen drei Erklidrungsvarianten kann die erste Variante wahrscheinlich weitestgehend
ausgeschlossen werden. Wire der Gang der Partikelkonzentration ndmlich hauptsichlich von
der Hohe der PBL beeinflusst, miisste die Partikelkonzentration als Folge des Verdiinnungs-
effektes insbesondere an Tagen mit einem stark ausgeprigten Tagesgang der Globalstrahlung
im Tagesverlauf deutlich absinken. Dies ist jedoch z.B. fiir den 5. Mai nicht festzustellen.
Dagegen fillt auf, dass der Konzentrationsverlauf an den betrachteten Einzeltagen tatsdchlich
weitgehend dem Verlauf der relativen Feuchte folgt. Die Griinde fiir eine solche Abhangigkeit
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konnen in Prozessen der Partikelproduktion und —umwandlung in der Atmosphére vermutet
werden. Diese Vorgéinge sind noch immer Inhalt aktueller Forschung (z.B. MAKELA ET AL.,
1997) und nicht im Detail verstanden. Alternativ konnte die Erkldrung des Phdnomens darin
bestehen, dass zu unterschiedlichen Zeiten Luftpakete aus unterschiedlichen Orten der
Atmosphdre zum Untersuchungsort gelangen, welche dann fiir den jeweiligen Ursprungsort
typische Verhéltnisse von Partikelkonzentration und Luftfeuchte aufweisen. Als unwahr-
scheinlich kann es dagegen angesehen werden, dass die Anderung der Partikelkonzentration
die Folge feuchtebedingten Wachstums beispielsweise von Teilchen von urspriinglich
< 0,2 um Durchmesser ist, da die relativen Feuchten fiir die betrachteten Tage mit 40 bis
60 % eher niedrig sind. Der Einfluss des Tagesganges der vertikalen Deposition (Erklarungs-
variante 3) auf den Gang der Partikelkonzentration liegt auf der Hand und kann wohl in jedem
Fall als gegeben angenommen werden.

Ein Zusammenhang zwischen der Herkunft der Luftmassen und der Partikelkonzentration
kann nicht eindeutig gezeigt werden. Es féllt aber auf, dass niedrige Partikelkonzentrationen
insbesondere bei Siidwestwindlagen auftreten. Hohere Konzentrationen finden sich dagegen
bei allen Wetterlagen. Dies wird in Abb. 17 verdeutlicht. Hier werden Riickwértstrajektorien
fiir den untersuchten Standort dargestellt. Die Trajektorien wurden nach der Partikelkonzen-
tration zum Zeitpunkt des Eintreffens der Luftmasse am Untersuchungsort in Tage mit Kon-
zentrationen < 500 Partikeln pro cm?® (Abb. 17, links) und Tage mit Konzentrationen > 900
Partikeln pro cm® (Abb. 17, rechts) eingeteilt. Wiederum wurden Beobachtungen, bei denen
die Luftfeuchtigkeit bei Ankunft der Luftmasse grofer > 95 % war, nicht mit in die Betrach-
tung einbezogen, da hier die Partikelkonzentrationen kurzzeitig stark modifiziert sein kdnnen.

Abb. 17: Tagliche Riickwértstrajektorien fiir den Solling. Ankunftszeit jeweils 17:00 Uhr, Laufzeit 36
Stunden; links: fiir Partikelkonzentrationen jeweils zum Zeitpunkt der Ankunft im Solling < 500
Partikeln/cm?; rechts: > 900 Partikeln/cm? (alle Klassen des OPC). Markiert sind die Stiadte Berlin,
Magdeburg, Braunschweig, Salzgitter, Hannover, Leipzig, Halle, Frankfurt a.M. und Dortmund.
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4.1.2 Partikelspektrum

Die meisten Partikel werden vom OPC in der Grofenklasse zwei (mittlerer Durchmesser:
0,30 um) gezéhlt. Mit 321 Partikeln pro cm? ist die Anzahldichte hier im zeitlichen Mittel fast
dreifach so hoch wie in der nidchsthoheren GroBenklasse drei (114 Partikel pro cm?) und
deutlich groBer als in der kleinsten Klasse eins (252 Partikel pro cm?®). Fiir die folgenden
Partikelklassen nehmen die Konzentrationen mit zunehmender Partikelgroe weiter ab, um
schlieBlich in der grofften Klasse das Minimum von 0,02 Partikel pro cm? zu erreichen
(Tabelle 7).

Tabelle 7: Mittlere Konzentrationen fiir die 12 Partikelklassen des OPC

Klasse mittlerer mittlere mittlere

Durchmesser Konzentration Konzentration

(um) (1/cm?) (dN/dlogr)
1 0,22 251,6 1737
2 0,30 320,6 2213
3 0,42 114,1 787,3
4 0,59 31,79 2194
5 0,82 8,716 60,16
6 1,14 4,962 34,25
7 1,60 3,878 26,76
8 2,23 1,809 12,48
9 3,11 0,783 5,404
10 4,34 0,242 1,672
11 6,06 0,038 0,263
12 8,46 0,016 0,113

Damit suggeriert der OPC fiir die untersuchte Fliche im Solling ein Konzentrationsmaximum
bei einem Partikeldurchmesser von 0,3 um. Von dieser Grofenklasse aus féllt die Anzahl-
dichte sowohl zu den kleineren und als auch zu den grof3eren Partikeln hin scheinbar ab (Abb.
24). Diese Aussage steht im Widerspruch sowohl zu der iiblicherweise angenommenen Form
des Partikelspektrums (z.B. JUNGE, 1963) als auch zu den eigenen Messungen mit dem
zweiten Messsystem (Abb. 14). Wie in den genannten Abbildungen zu erkennen ist, wére das
Maximum der Partikelkonzentration eigentlich in der kleinstes Klasse (mittlerer Durch-
messer: 0,2 pm) und nicht in der zweitkleinsten Klasse zu erwarten gewesen. Die Partikel-
konzentration wiirde dann von dieser kleinsten Klasse aus iiber den gesamten Grof3enbereich
abfallen. Dass dies nicht der Fall ist, kann nur als ein Artefakt des Messsystems in dem Sinne
interpretiert werden, dass die Zdhleffektivitdt des OPC in der ersten Grof3enklasse gegeniiber
den anderen Klassen signifikant erniedrigt ist. Diese Vermutung ist von der Herstellerfirma
auf Anfrage bestitigt worden. Die Grenzen des eingesetzten Partikelzdhlers fiir Unter-
suchungen des atmosphérischen Aerosols werden hier deutlich.
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Abweichend vom bisher gesagtem kommt es im Falle einer Erhéhung der relativen Luft-
feuchtigkeit auf mehr als 98 % zu einer zeitweiligen Verschiebung des Konzentrations-
maximums in Richtung groBerer Partikelklassen. Die Anzahl der Partikel mit einem
Durchmesser von 0,6 bis 4 um erhoht sich dabei signifikant, wéhrend gleichzeitig die Zahl
der Partikel < 0,5 um netto reduziert wird (Abb. 18). Es kann angenommen werden, dass es
sich bei den unter diesen Bedingungen vermehrt auftretenden Teilchen > 0,6 pm um Nebel-
tropfchen handelt, da deren Grofle nach einer Datenzusammenstellung von WARNECK (2000)
zwischen 0,5 und 30 pm (hdufigster Wert: 0,8 um) anzusetzen ist. Im folgenden sollen diese
Zeitrdume deshalb als “Nebelereignisse” bezeichnet werden. Der Begriff “Nebel” wird hier
verwendet, obwohl noch keine Aussagen zu visuellen Beobachtungen getroffen wurden. Die
klassische, meteorologische Definition von Nebel bezieht sich auf diese Beobachtungen
(Nebel = Sichtweite kleiner 1000 m).
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Abb. 18: Verschiebung des Konzentrationsmaximums im Partikelspektrum zu Gunsten groferer
Partikel als Folge des Anstiegs der relativen Feuchte auf iiber 98 % in der Umgebungsluft
(durchgezogene rote Linie)

Um die Vermutung zu {iberpriifen, dass es sich bei den beobachteten Ereignissen tatsdchlich
um Nebel handelt, wurde eine einfache elektronische Kamera (eine Webcam) installiert, die
in regelmiBigen Abstinden (alle 10 Minuten) jeweils ein Bild der Umgebung des Messturms
auf der F1-Flache aufnimmt. Mit diesen Bildern lésst sich zeigen, dass es in Zusammenhang
mit den beobachteten Ereignissen tatsdchlich zu einer starken Einschrinkung der Sichtweite
in der Atmosphéire kommt, wenn auch die Qualitdt der Bilder eine stirkere Quantifizierung
dieser Aussage nicht erlauben. Als Beleg wird in Abb. 19 ein Tagesausschnitt vom 24. Mérz
2001 dokumentiert. Auf den Bildern der Webcam ist die Grenze zwischen Wald und Himmel
nur genau zu den Zeiten eindeutig erkennbar, an denen das Konzentrationsmaximum im
Partikelspektrum nicht zu gréBeren Partikeln hin verschoben ist. Im Gegensatz hierzu kann
der Horizont am nebelfreien 30. Médrz des gleichen Jahres ganztdgig identifiziert werden
(Abb. 20).
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Abb. 19: Webcam - Bilder und Partikelspektrum fiir den 24. Mérz 2001. 9:00 bis 18:00 Uhr
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Abb. 20: Webcam - Bilder und Partikelspektrum fiir den 30. Marz 2001, 9:00 bis 18:00 Uhr
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Die zeitliche Dauer der beobachteten Nebelereignisse schwankt zwischen wenigen Minuten
und 20 Stunden. Wie aus Tabelle 8 hervorgeht, trat der meiste “Nebel” im Untersuchungs-
zeitraum in den Monaten Februar, Méirz und Oktober 2000 sowie Mérz und April 2001 auf.
Im Tagesverlauf ist die Wahrscheinlichkeit fiir das Auftreten von Nebelereignissen in den
frithen Morgenstunden zwischen 3:00 und 7:00 Uhr mit knapp 13 % am hochsten, wihrend
die Wahrscheinlichkeit eine Nebelereignisses am frithen Nachmittag mit weniger als 4 %
dreimal niedriger ist (Abb. 21).

[}

ra

Abb. 21: Nebelwahrscheinlichkeit fiir den unter-
suchten Fichtenaltbestand als Funktion der Tages-
zeit. Nebel ist hier definiert als Zeitraum, in dem
fiir einen Mittelungszeitraum von jeweils 30 Mi-
nuten das Maximum der Partikelkonzentration L L /]
d N/ d log r in einer GroBenklasse mit einem
Durchmesser > 0,6 um liegt.
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Der Ubergang von einer “nebelfreien” Zeit zu einem “Nebelereignis™ erfolgt nicht einheitlich.
Es werden sowohl sehr rasche als auch langsame Ubergiinge beobachtet. Bei einem schnellen
Ubergang zu einem Nebelereignis werden die Partikelkonzentrationen in den Klassen der
kleineren Partikel (0,22 bis 0,59 pum) innerhalb von nur einer Minute um bis zu 80 %
reduziert. In der gleichen Zeit steigen die Konzentrationen in den groBeren Partikelklassen
(0,812 bis 3,0 um) deutlich an. Partikel der Grofenklasse 1,6 pm konnen dabei den stirksten
Konzentrationszuwachs realisieren (Abb. 22). Ein wichtiges Detail dabei diirfte die
Beobachtung sein, dass der Anstieg der relativen Feuchte im dargestellten Fall der Verénde-
rung der Partikelkonzentration nicht vorausgeht, sondern vielmehr nachfolgt. Auch steigt der
Betrag der Feuchte zunéchst nicht auf iiber 95 % an. Beide Tatsachen konnen als ein Indiz
dafiir gedeutet werden, dass in diesem betrachteten Beispiel die Nebeltropfchen nicht am
Untersuchungsort selbst produziert wurden, sondern in Form von aufliegenden Wolken bzw.
Wolkenfetzen antransportiert wurden. In der Tat werden aufliegende Wolken fiir die
Hochlagen des Sollings hdufig beobachtet.

Ganz anders stellt sich die Situation in Abb. 23 dar. Hier steigt die relative Feuchte iiber einen
Zeitraum von mindestens einer halben Stunde kontinuierlich an (Zeitraum nur unvollstindig
in der Abbildung dargestellt). Parallel zu diesem Anstieg verringern sich die Konzentrationen
in den Klassen der kleineren Partikel (0,22 bis 0,42 um) ebenfalls kontinuierlich, wihrend
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gleichzeitig die Konzentrationen in den groferen Partikelklassen (0,59 bis 3,11 pm) zunichst
zogerlich, dann deutlicher ansteigen. Bei einer Feuchte von etwa 98 % kommt schlielich der
“Durchbruch”: die Konzentration der kleineren Partikel wird kurzzeitig in jeder Klasse auf
jeweils 200 Partikel pro cm?® reduziert, wihrend die Konzentrationen der groferen Partikel in
einigen Grofenklassen auf mehr als 400 Partikel pro cm? ansteigen. Diese Situation ist jedoch
nicht stabil, die Verhiltnisse drehen sich zeitweilig wieder um, bis schliellich zwei Minuten
spiter wiederum die kleineren Partikel stark reduziert werden. Diese Vorgénge setzten sich
nun iiber mehrere Minuten und Stunden lang fort. Es kann davon ausgegangen werden, dass
in diesem Fall - im Gegensatz zur Situation von Abb. 22 - lokale Prozesse des Feuchte-
wachstums urspriinglich kleinerer, spiter dann zeitweilig groBerer Teilchen beobachtet
wurden.
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Abb. 22: “Rasches”
Nebeliibergangsereignis F o
(4.8.01, 1:00 Uhr). 800
Dargestellt sind die
Konzentrationsverlaufe der
Partikelklassen 0,22 (rot,
oben), 0,30 (griin, 0.), 0,42
(blau, 0.), 0,59 (hellblau,
0.), 0,82 (rot, unten), 1,14
(griin, u.), 1,60 (blau, u.),
2,23 (hellblau, u.) und 3,11
(tiirkis, u.) sowie der Gang
der relativen Luftfeuchte
(jeweils grau unterlegt) "*.
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Wie die beiden Beispiele zeigen, kann mit Hilfe des OPCs das Auftreten von Nebelereignis-
sen sowohl quantitativ festgestellt als auch die Art der Entstehung des Ereignisses qualitativ

'* Werden in der vorliegenden Arbeit Verliufe der relativen Feuchte der Umgebungsluft mit einer zeitlichen
Auflosung grofer als einer halben Stunde gezeigt, handelt es sich um Werte, die aus dem Feuchtesignal inner-
halb des Partikelmesssystems zuriickgerechnet wurden.
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abgeschitzt werden. Da fiir die vorliegende Arbeit kein Nebelsichtgerdt zur Verfligung stand,
ist eine noch detailliertere Analyse der Ergebnisse und ein Vergleich mit einem unabhéngigen

Messgerit nicht moglich.
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0,82 (griin, u.), 1,14 (blau, = I | H | " &
u.), 1,60 (hellblau, u.), 2,23 [ : ﬁ 7 200%
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Die feuchtebedingten Verschiebungen des Maximums im Partikelspektrum spiegeln sich auch
im mittleren Aerosolspektrum wieder. Dieses ist in Abb. 24 dreimal aufgetragen: (a) fiir alle
17700 getitigten Beobachtungen, (b) flir Zeiten mit relativen Luftfeuchten <95 % (9600
Beobachtungen) und (c) fiir Zeiten mit relativen Luftfeuchten > 98 % (3400 Beobachtungen).
Nur Kurve (b) befindet in guter Ubereinstimmung mit der idealisierten Kurvenform von
JUNGE (1963). In den beiden anderen Fillen sind abweichend von dieser Idealkurve stark
erhohte Partikelkonzentrationen bei Durchmessern von 0,8 bis 3 um zu erkennen.

Ein von CONSTANTIN (1993) im September 1991 fiir den gleichen Standort aufgenommenes
Partikelspektrum entspricht einer Mischform aus den Kurven (a) und (b). Ein Vergleich mit
den Daten von JAENICKE (1993) weist die Aerosolverteilung im Solling als Ubergang
zwischen einem Reinluftaerosol (charakterisiert durch geringe Gesamtpartikelzahl insbeson-
dere bei Teilchen < 1 um Durchmesser) und einem kontinentalen Aerosol mit hdherer
Partikelzahl aus.
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Tabelle 8: Zeitrdume mit Nebel fiir die einzelnen Monate (Angaben in Prozent der theoretisch zur
Verfligung stehenden Messzeit bzw. in Prozent der tatsdchlich gemessenen Zeit). Nebel ist hier
definiert als Zeitraum, in dem fiir einen Mittelungszeitraum von jeweils 30 Minuten das Maximum der
Partikelkonzentration d N / d log r in einer Groflenklasse mit einem Durchmesser > 0,6 um liegt.

Monat gemessen * “Nebel”
Februar 2000 72 % 13,8 %
Mirz 76 % 20,6 %
April 95 % 6,1 %
Mai 96 % 4,5%
Juni 31% 42 %
Juli 64 % 6,8 %
August 41 % 1,6 %
September 95 % 4,4 %
Oktober 75 % 11,2 %
November 89 % 7,6 %
Dezember 75 % 5,7%
Januar 2001 38 % 4.9 %
Februar 71 % 7.9 %
Mirz 92 % 11,0 %
April 56 % 9,4 %
Juli 39 % 2,5 %
August 20 % 2,6 %

a) nicht gemessen wurde bei technischen Problemen sowie bei Regenereignissen
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4.1.3 Zeitlich hochaufgelostes Signal der Partikelkonzentration

Fiir die Anwendung der Eddy - Kovarianzmethode sind die mittleren Partikelkonzentrationen,
die in den letzten beiden Abschnitten diskutiert wurden, nur von untergeordneter Bedeutung.
Entscheidend fiir eine erfolgreiche Anwendung der Kovarianzmethode ist die Erfassung der
Fluktuationen der Konzentration bei einer ausreichenden hohen zeitlichen Auflosung des
Signals und mit einem ausreichend groBen Signal-zu-Rauschen-Verhiltnis. Wie in diesem
Abschnitt gezeigt wird, konnen diese Forderungen durch das verwendete Partikelmessgerét
(OPC) nur teilweise erfiillt werden.

Wie an Hand der Powerspektren klar erkannt werden kann, ist das Signal der Partikelkonzen-
tration, wie es vom OPC aufgenommen wird, hochgradig verrauscht. Der Verlauf der spektra-
len Dichte folgt in der gewidhlten Darstellung (Produkt der Spektraldichte P und der Frequenz
n als Funktion von n) fiir weite Frequenzbereiche der 1:1 Linie, was als Anzeichen fiir soge-
nanntes Weiles Rauschen'” gedeutet wird. Nur fiir Frequenzbereiche kleiner 0,02 Hz sind fiir
einige GroBenklassen Spektralverldufe zu erkennen, die tatsdchlich als Resultat atmosphéri-
scher Turbulenz verstanden werden konnen. Dies gilt insbesondere fiir die GroBenklassen (in
der Reihenfolge der Stirke der Abweichung von der 1:1-Linie) 0,30, 0,22 und 0,42 um. Bei
diesen Klassen handelt es sich um die Bereiche mit den hochsten, mittleren Partikelkonzentra-
tionen (Tabelle 7). Es kann deshalb festgehalten werden, dass die Stirke des Weillen Rau-
schens des Partikelsignals mit einer Abnahme der Konzentration zunimmt (Abb. 25, links).

1.00 1.00F

oor

Ternperatur

Harizontalwing

oo 0.01 :_ _:

o001 o0.o10 Q100 1.003 C.oo1 0.010 0.100 1,002
n [Hz] n [Hz]

Abb. 25: Gemittelte Powerspektren fiir die Konzentration der fiinf kleinsten Partikelklassen (links)
sowie fiir horizontale Windgeschwindigkeit und Lufttemperatur (rechts). Zur Orientierung sind die

-2/3 Linie und die 1:1 Linie miteingezeichnet. Fiir die Darstellung wurden 450 Zeitreihen mit L < 0,4
verwendet (L = Monin-Obukhov-Mischungslénge).

' WeiBes Rauschen: stochastischer Prozess, dessen statistische Eigenschaften von der Zeit unabhingig sind. Die
Spektraldichte ist konstant, d.h. alle Frequenzen besitzen die gleiche Energie.
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Im Gegensatz zur Partikelkonzentration entsprechen die Powerspektren der Windgeschwin-
digkeit und der Lufttemperatur sehr gut den theoretisch zu erwartenden Verldufen nach
KAIMAL ET AL. (1972). Das Maximum der Spektraldichte befindet sich bei einer Frequenz von
0,01 bzw. 0,02 Hz. Fiir hohere Frequenzen folgen die Powerspektren der —2/3 Linie (Abb. 25,
rechts). Fiir die Partikelspektren sind in Hinblick auf den turbulenten Transport der Partikel in
der Atmosphére natiirlicherweise dhnliche Spektralverldufe zu erwarten. Da dies jedoch nicht
der Fall ist, wird die Varianz der Partikelkonzentrationssignale offensichtlich ganz iiberwie-
gend von anderen Faktoren beeinflusst. Ursache und Auswirkungen dieses Phinomens wer-
den im weiteren detailliert untersucht.

Bei der Einzelpartikelanalyse (vgl. Kapitel 1.1.1.4) wird das Partikelkonzentrationssignal aus
der Summe der in einem ausgewdhlten, kleinen Luftvolumen gezéhlten Partikel sowie aus
dem Volumenfluss durch das Gerit berechnet. Es handelt sich um eine abgeleitete Grofle, die
folglich mit statistischen Fehlern behaftet sein kann. Die Tatsache, dass das Partikelsignal ins-
gesamt stark verrauscht ist, kann nun so interpretiert werden, dass diese statistischen Fehler
der Einzelwerte fiir die vorliegende Untersuchung ausgesprochen grof3 sind. Dass diese Ver-
mutung tatsdchlich zutreffend ist, soll an Hand des folgenden Beispiels gezeigt werden.

Angenommen, die mittlere Partikelkonzentration c,.,; an einem Ort in der Atmosphire betrage
konstant 180 Teilchen pro cm?®. Dann ergibt sich aus dem pro Zeiteinheit untersuchten Luft-
volumen V.., und der betrachteten Zeitspanne At die Anzahl der vom OPC zu zdhlenden
Teilchen P nach:

P=c Vv

Scan

veat " Vsean * A (34)
Bei einer Messfrequenz von 1 Hz, wie sie fiir die Eddy - Kovarianzmethode notwendig ist,
und einem Vs, von 0,05 cm?®/s (abhéngig vom tatsdchlichen Volumenfluss durch den OPC)
miissen in diesem Beispiel folglich genau 9 Teilchen in der Sekunde gezihlt werden. Da die
Partikel zufdllig im Raum verteilt sind (Abb. 26), ist jedoch zu erwarten, dass die Zahl der
tatsdchlich gezdhlten Partikel von Messung zu Messung um den Erwartungswert von 9
schwankt. Dabei konnen immer nur “ganze” Partikel gezédhlt werden, das Ergebnis einer
einzelnen Messung kann also nicht 8,8 oder 9,25 Teilchen lauten. Deshalb muss angenommen
werden, dass die Verteilung der Messwerte iiber einen hinreichend langen Zeitraum betrachtet
einer Poissonverteilung'® entspricht. Die Varianz dieser Messung o, ist dann ebenfalls
Croat " Vean - At und betrigt also wiederum 9, die Standardabweichung folglich 3 Teilchen bzw.
30 % fiir jeden einzelnen Messwert.

Betrachten wir nun das aus P abgeleitete Partikelsignal c¢. Der Mittelwert der gemessenen
Partikelkonzentration ¢ ist P/ (VScan - At) = 180 Teilchen/cm?, also mit c,.,; identisch. Diese
wenig lberraschende Feststellung besagt, dass eine liber einem hinreichend langen Zeitraum

' Poisson-Verteilung (nach S.-D. Poisson): Theoretisches Verteilungsmodell fiir diskrete Zufallsvariablen, die
nur ganzzahlige positive Werte und den Wert Null annehmen kénnen.
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gemittelte Messung mit dem OPC die tatsdchlichen Verhéltnisse in der Atmosphére tatséch-
lich korrekt wiedergibt. Die Varianz der gemessenen Partikelkonzentration o ergibt sich
nach:

(35)

2
2 o P _ Creal

O'C = 2 =
Ve AD)? Vo, At

can Scan

Fiir die angenommene Partikelkonzentration von 180 Teilchen / cm® und dem gegebenen
Volumenfluss ist also o7 = 3600. Dies bedeutet aber, dass die Partikelkonzentration bei der
sekiindlichen Einzelmessung mit einer statistischen Sicherheit von nur + 30% fiir jeden
Messwert erfasst wird.
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Diese Varianz - oder statistische Unsicherheit - des gemessenen Partikelsignals ist nicht Aus-
druck einer Verdnderung der realen Konzentration in der Atmosphére (die ja als konstant
angenommen wurde), sondern vielmehr das Ergebnis der Variabilitdt der raumlichen Vertei-
lung der vorhandenen Teilchen. Die aus der rdumlichen Variabilitit folgende Messun-
genauigkeit ist um so grofler, je kleiner die zu untersuchenden Partikelkonzentrationen sind.
Dies wird in Tabelle 9 deutlich, in der die mittleren Konzentrationen und die Standard-
abweichung fiir die 12 Klassen des OPC zusammengestellt sind. Mit 25 % ist die Standard-
abweichung fiir die GroBenklasse mit der hochsten Partikelkonzentration am niedrigsten. Fiir
die Klassen mit den kleinsten Konzentrationen wéchst sie dagegen auf bis fast 3500 % an.

Es muss betont werden, dass es sich bei dieser statischen Unsicherheit schneller Einzel-
messungen im Prinzip um eine allgemeine Eigenschaft von Einzelpartikelanalysatoren
handelt, nicht aber um ein spezielles Problem des verwendeten Messgerits PCS-2000.
Geriatespezifisch ist alleine die GroBe des pro Zeitintervall gescannten Luftvolumens. Kann
hier eine VergrofBerung erreicht werden, beispielsweise durch eine Erhohung der Ansaug-
geschwindigkeit oder einer VergroBerung des Messvolumens, wird die statistische
Unsicherheit entsprechend Gleichung (35) reduziert. Dabei muss jedoch die Problematik von
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Koinzidenzfehlern'” beriicksichtigt werden. Auch kann die zeitliche Dauer der erzeugten
Streulichtimpulse in einem FEinzelpartikelzdhler nicht beliebig verkiirzt werden, da die
Impulse sonst nicht mehr von den Photosensoren registriert werden kdnnen. Dies schrinkt die
Maximalgeschwindigkeit, mit der die Probenluft durch den Analysator gesaugt werden kann,
ebenfalls ein. Eine deutliche Verringerung der statistischen Unsicherheit kann lediglich bei
der Verwendung von Partikelzihlern erreicht werden, die die Partikelkonzentration nicht am
Einzelpartikel, sondern am Partikelkollektiv bestimmen, da hier prinzipiell groBere Luft-
volumina pro Zeiteinheit untersucht werden.

Tabelle 9: Mittlere Konzentrationen und aus dem Messprinzip des OPC abgeleiteter Standardfehler
der Konzentrationsmessung fiir die 12 Klassen des OPC

Klasse mittlerer mittlere mittlerer
Durchmesser Konzentration® | Standardfehler
(pm) (1/em?) (%)
1 0,22 251,6 28,19
2 0,30 320,6 24,98
3 0,42 114,1 41,87
4 0,59 31,79 79,32
5 0,82 8,716 151,5
6 1,14 4,962 200,8
7 1,60 3,878 227,1
8 2,23 1,809 332,5
9 3,11 0,783 505,4
10 4,34 0,242 908,6
11 6,06 0,0381 2290
12 8,46 0,0164 3484

? gesamter Messzeitraum ” der Einzelmessung bei einer Messfrequenz von 1 Hz und dem gegebenen
Messvolumen des OPC

41.4 Bestimmung der Partikelflisse

Aus den im vorherigen Abschnitt dargestellten Eigenschaften der zeitlich hochaufgeldsten
Bestimmung der Partikelkonzentration mit einem Einzelpartikelanalysator ergibt sich die
Frage, ob - fiir die gegebenen Konzentrationen - die geringe statistische Sicherheit, mit der die
turbulenzbedingten Fluktuationen der Partikelkonzentration vom OPC erfasst werden, fiir eine
zuverldssige Berechnung der Partikelfliisse mit Hilfe der Kovarianzmethode ausreicht.

' Koinzidenz (lat.): Zusammenfall, Zusammentreffen zweier Ereignisse (hier: gleichzeitiges Eintreffen zweier
Partikel im Messvolumen)
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Diese Frage soll zunichst empirisch beantwortet werden. In Abb. 27 sind Tagesgénge der
Depositionsgeschwindigkeit luftgetragener Partikel fiir die 6 kleinsten Partikelklassen des
OPC fiir den 23. und 24. August 2000 aufgetragen, die nach der Berechnungsvorschrift der
Eddy - Kovarianzmethode (Gleichung 23) ermittelt wurden. Die Partikelkonzentrationen der
einzelnen GroBenklassen waren an diesen beiden Tagen im allgemeinen etwas niedriger als in
Tabelle 9; in ihrer GroBenordnung entsprachen die Konzentrationen aber den dort angege-
benen Werten. Fiir die Darstellung der Depositionsgeschwindigkeiten wurde bewusst kein
einheitlicher Maflstab verwendet, da sich die berechneten Werte fiir die einzelnen Grofien-
klassen um fast eine Grof3enordnung unterscheiden.
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Abb. 27: Berechnete Tagesgédnge der Depositionsgeschwindigkeit luftgetragener Partikel fiir die sechs
kleinsten GroBenklassen des OPC fiir den 23./24.8.00. Die graue Linie in der Graphik rechts unten
beschreibt die theoretisch maximal mogliche Depositionsgeschwindigkeit (bei ausschlielich
turbulentem Transport durch die Atmosphire), berechnet als r,” = u+’/u. M: arithmetisches Mittel.

Die ersten drei Klassen (0,22 um, 0,30 pum und 0,42 um) zeigen insgesamt einen sehr deut-
lichen, in erster Ndherung durchaus realistisch erscheinenden Tagesgang der Depositions-
geschwindigkeit. Dieser konnte beispielsweise mit dem Tagesgang der Turbulenz eine
hineichende und tiberzeugende Erkliarung finden. Die Betridge der Geschwindigkeit (arithme-
tische Mittel: 1,59, 1,93 und 2,32 cm/s) nehmen mit der Partikelgrée kontinuierlich zu, was
ebenfalls als ein plausibles Ergebnis gedeutet werden darf. Die vierte GroBenklasse (0,59 pm)
weist noch einen andeutungsweise akzeptablen Tagesgang auf, jedoch ist der Betrag der
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Depositionsgeschwindigkeit im arithmetischen Mittel mit 1,76 cm/s nun unerwarteter Weise
niedriger als in Klasse drei. Zeitweise treten fiir die Klasse auch negative Werte auf, die
wahrscheinlich als unrealistisch einzustufen sind. Fiir die Gréenklasse fiinf und insbesondere
fiir Klasse sechs (0,82 und 1,14 um) werden abwechselnd sowohl positive als auch negative
Depositionsgeschwindigkeiten mit z.T. unrealistisch hohen Betrdgen berechnet. Diese
tibersteigen fiir Klasse sechs vereinzelt die maximal moglichen Depositionsgeschwindigkeiten
(r"). Das arithmetische Mittel geht gegeniiber der vorherigen Klasse vier weiter zuriick.
Insgesamt erwecken die Werte in beiden Klassen fast schon den Eindruck einer Zufallsreihe.
Dies gilt — fiir die vorliegenden Partikelkonzentrationen - in noch verstarkter Weise fiir alle
folgenden, groBBeren Kanile des OPC (ohne Abbildung).

Die am Beispiel des 23./ 24. August exemplarisch gezeigten Merkmale der berechneten Werte
der Depositionsgeschwindigkeit spiegeln sich auch in den gemittelten Tagesgéngen der Depo-
sitionsgeschwindigkeit wieder. Sinnvolle mittlere Tagesgdnge — mit ausschlieBlich positiven
Betragen, einem Maximum der Depositionsgeschwindigkeit in der Tagesmitte und einem
Minimum in der Nacht — konnen nur fiir die ersten zwei, mit kleinen Abstrichen auch fiir die
dritte und vierte Klasse aufgezeigt werden. Hier allerdings finden sich bereits vereinzelt
negative Depositionsgeschwindigkeiten, die als langfristiges Mittel und insbesondere fiir die
betrachtete GroBenklasse unrealistisch sind. Fiir die vier groten gezeigten Partikelklassen
verschwindet der Tagesgang immer mehr — ein Trend, der sich in den {ibrigen Partikelklassen
weiter fortsetzt (Abb. 28).
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Abb. 28: Mittlere Tagesgénge der Depositionsgeschwindigkeit fiir die 8 kleinsten Klassen des OPC.
Zum besseren Vergleich wurden die Tagesgénge jeweils mit dem Maximalwert normiert. Zeitrdume
mit einer relativen Feuchte > 95 % sind bereits ausgeschlossen (siche Abschnitt 4.1.5)

Es muss an dieser Stelle bereits geschlussfolgert werden, dass die Eddy - Kovarianzmethode
unter den gegebenen Bedingungen durchaus nicht immer erfolgreich fiir die Bestimmung der
Partikeldeposition eingesetzt werden kann. Vielmehr ist flir ihren Einsatz wahrscheinlich die
Einhaltung gewisser Rahmenbedingungen notwendig, die in den groBeren GrofBenklassen
offensichtlich nicht mehr oder nicht immer gegeben sind. In erster Néherung kann dabei
vermutet werden, dass die auftretenden Fliisse nur dann realistisch mit dem OPC und unter
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Verwendung der Eddy - Kovarianzmethode gemessen werden konnen, wenn fiir die
betrachteten Grofenbereiche Partikelkonzentrationen von mindestens 30 Partikeln / cm?®
gegeben sind. Dieser Wert entspricht der mittleren Konzentration der vierten Grofenklasse.
Bei geringeren Konzentrationen, wie sie in allen groferen Klassen zu finden sind, ist das
Signal-zu-Rauschen-Verhiltnis des Konzentrationssignals bei einer Messfrequenz von 1 Hz
offensichtlich nicht mehr gro genug fiir eine erfolgreiche Anwendung der Eddy -
Kovarianzmethode. Diese Vermutung soll im folgenden weiter untersucht und prézisiert
werden. Ziel einer solchen Prizisierung ist es, ein Kriterium fiir die Korrektheit der nach der
Berechnungsvorschrift der Eddy - Kovarianzmethode ermittelten Werte zu erarbeiten.

Es sei zundchst wieder der Spezialfall angenommen, dass die Partikelkonzentration in der
Luft konstant sei, also insbesondere keine Schwankungen in Folge turbulenter Transporte
aufweise. Die Varianz des mit dem OPC aufgenommenem Partikelsignals ¢ sei mit Gleichung
(35) beschrieben. Die auftretenden Fluktuationen in diesem Signal sind dann also rein
zufdlliger Art, die sich aus dem Messprinzip des OPCs ergeben und nicht mit dem Signal der
vertikalen Windgeschwindigkeit w korrelieren. Betrachten wir nun das Produkt w'c’, so muss
dieses iiber einen hinreichend langen Zeitraum 7' gemittelt Null sein. Die Varianz des
Produktes ergibt sich — rein als Folge des verwendeten Messprinzips — aus:

(36)

¢

2 2 2 2

to=0lol=—_.52
V. At

Scan

Dann kann der Standardfehler der Depositionsgeschwindigkeit £, berechnet werden nach:

2 (37)
l;v — CT»WC' /// c
¢ T

In Abb. 29 sind nach Gleichung 37 berechnete Standardfehler fiir verschiedene
Standardabweichungen von w dargestellt. Angenommen ist eine Messfrequenz von 1 Hz und
ein Messvolumen von 1/20 cm?® pro Sekunde. Die vorausgesagten Fehler schwanken fiir den
betrachteten Konzentrationsbereich und die betrachteten Standardabweichungen des
Vertikalwindes zwischen 0,1 und 10 cm/s. Die niedrigsten Fehler finden sich bei hohen
Partikelkonzentrationen und einer geringen Standardabweichung von w. Bei einer Standard-
abweichung von 1 m/s (wie diese im Tagesverlauf bei Zeitrethen von 30 Minuten Linge
haufig auftritt), kann die Depositionsgeschwindigkeit dagegen fiir Partikelkonzentrationen
<500 Teilchen pro cm® (bezogen auf eine GroBenklasse) niemals mit einer hoéheren
Genauigkeit als mit + 0,5 cm/s bestimmt werden.

Es ist nun die Frage, ob sich die Berechnungsvorschriften (36) und (37) auch auf den
allgemeineren Fall des Vorhandenseins eines vertikalen Partikelflusses ungleich Null iiber-
tragen lassen. Wenn dies der Fall wire, konnte mit dem gefundenen Ansatz die statistische
Unsicherheit als Funktion der Partikelkonzentration, der Standardabweichung der vertikalen
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Windgeschwindigkeit, der Grofe des pro Zeitintervall gescannten Volumens und der Mess-
frequenz vorausgesagt werden, die sich bei der Bestimmung der Depositionsgeschwindigkeit

mit einem Einzelpartikelzdhler allein aus dem Prinzip der Einzelpartikelanalyse ergibt.

Abb. 29: Vorausgesagte
Standardfehler fiir die
Depositionsgeschwindigkeit
als Funktion der
Partikelkonzentration fiir
verschiedene Standard-
abweichungen der vertikalen
Windgeschwindigkeit (von
unten nach oben: 0,2, 0.4, 0,6,
0,8 und 1 m/s) bei einer
Messfrequenz von 1Hz und
einem Messvolumen von
1/20 cm?® pro Sekunde
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Diese Frage soll empirisch iiberpriift werden, indem fiir die einzelnen Halbstundenwerte der
realen
Depositionsgeschwindigkeit verglichen wird. Die Berechnung des Fehlers erfolgt wiederum
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Abb. 30: Vergleich des vorausgesagten mit dem real beobachteten Standardfehler der Depositions-

geschwindigkeit fiir drei ausgewéhlte GroBenklassen

Es zeigt sich, dass der real beobachtete Standardfehler der Depositionsgeschwindigkeit in
aller Regel sehr gut mit dem vorausgesagten Fehler {ibereinstimmt. Die Unsicherheit der
berechneten Depositionsgeschwindigkeiten ist mit Werten von bis zu 4 (resp. 20 und 80) cm/s
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also wirklich sehr hoch. Nur in einigen Fillen weicht der reale Fehler von dem
vorausgesagten deutlich ab und ist dann, von einer geringen Anzahl von Halbstundenwerten
abgesehen, sogar noch grofBer als der vorausgesagte Betrag. In diesen Féllen sind
wahrscheinlich weitere Unzuldnglichkeiten des Messvorgangs flir den Unterschied
verantwortlich. Am schlechtesten ist die Ubereinstimmung fiir die groBte der gezeigten
Partikelklassen (1,14 um). Die Fehler in dieser Klasse sind mit Werten von haufig deutlich
mehr als 10 cm/s jedoch in jedem Fall bereits so hoch, dass sie die angenommene mittlere
Depositionsgeschwindigkeit von 1 cm/s bei weitem iibersteigen.

Es kann geschlussfolgert werden, dass die statistische Unsicherheit bei der schnellen
Konzentrationsmessung mit dem OPC eine signifikante Unsicherheit bei der Bestimmung der
Depositionsgeschwindigkeit mit Hilfe der Kovarianzmethode direkt nach sich zieht. Diese
Unsicherheit ist fiir die einzelnen GréBenklassen und fiir unterschiedliche Randbedingungen
unterschiedlich stark ausgepriagt. Generell gilt: je niedriger die Partikelkonzentrationen in den
Klassen sind, um so unsicher sind die berechneten Depositionsgeschwindigkeiten.
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Abb. 31: Berechnete Tagesgénge der Depositionsgeschwindigkeit luftgetragener Partikel fiir die sechs
kleinsten GréBenklassen des OPC fiir den 23./24.8.00 (rot) sowie nach Gleichung (37) vorausgesagter
Standardfehler der Messwerte (blau, beidseitig zur x-Achse aufgetragen)

Es gilt nun, den Betrag dieser Unsicherheit zu bewerten. Da die tatsédchlichen Depositions-
geschwindigkeiten nicht bekannt sind, kann dies nur in Bezug zu den gemessenen Werten
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geschehen. Die eingangs betrachteten Depositionsgeschwindigkeiten vom 23. und 24. August
werden deshalb in Abb. 31 mit den vorausgesagten Standardfehler verglichen. Es zeigt sich,
dass sich fiir die Kandle 5 und 6 fast alle berechneten Depositionsgeschwindigkeiten in dem
durch den Standardfehler iiberdeckten Bereich befinden. Dies bedeutet jedoch, dass aus
diesen Werten noch nicht einmal die Richtung des tatsdchlichen Partikelflusses sicher
bestimmt werden kann. Fiir Kanal 4 gilt diese Aussage fiir einen Teil der berechneten Werte,
fiir Kanal 1 bis 3 immerhin noch fiir die meisten Nachtwerte. Wiederum kann an Hand der
Resultate vom 23. und 24. August exemplarisch abgeleitet werden, dass die Anwendung der
Eddy - Kovarianzmethode unter den gegebenen Umstdnden und mit dem gegebenen
Messgerit nur fiir einige (hier: fiir die ersten drei) Klassen des OPC sinnvoll mdglich ist.
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Abb. 32: Vergleich der gemessenen Depositionsgeschwindigkeit (absolut) mit dem Standardfehler fiir
fiinf ausgewdhlte Grofienklassen des OPC (nur fiir Luftfeuchten < 96 %). rechts unten: Vergleich des
bestimmten Wérmeflusses (absolut) mit dem zugehorigen Standardfehler. Blau: 1:1 Linie

Dass das Verhiltnis zwischen ermittelter Depositionsgeschwindigkeit und dem Standardfehler
mit abnehmender Partikelkonzentration (also hier in der Regel mit zunehmender Partikel-
grofBle) immer ungiinstiger wird, ist auch in Abb. 32 zu erkennen. Hier ist der Standardfehler
(real) gegen den Absolutbetrag der gemessenen Depositionsgeschwindigkeit aufgetragen.
Berticksichtigt wurden alle Halbstundenwerte zwischen dem 1. Januar 2000 und dem 30. Au-
gust 2001. Es zeigt sich, dass selbst in der GroBenklasse mit der durchschnittlich hochsten
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Partikelkonzentration (mittlerer Durchmesser 0,30 pm) zahlreiche (37 %) Halbstunden-
beobachtungen existieren, in denen der Standardfehler groBer ist als die berechnete Depo-
sitionsgeschwindigkeit selbst. In der Klasse vier mit einem mittleren Durchmesser von
0,59 um gilt dies bereits fiir 58 % aller Werte, in der Klasse mit dem mittleren Durchmesser
von 1,14 pm sogar fiir 65 % aller Werte. Eine dquivalente Betrachtung fiir den fiihlbaren
Wiérmefluss bestitigt, dass es sich ausschlieflich um ein auf die Bestimmung des Partikel-
flusses beschrinktes Problem handelt, da das Verhéltnis zwischen Messwert und Standard-
fehler im Falle des fiihlbaren Warmeflusses (unter gleichen Bedingungen bestimmt) sehr viel
giinstiger (groBer) ausfillt als beim Partikelfluss.

Es ist nun vermutet worden, dass unter Verwendung der Berechnungsvorschrift fiir die
relaxed eddy accumulation (REA, Abschnitt 2.3) eine hohere Zuverldssigkeit bei der
Flussberechnung erreicht werden konne. Die Berechnungsvorschrift lautet (identisch mit
Gleichung 33):

F=po (C"-C) (38)

mit: o, Standardabweichung der vertikalen Windgeschwindigkeit
S Proportionalititskonstante (dimensionslos, ca. 0,56 bis 0,6)
¢ mittlere Spurenstoffkonzentration bei aufsteigendem Vertikalwind
¢ mittlere Spurenstoffkonzentration bei absteigendem Vertikalwind

Auch fiir diesen Ansatz soll im folgenden der Standardfehler fiir die Depositions-
geschwindigkeit vorausgesagt werden. Da £ konstant ist und o, von einem unabhingigen
Gerdt bestimmt wird, reduziert sich die Problemstellung zu der Frage, mit welcher
Genauigkeit die Konzentrationsdifferenz bestimmt werden kann. Hierfiir sei angenommen,
dass der Vertikalwind in jeweils gleich langen Zeitspannen auf- bzw. absteigt. Dann kann der
Standardfehler fiir C* bzw. C~ bestimmt werden nach:

(39)

Daraus ergibt sich der Standardfehler der Depositionsgeschwindigkeit nach:
Evd:(ﬁ-E;~ﬂ~aw)/E (40)

Wie Abb. 33 zeigt, liegt dieser fiir die betrachteten Partikelkonzentrationen in dhnlichen
GroBenordnungen wie derjenige der normalen Flussberechnung. Er ist sogar noch etwas
grofer als letzterer, so dass mit einer Flussberechnung “alternativ”’ nach dem Prinzip der REA
keine hohere Zuverldssigkeit der Resultate erreichbar ist.

Aus Abb. 29 (und Abb. 33) folgt, dass es — entgegen der ersten Hypothese — keine
allgemeingiiltige, untere Grenze der Partikelkonzentration gibt, ab der eine Anwendung der
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Eddy - Kovarianzmethode auf Grund der statistischen Unsicherheit der Einzelpartikelanalyse
und des damit verbundenen Standardfehlers bei der Bestimmung der Depositions-
geschwindigkeit grundsétzlich nicht mehr moglich wiére. Vielmehr muss stets die
Kombination aus der Standardabweichung der vertikalen Windgeschwindigkeit, der mittleren
Partikelkonzentration, des pro Zeiteinheit gescannten Volumens und der Messfrequenz
betrachtet werden, um die unvermeidliche Unsicherheit bei der Flussberechnung bestimmen
zu konnen. Fiir die Untersuchungen der vorliegenden Arbeit muss aber konstatiert werden,
dass die vorgefundenen, relativ niedrigen Partikelkonzentrationen in der Umgebungsluft
zusammen mit den Eigenschaften des zur Verfiigung stehenden Messgerites insgesamt eine
sehr hohe Unsicherheit bei der Partikelflussbestimmung bewirkt haben. Dies gilt insbesondere
fiir alle Partikelklassen > 0,59 um Durchmesser.

E vd (cm/fs)

Abb. 33: Vorausgesagte

Standardfehler fiir die
Depositionsgeschwindigkeit
wie Abb. 29, jedoch bei
Auswertung der Daten nach

0.1F

der Berechnungsvorschrift der

. 100 200 300 400 500
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Portikelkenzentration (1/cm?)

4.1.5 Einfluss der relativen Luftfeuchte auf die Bestimmung der Partikelfllisse

Fiir weite Bereiche der relativen Luftfeuchte (<50 % bis ca. 96 %) ist kein statistischer Zu-
sammenhang zwischen den berechneten Depositionsgeschwindigkeiten und der Luftfeuchte
zu erkennen. Bei Feuchten > 96 % kommt es jedoch zu einer Abweichung von dieser Regel:
dann werden in allen Grofenklassen Depositionsgeschwindigkeiten ermittelt, deren Betrage
um ein Vielfaches groBer sind als bei Luftfeuchten < 96 % (Abb. 34 und Abb. 35).

In den kleineren GroBenklassen (0,22 und 0,30 um) werden dabei unter den genannten
Bedingungen in erster Linie sehr grofle Depositionsgeschwindigkeiten (> Null) gemessen, die
einen raschen Transport von Teilchen aus der Atmosphédre zum Erdboden hin suggerieren.
Dagegen werden die groeren Partikel (> 0,59 um) den Messergebnissen nach mit Geschwin-
digkeiten von bis zu 60 cm/s aus dem Waldbestand in die Atmosphére hinein beférdert. Beide
Vorginge sind insbesondere in Anbetracht der groen Betridge der berechneten Transport-
geschwindigkeit physikalisch nicht sinnvoll zu erkldren. Es kann deshalb gefolgert werden,
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dass es sich um Messfehler handelt. Diese Phinomene,

zeichnet, sollen ndher untersucht werden.

Abb. 34: Depositions-
geschwindigkeiten (gegléttet)
fiir den 25.11.00. An diesem
Tag trat zwischen 4:00 und
12:00 Uhr bei hoher relativer
Luftfeuchte ein Nebelereignis
auf (vgl. Abb. 18), die
Depositionsgeschwindigkeiten
weichen fiir diesen Zeitraum
deutlich von den iibrigen
Werten ab.
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Abb. 35: Berechnete Depositionsgeschwindigkeiten fiir die sechs kleinsten Partikelklassen als
Funktion der relativen Feuchte der Umgebungsluft (Halbstundenwerte vom 1.1.00 bis 1.9.01)
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Bereits in Abb. 22 und 22 ist zu erkennen, dass bei hohen relativen Luftfeuchten - parallel zu
der Verschiebung des Konzentrationsmaximums im Partikelspektrum - ungewohnlich grofle
Fluktuationen der Konzentration in den einzelnen Partikelklassen auftreten. Es kann vermutet
werden, dass diese Fluktuationen die offensichtlich unkorrekte Bestimmung des Partikel-
flusses verursachen. Voraussetzung hierfiir ist, dass die Konzentrationsfluktuationen mit
denen des vertikalen Windes korrelieren, obwohl sie ursidchlich nicht mit einem turbulenten
Transport von Partikeln zwischen Vegetation und Atmosphére in Zusammenhang stehen.

Als Ursache der beobachteten Konzentrationsfluktuationen kann die Eigenschaft luftgetrage-
ner Partikel angenommen werden, ihre Grofle in Abhéngigkeit von der relativen Luftfeuchte
zu verdndern. Diese Eigenart ist besonders stark bei hohen relativen Luftfeuchten ausgeprégt,
also bei einer (fast) vollstindigen Sattigung der Luft mit Wasserdampf (FITZGERALD, 1975).
Fiir das Auftreten von Scheinfliissen miissen die Partikel in der Lage sein, den Fluktuationen
der relativen Feuchte auch ausreichend schnell zu folgen. Dies kann fiir Teilchen mit einem
Durchmesser < 1 um als gegeben angenommen werden: Partikelgroe und relative Feuchte
befinden sich hier quasi in einem stindigen Gleichgewicht (FAIRALL, 1984). Nun kann weiter
angenommen werden, dass die Fluktuationen der relativen Feuchte mit denen der vertikalen
Windgeschwindigkeit korreliert sind. Ist dies der Fall, und folgen die Konzentrationsdnderun-
gen in den Partikelklassen denen der relativen Feuchte, dann sind auch die Fluktuationen des
Partikelsignals mit dem Vertikalwind korreliert, ohne dass notwendigerweise ein realer
Partikeltransport zwischen Vegetation und Atmosphére stattfindet.

1000

ADbb. 36: Partikelkonzentration
fiir vier ausgewéhlte
Groflenklassen bei einer
relativen Luftfeuchte > 98 %
(gepunktet) als Funktion der
Zeit (x-Achse: Sekunden). Die
Kurven wurden leicht
geglittet. Zum Verlauf der
relativen Feuchte siche
FuBnote auf S.68.
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Wie Abb. 36 beispielhaft zeigt, sind die Fluktuationen der kleineren Partikel (0,22 und
0,30 um Partikeldurchmesser) im Falle hoher relativer Luftfeuchten mit denen der gréferen
Partikel (hier: 0,82 und 1,14 um) negativ korreliert. Dies deutet darauf hin, dass eine grof3ere
Anzahl von Teilchen wahrscheinlich auf Grund von Fluktuationen der relativen Luftfeuchte
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kontinuierlich seine Grofle verdndert und stindig zwischen den GrofBenklassen “hin- und
herwandert”. Bei Erreichen einer kritischen relativen Feuchte nahe 100 % absorbieren die
vorhandenen kleineren Partikel in kurzer Zeit grole Mengen an Wasser aus der Umgebungs-
luft. Dementsprechend steigt die Konzentration der groBeren Partikel sprunghaft an, wéhrend
die der kleineren abfillt. Kommt es dann wieder zu einer Reduzierung der Luftfeuchte, geben
die urspriinglich kleineren Teilchen das aufgenommen Wasser an die Umgebung ab, die
feuchtebedingten Konzentrationsdnderungen werden also wieder korrigiert. Dieses kontinu-
ierliche Wandern fungiert aus Sicht einer einzelnen GroBenklasse als Partikelquelle bzw.
Partikelsenke. Damit aber ist eine wichtige Voraussetzung aller mikrometeorologischen Me-
thoden zur Bestimmung vertikaler Flussdichten verletzt: die Abwesenheit zusétzlicher Quel-
len und Senken zwischen der Messebene und dem zu untersuchenden Bestand. Hiermit ist die
formale Begriindung fiir die Fehlabschétzung der Kovarianzmethode gegeben.

Die Abhéngigkeit der Richtung der beobachteten Scheinfliisse von der Partikelgrofle soll
Riickschliisse auf die Ursache der Fluktuationen der relativen Feuchte geben. Zunéchst sei an-
genommen, dass die Anderungen der relativen Feuchte auf Fluktuationen der Wasserdampf-
dichte ¢ zuriickzufiihren sei. Es kann davon ausgegangen werden, dass der latente
Wirmefluss E (vgl. Gleichung 19) in Situationen mit einer grof3en relativen Luftfeuchte — also
im Extremfall bei Nebel — klein und tendenziell eher negativ, also zur Erdoberfldche hin
gerichtet ist. Dies bedeutet, dass die Wasserdampfdichte ¢ mit der vertikalen Wind-
geschwindigkeit w negativ korreliert ist, also w'q’'<0. Gleichzeitig werden groBe Fliisse
kleiner Teilchen zur Erdoberfliche hin bestimmt, es gilt also w'c' <0 fiir kleinere Partikel.
Demnach ist ¢ fiir kleinere Partikel positiv korreliert mit g. Wiirde nun die relative
Luftfeuchte hauptsichlich auf Grund der Anderungen der Wasserdampfdichte fluktuieren,
wiirde dies eine Zunahme der Partikelzahl kleinerer Partikel (und umgekehrt eine Abnahme
groferer Partikel) mit der Zunahme der relativen Feuchte bedeuten. Dies entspricht jedoch
nicht den Ergebnissen der bisherigen Uberlegungen.

Es wird deshalb angenommen, dass die Fluktuationen der relativen Feuchte nicht auf Fluk-
tuationen der Wasserdampfdichte sondern auf Anderungen der Lufttemperatur zuriick-
zufiithren sind. Wenn diese Anderungen von einem turbulenten Transport verursacht wiirden,
miissten Zeitrdume mit groBen relativen Feuchten und daraus resultierenden Scheinfliissen
immer mit einem negativen fiihlbaren Warmefluss verbunden sein. Dies ist sicher nicht
gegeben. Eine plausiblere Erkldrung konnte dagegen daraus abgeleitet werden, dass Luft-
pakete sich beim Aufsteigen abkiihlen und umgekehrt beim Zuriickstromen zur Erdoberflache
erwdrmen. In einem aufsteigenden Luftpaket muss deshalb die relative Feuchte ansteigen,
was bei Erreichen eines entsprechenden kritischen Punktes zu einer Erhohung der
Konzentration der groferen Partikel und zu einer Erniedrigung der kleineren Partikel fiihren
kann. Beim Absteigen der Luft ist mit der Zunahme der Lufttemperatur und damit einer
Abnahme der relativen Feuchte entsprechend die gegenteilige Situation zu erwarten. Damit
wire die Konzentration der groferen Partikel mit der vertikalen Windgeschwindigkeit positiv
korreliert, was die Bestimmung eines scheinbaren Partikelflusses in die Atmosphére hinein
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zur Folge hat. Die Konzentration der kleineren Partikel wire dagegen negativ mit der
relativen Feuchte korreliert, es werden also Scheinfliisse zur Erdoberfldche hin suggeriert.

Auch wenn die Entstehung der gemessenen Scheinfliisse in Situationen mit einer grof3en
relativen Luftfeuchte mit Hilfe des obigen Ansatzes erkldrt werden kann, gibt es keine Mog-
lichkeit, die echten Partikelfliisse beispielsweise iiber einen Modellansatz von den Schein-
fliissen zu trennen und damit Aussagen iiber den tatsdchlichen Partikeltransport wéhrend der
betrachteten Zeitraume zu treffen. Es bleibt deshalb nichts anderes {ibrig, als die berechneten
Fliisse zu verwerfen. Als Kriterien hierzu konnen das Erreichen einer bestimmten kritischen
relativen Feuchte oder das Auftreten einer negativen Korrelation zwischen groBeren und
kleineren Partikeln Verwendung finden. Fiir die vorliegende Arbeit wurde eine Kombination
aus beiden Kriterien gewdhlt. Zusammen mit den Ausfillen, die durch Regen verursacht
wurden, sind auf diese Weise knapp 40 % der aufgezeichneten Daten ausselektiert worden.

4.1.6 Verbesserung der Datenqualitat: Modifikation des Datensatzes

Fiir eine detaillierte Analyse der bestimmten Depositionsgeschwindigkeiten ist es zweck-
miBig, korrektere von weniger korrekten Messwerten zu trennen. Nur auf diese Art und Wei-
se kann die Basis fiir eine sinnvolle Priifung etwaiger Zusammenhinge und Abhingigkeiten
gelegt werden. Die Thematik des Auftretens von Scheinfliissen bei hohen relativen Luftfeuch-
ten wurde bereits diskutiert. Fiir die entsprechenden Zeitrdume wurden die berechneten Werte
vollstindig verworfen. Die verbleibenden Ergebnisse sind zum Teil hochgradig unsicher (vgl.
Abb. 32). Deshalb wurde in Betracht gezogen, eine Selektion der Daten in Abhingigkeit vom
Standardfehler vorzunehmen, um statistisch stark unsichere Werte von einer weiteren Analyse
auszuschliefen.

Hierbei stellt sich die Frage nach einem brauchbaren Kriterium fiir eine solche Selektion. Eine
grundlegende Forderung konnte sein, dass ein berechneter Wert mindestens die Richtung des
Partikelflusses, also mit anderen Worten das Vorzeichen der realen Depositionsgeschwindig-
keit mit einer ausreichend hohen Sicherheit wiedergeben sollte. Bei einem Vertrauensintervall
von 95 % lésst sich daraus fiir die gemessene Depositionsgeschwindigkeit vq gemessen di€
Forderung ableiten:

v, —196-E, 20 (41)

gemessen

mit: F,; Standardfehler der berechneten Depositionsgeschwindigkeit

Fiir die GroBenklasse eins (Partikeldurchmesser 0,22 pm) miissten nach diesem Kriterium
71 % der Messwerte des bereits vorselektierten Datensatzes verworfen werden. Fiir die Klasse
zwei (0,30 pm) wiren es 69 %, flr Klasse drei (0,42 pm) 77 %, fiir Klasse vier (0,59 pm)
89 %, und fiir alle anderen Klassen mehr als 95%. Die meisten “giiltigen” Messwerte erhalt
man erwartungsgemal}, wenn man die Konzentration iiber alle Klasse integriert. In diesem
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Fall miissten knapp 50 % der errechneten Depositionsgeschwindigkeiten von einer weiteren
Analyse ausgeschlossen werden (Abb. 37).

L L B L
1o . —

I 0.82 bis 2.23 un

LS
0.58 pm )
8o __.'. / i A 0.22 pm

BO ™ . / i 0.31 pm —
Abb. 37: Prozentualer Anteil zu verwerfender i /
Messwerte der Depositionsgeschwindigkeit fiir
die Forderung v, - f*E >0 furdie acht

ousselekiierte Beobochtungen (%)

kleinsten GroBenklassen (f = in Abhédngigkeit L A /042 pm
vom gewihlten Vertrauensintervall gewéhlter i
Faktor; E,q = Standardfehler der berechneten [ e e 1]

Depositionsgeschwindigkeit ) . 2 3 4 5 5
1

Obwohl es mit diesem Verfahren eindeutig moglich ist, statistisch zuverldssigere von statis-
tisch weniger zuverldssigeren Messwerten zu trennen, ist eine Anwendung auf das Daten-
kollektiv in diesem quantitativem AusmaBe sehr kritisch. Dies kann mit folgender Uberlegung
gezeigt werden: Angenommen, die wahre Depositionsgeschwindigkeit v, sei nur von der me-
teorologischen Grofle x abhédngig. Fiir ein bestimmtes x sei v; konstant 5 cm/s. Der Standard-
fehler fiir die Bestimmung der Depositionsgeschwindigkeit sei als Folge des tatsdchlichen
Volumenstroms durch den OPC, der vorhandenen Partikelkonzentration in der Atmosphére
und der Standardabweichung der vertikalen Windgeschwindigkeit ebenfalls konstant und
betrage 2,5 cm/s. Die realen Messwerte schwanken zwischen 0 und 10 cm/s. Das Kriterium
fiir die Akzeptanz eines Messwertes sei die bereits genante Forderung, dass — bei einem
Vertrauensintervall von 95 % — wenigstens das Vorzeichen von v, (im genannten Fall also
“+”) sicher bestimmt werden muss. Der Einfachheit halber sei angenommen, dass insgesamt
100 Messwerte vorliegen: 50 mit dem Wert 7,5 cm/s und 50 mit dem Wert 2,5 cm/s. Fiir die
letzteren ist das Akzeptanzkriterium nun aber nicht erfiillt, da sie — bei dem bekannten
Standardfehler von 2,5 cm/s — sowohl negative als auch positive wahre Werte reprisentieren
konnten. Diese Werte miissten also verworfen werden (nicht weil sie falsch sind, sondern weil
sie besonders unsicher sind !). Der empirische Mittelwert der Messwerte fiir das betrachtete
Beispiel ist folglich 7,5 cm/s und weicht so signifikant vom wahren Mittelwert (5 cm/s) ab.
Fiir ein zweites x sei v, konstant 10 cm/s, der Standardfehler bleibe unverdndert. Da hier nun
kein Messwert verworfen wird, erhdlt man empirisch nahezu den richtigen Mittelwert.
Bestimmt man aus allen Messwerten die Abhingigkeit v, von x, erhdlt man eine unkorrekte
Beschreibung des realen statistischen Zusammenhangs.
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Die praktische Relevanz dieser theoretischen Uberlegung sei am Beispiel der Abhingigkeit
der Depositionsgeschwindigkeit von der Schubspannungsgeschwindigkeit u« gezeigt. Eine
einfache lineare Abhingigkeit und eine Konstante von Null angenommen, erhilt man fiir die
ersten drei Partikelklassen die Regressionskoeffizienten 2,99, 3,02 und 4,59 (bei Angabe von
vg in cm/s und u+ in m/s; fiir die erste GroBenklasse gilt also z.B.: v; = 2,99u+). Fiir die Be-
rechnung dieser Werte wurde der vorhandene Datensatz nach Forderung (41) selektiert. Die
Anzahl der giiltigen (hier: der statistisch sicheren) Messwerte betrdgt in den drei Klassen
2606, 3611 bzw. 2177 von jeweils insgesamt 9700 berechneten Werten. Das Ergebnis ist in
erster Ndherung plausibel, die Depositionsgeschwindigkeit nimmt fiir ein gegebenes u+ mit
der Partikelgroe zu. Betrachtet man nun die Abhdngigkeit der Depositionsgeschwindigkeit
von ux fur alle Partikel (Anzahl giiltiger Werte: 4697), erhélt man hier einen Regressionskoef-
fizienten von nur 2,38 (also: v; = 2,38ux). Dies verwundert, da in den ersten drei GroBenklas-
sen ja bereits liber 90 % der Gesamtpartikelkonzentration vertreten sind (vgl. Tabelle 7), die
Koeffizienten der Einzelklassen aber alle drei deutlich gro3er als 2,38 sind. Die wahrschein-
lichste Erkldrung fiir diesen Widerspruch ist, dass die Koeffizienten der Einzelklassen — ent-
sprechend der obigen theoretischen Ausfiihrungen — auf Grund der sehr starken Selektion von
Messwerten fiir diese Klassen signifikant zu hoch bestimmt worden sind. Dies gilt folglich
ganz besonders fiir den Koeffizienten der ersten (2,99) und der dritten (4,59) Klasse, da hier
am meisten Messwerte herausselektiert wurden. Wéren alle drei Koeffizienten “gleich falsch”
berechnet, ldge der mittlere Koeffizient (3,02) mit groBer Wahrscheinlichkeit deutlich zent-
rierter zwischen den beiden anderen als er dies jetzt tut.

Der Ansatz, den vorhandenen Datensatz nach Forderung (41) zu selektieren, musste deshalb
wieder verworfen werden. Um dennoch eine Verbesserung der Datenqualitdt zu erreichen,
wurde der Datensatz in drei Schritten leicht modifiziert:

1. Aus den vorhandenen Daten wurden 90 Tage ausgewdhlt, fiir die ein vollstindiger oder
nahezu vollstindiger Tagesgang der Depositionsgeschwindigkeit berechnet werden
konnte (also keine groferen Ausfille infolge von Nebelereignissen und Regen auftraten).

2. Die berechneten Depositionsgeschwindigkeiten wurden {iber ein gleitendes Mittel leicht
geglattet, um die hohe statistische Unsicherheit der Einzelwerte etwas auszugleichen.

3. Negative Depositionsgeschwindigkeiten wurden verworfen. Da es sich fast ausschlie8lich
um Einzelwerte handelt, wurden sie als Ausrei3er betrachtet. Es wurde angenommen, dass
in diesen Fillen unbekannte Ursachen zu fehlerhaften Werten gefiihrt haben.

Fiir den in dieser Art modifizierten Datensatz wurde wiederum die einfache lineare Abhiangig-
keit von v; und ux gepriift. Der Regressionskoeffizient fallt nun fiir die ersten drei Grofen-
klassen mit 1,93, 2,27 bzw. 2,73 deutlich niedriger als fiir die urspriinglich nach Forderung
(41) selektierten Daten. Der Koeffizient fiir alle Klassen betrdgt 2,11 und liegt damit zwi-
schen dem Koeffizienten der ersten und zweiten GroBenklasse. Dieses Ergebnis ist plausibel.
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Abb. 38: Mittlere Tagesgénge der Depositionsgeschwindigkeit fiir die 8 kleinsten Klassen des OPC.
Wie Abb. 28, jedoch nach Modifizierung des Datensatzes (Erlduterung siehe Text)

In Abb. 38 wird gezeigt, dass mit der Modifizierung des Datensatzes tatsdchlich eine Ver-
besserung der Qualitidt des Datensatzes erreicht werden konnte. Fiir alle GroBenklassen ist
jetzt ein akzeptabler mittlerer Tagesgang der berechneten Depositionsgeschwindigkeit zu
erkennen. Allerdings steigen die Nachtwerte beginnend mit Kanal vier auf durchschnittlich
40 % des Tagesmaximums an, was unrealistisch hoch ist. Dieser Effekt muss wahrscheinlich
auf die noch immer hohe statistische Unsicherheit in diesen Klassen und das damit hiufige
Auftreten von negativen Werten zuriickgefiihrt werden, die dann im Zuge der Modifizierung
verworfen wurden.

4.1.7 Mittlere Betrage und Abhangigkeiten von meteorologischen GroRen

Auf der Basis des modifizierten Datensatzes sollen nun die statistische Abhangigkeiten der
gemessenen Depositionsgeschwindigkeit von meteorologischen Parametern detaillierter un-
tersucht werden. Dabei wurden alle erfassten Parameter gepriift, insbesondere die horizontale
Windgeschwindigkeit u, der fithlbare Warmefluss H, die Schubspannungsgeschwindigkeit ux,
die turbulente Energie £ und die Monin-Obuchov-Mischungsldange L (Tabelle 10). Es wurde
zwischen stabiler (L > 0) und labiler (L < 0) Luftschichtung unterschieden.

Die stdrkste Korrelation tritt fiir alle Partikelklassen mit bis zu 67 % bei stabiler Schichtung
mit der Schubspannungsgeschwindigkeit u+ bzw. der turbulenten Energie E auf. Bei labilem
Verhiltnissen ist die Korrelation mit beiden Gréfen deutlich geringer und kann mit etwa
35 % veranschlagt werden (fiir u« vgl. Abb. 39). Die Korrelation mit der horizontalen Wind-
geschwindigkeit u fillt um jeweils etwa 20 % niedriger aus, ist also zur Parametrisierung der
Depositionsgeschwindigkeit etwas schlechter geeignet als u+ oder E. Mit dem fiihlbaren
Wirmefluss kann ein statistischer Zusammenhang erwartungsgeméfl vor allem fiir labile
Schichtungen gezeigt werden, er betrdgt dann maximal 49 %. Ein linearer statistischer Zu-
sammenhang mit der Monin-Obuchov-Mischungsliange L selbst kann weder fiir stabile noch
fiir labile Schichtung ausgemacht werden. Generell nimmt die Korrelation zwischen berech-
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neter Depositionsgeschwindigkeit und den meteorologischen Gréflen mit zunehmender Parti-
kelgrée — und damit mit geringeren Partikelkonzentrationen und zunehmender statistischer
Unsicherheit der Einzelwerte — ab.

Tabelle 10: Lineare Korrelationskoeffizienten der berechneten Depositionsgeschwindigkeiten vp mit
gemessenen meteorologischen Parametern (Windgeschwindigkeit u, fithlbarer Warmefluss H,
Schubspannungsgeschwindigkeit u+, turbulente Energie £ und Monin-Obuchov-Mischungslénge L)
sowie der Anzahl n der untersuchten Halbstundenwerte fiir die acht kleinsten Partikelgroenklassen.
Der erste Wert jeweils fiir stabile, der zweite fiir labile Schichtung der Atmosphére

Klasse u H u* E L’ n
1 0,46 0,18 |-0,15 044 | 0,62 034 | 0,64 034 |-0,11 0,03 | 1409 1528
2 0,41 0,18 |-0,11 0,49 | 0,61 036 | 0,61 036 |-0,12 0,04 | 1498 1540
3 0,35 0,17 |-0,16 041 | 0,52 032 | 0,50 0,33 |-0,10 0,02 | 1367 1481
4 0,41 0,18 |-0,16 0,38 | 0,52 0,30 | 0,51 0,32 |-0,09 0,03 | 1116 1307
5 0,32 026 |-0,17 021 | 042 034 | 039 033 |-0,09 -0,04 | 869 1017
6 0,37 0,27 1|-0,20 0,15 | 045 0,31 | 0,44 0,30 |-0,14 -0,12 | 913 896
7 0,27 0,25 1|-0,24 0,12 | 0,35 0,29 | 0,30 0,27 |-0,10 -0,04 | 859 774
8 0,26 0,19 |-0,24 0,15 | 0,34 0,23 | 0,30 0,21 |-0,08 0,04 | 756 605
alle 0,47 0,18 |-0,14 049 | 0,66 035 | 0,67 036 |-0,12 0,03 | 1505 1539
stabil labil |stabil labil |stabil labil |stabil labil | stabil labil | stabil labil

Depositionsgeschwindigkeit {em/s)

Abb. 39: Depositionsgeschwindigkeit (alle
Klassen) als Funktion von u« fiir labile (rot)
und stabile (griin) Schichtung 0.2 0.4 D& 08 1.0 1.2

Die starke Abhdngigkeit der Depositionsgeschwindigkeit v, von u+ deutet darauf hin, dass die
Prozesse der Trockenen Deposition luftgetragener Partikel (vgl. Kapitel 1.3.2.1) in deutlicher
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Weise von der Ausbildung der mechanisch induzierten Turbulenz abhéngig sind. Betrachtet
man diese Abhingigkeit bei neutralen Schichtung der Atmosphére, so kann der Zusammen-
hang zwischen v; von u+ — insbesondere fiir u+> 0,3 und u+ < 0,9 m/s — in sehr befriedigender
Weise als Funktion von u+* und des Partikeldurchmessers dargestellt werden (Abb. 40).

neutral

0.42 ;..cmE

Abb. 40: Depositionsgeschwindigkeit der drei
kleinsten Partikelklassen als Funktion von u«
fiir neutrale Schichtung (Medianwerte, Kurven
geglattet, rot: 0,22 um, griin: 0,30 pm, blau:
0,42 um Partikeldurchmesser). Die gepunkteten
Linien stellen den Verlauf der Funktion f -u.

010100 s sosar] Mt f=2,40, 2,80 bzw. 2,94 dar, mit der die

Depositiansgeschwindigleit {cm/s)
ra

0 ‘ . . . . g Abhingigkeit zwischen u+ und der Depositions-
geschwindigkeit bei neutraler Schichtung gut
0.2 0.4 0.8 0.8 1.0

beschrieben wird.
UV"

Dieser Zusammenhang wird bei labiler und stabiler Schichtung der Atmosphére unter dem
Einfluss thermisch induzierter Vorgénge modifiziert. Insbesondere fiir 0,1 m/s <u=<0,6 m/s
wird die Partikeldeposition unter labilen Verhéltnissen deutlich erhéht, wahrend die Depo-
sition umgekehrt unter stabilen Verhéltnissen fiir 0,4 m/s < u«< 0,9 m/s fast ebenso deutlich
reduziert wird (Abb. 41). Letztere Beobachtung erkliart auch die negativen Korrelations-
koeffizienten zwischen der Depositionsgeschwindigkeit und dem Reziprokwert der Monin-
Obuchov-Mischungsldnge bei stabiler Schichtung in Tabelle 10: je stirker eine stabile
Schichtung in der Atmosphédre ausgeprégt ist, umso stirker wird ein Partikeleintrag in den
betrachteten Fichtenforst unterdriickt.

In Abb. 41 ist zu erkennen, dass die Partikeldeposition bei gleichen Randbedingungen (hier:
bei gleichen u+) mit der PartikelgroBe zunimmt. Fiir die vierte GroBenklasse kann diese
Aussage jedoch leider bereits nicht mehr eindeutig gezeigt werden. Offensichtlich ist es also
auch mit der Modifizierung des Datensatz nicht gelungen, die Unzuldnglichkeiten und
Unsicherheiten fiir die Resultate der Klassen 0,59 um (und groBer) vollstdndig zu beseitigen.
Dementsprechend miissen die ermittelten mittleren Depositionsgeschwindigkeiten fiir diese
Klassen mit Vorsicht betrachtet werden (Tabelle 11). Fiir die drei kleinsten GroBenklassen
zeigt die gute Ubereinstimmung der Kurven in Abb. 41 dagegen, dass hier die ermittelten
Depositionsgeschwindigkeiten offensichtlich sehr zuverldssig die realen Verhiltnisse
wiederspiegeln. Die iiber den gesamten Messzeitraum gemittelten Depositions-
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geschwindigkeiten betragen fiir diese drei Klassen

bzw. 1,47 cm/s (0,42 pm Partikeldurchmesser).

labil

o
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sy Fa
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Abb. 41: Depositionsgeschwindigkeit der drei kleinsten Partikelklassen als Funktion von u« fiir labile
(links) und stabile (rechts) Schichtung (Medianwerte, Kurven geglattet, rot: 0,22 um, griin: 0,30 um,
blau: 0,42 pm Partikeldurchmesser). Gepunktet: idealisierter Verlauf der Abhéngigkeit der Deposi-
tionsgeschwindigkeit von u+ bei neutraler Schichtung (vgl. Abb. 40)

Tabelle 11: Mittlere Depositionsgeschwindigkeiten fiir die 8 kleinsten Klassen des OPC (alle
Beobachtungen des modifizierter Datensatzes, Erlduterungen siehe Text)

a

Klasse mittlerer mittlere Depositions-
Durchmesser geschwindigkeit
(um) (cm/s)
1 0,22 1,05
2 0,30 1,23
3 0,42 1,47
4 0,59 1,727
5 0,82 2,217
6 1,14 3,117
7 1,60 5,00
8 2,23 10,01°
alle 1,15

) als unsicher einzustufende Werte
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4.2 Messungen mit dem CPC

Wie in Kapitel 3.2.3 erldutert, wurde der Partikelzdhler CPC 3022 der Firma 7S/ (hiernach:
CPC) zeitweilig parallel zum OPC fiir die Bestimmung der vertikalen Partikelflusse mit Hilfe
der Eddy - Kovarianzmethode eingesetzt, und zwar sowohl als einzelner Partikelzéhler ohne
GroBen-Fraktionierer als auch in Kombination mit einem Grofen-Fraktionierer 3071. Die Ko-
varianzmessungen mit dem CPC ohne GroéBen-Fraktionierer verliefen im Vergleich zu den
bereits beschriebenen Messungen mit dem OPC relativ unproblematisch: das Konzentrations-
signal ist nur wenig verrauscht, und die Depositionsgeschwindigkeit kann im allgemeinen mit
einer etwas hoheren statistischen Sicherheit als beim OPC bestimmt werden. Da diese Mes-
sungen jedoch nicht groBenspezifisch sind, miissen die gefundenen Betrige einem relativ
breiten Grofenbereich luftgetragener Partikel zugeordnet werden. Der mittlere Durchmesser
dieses GroBenbereichs kann mit etwa 0,02 um Durchmesser angenommen werden (Abb. 14),
die mittlere Depositionsgeschwindigkeit fiir diesen Bereich wurde mit 0,77 cm/s bestimmt
(Messzeitraum: 3 Wochen). Die gefundenen Ergebnisse sind insbesondere auch in Hinblick
auf die Ergebnisse mit dem OPC - System sehr plausibel (Abb. 42, links; vgl. auch Abb. 43).

APC (0,30 um)

2.0

APC (0,22 um)

QPC (0,30 g}
1.0

Q.5

Depesitionsgeschwindigkeil (em s}

OO‘\J‘ .......... A SOUUUURURTUTRY I TS
| \/I\f CPC (ol‘:ne Fraktionielrer, 0,02 #mjl: | | | | |
[6HsT8] g:00 12:00 18:00 24:00 [SHsTH] E:00 12:00 18:00 24:00
24 2.01 11.8.01

Abb. 42: Tagesgéinge der Depositionsgeschwindigkeit am 24. und 11.8.01, bestimmt mit dem CPC
ohne Groflen-Fraktionierer (24.8.) bzw. mit Fraktionierer (11.8., Partikeldurchmesser 0,22 pm) im
Vergleich mit den Ergebnissen des OPC - Systems (Grofenklassen 0,22 und 0,3 pm Durchmesser).

Die durchgefiihrten Messungen mit dem CPC in Kombination mit dem GroBen-Fraktionierer
TSI 3071 fiihren dagegen zu keinem befriedigenden Ergebnis. Die berechneten Kovarianzen
sind sehr klein und zeigen selbst an Tagen, an denen durch das OPC - System ein ausgespro-
chen deutlicher Tagesgang der Depositionsgeschwindigkeit bestimmt wurde, nur ansatzweise
einen solchen Gang im Tagesverlauf. Insbesondere stimmen die berechneten Werte bei glei-
chen betrachteten Partikelgroen nicht mit den Ergebnisse des OPC - Systems iiberein (Abb.
42, rechts). Es muss deshalb festgestellt werden, dass mit der Kombination aus TSI 3022 und
TSI 3071 keine sinnvollen Eddy - Kovarianzmessungen moglich sind.
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5 Diskussion

In diesem Kapitel sollen die Ergebnisse der vorliegenden Arbeit diskutiert und interpretiert
werden. Zunichst werden dabei methodologische Probleme besprochen, anschlieBend werden
einige verschiedene Einzelaspekte der gewonnenen Resultate erdrtert. Ein Ausblick auf die
zukiinftige Bedeutung der Eddy - Kovarianzmethode fiir Depositionsmessungen luftgetra-
gener Partikel schliefit das Kapitel ab.

5.1 Methodologische Probleme

5.1.1 Der PCS-2000 als meteorologisches Messgerat: Probleme und
potentielle Einsatzmadglichkeiten

Mit der vorliegenden Arbeit ist das erste Mal der Versuch unternommen worden, mit dem
kommerziell erhéltlichen Einzelpartikelzdahler PCS-2000 der Firma Palas (hiernach: OPC)
Untersuchungen zum Vertikaltransport luftgetragener Partikel durchzufiihren. Fiir eine all-
gemeine Bewertung der Einsatzmdglichkeiten dieses Gerédtes im Rahmen meteorologischer
Messungen ist zundchst festzustellen, dass es sich beim OPC um ein hochwertiges und
robustes Messgerit handelt, das vor allem bei Untersuchungen industrieller Prozesse wie z.B.
Filtertests, Abgasuntersuchungen u.4. zum Einsatz kommt. Hier treten allerdings im Vergleich
zum atmosphirischen Aerosol im allgemeinen relative hohe Partikelkonzentrationen (mehr
als 10 000 Partikel pro cm?®) und auch gréBere Partikeldurchmesser auf. Fiir diese Be-
dingungen ist der OPC entwickelt und optimiert worden, und unter diesen Bedingungen wird
er mit gutem Erfolg eingesetzt.

Im Zuge der vorliegenden Arbeit konnten die ohne Frage grofen Potentiale der Gerits jedoch
kaum genutzt werden. Vielmehr haben Limitationen des OPC, wie sie sich aus der begrenzten
Durchflussmenge und dem detektierbaren GroBenspektrum ergeben, eine umfangreiche und
eindeutige Interpretation der durchgefiihrten Messungen merklich eingeschrinkt. Von Beginn
der Messungen an ist bekannt gewesen, dass der OPC auf Grund der verwendeten Wei3licht-
quelle nur einen Teil des interessierenden Groenspektrums atmosphérischer Partikel
abdecken kann. Im Zuge der Messungen wurden weitere Einschrinkungen gefunden. Hier
muss der ungeniigend niedrige Zahlwirkungsgrad in den kleinsten Partikelklasse ebenso ge-
nannt werden, wie die Tatsache, dass fiir die meisten Partikelklassen die Konzentrationen am
Untersuchungsort zu niedrig sind, um das Konzentrationssignal bei einer Messfrequenz von
1 Hz mit einer befriedigenden statistischen Sicherheit aufnehmen und damit die vertikalen
Partikelfliisse zuverldssig berechnen zu kénnen.
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Schon JAENICKE (1993) fiihrt aus, dass kommerziell angebotene optische Partikelanalysatoren
fiir luftchemische und mikrometeorologische Untersuchungen héufig unter Bedingungen
betrieben werden miissen, fiir die sie letztlich nicht geeignet sind. Hieraus folgt unmittelbar
die Forderung nach Eigenentwicklungen von Messgeriten fiir wissenschaftliche Unter-
suchungen, wie sie immer wieder von Aerosolforschern vorgetragen worden ist. Fiir die
Bestimmung der Depositionsgeschwindigkeit luftgetragener Partikel mit Hilfe der Eddy —
Kovarianzmethode, die in dieser Arbeit versucht wurde, werden Partikelzdhler bendtigt, die
den GroBenbereich atmosphérischer Partikel in wesentlichen Anteilen und damit vor allem
auch fir Partikel kleiner <0,2 pm Durchmesser abdecken, und die gleichzeitig eine hohe
statistische Sicherheit bei der Bestimmung der Partikelkonzentration auch fiir hochfrequente
Messungen realisieren konnen. Diese Forderungen kann der verwendete OPC — einerseits auf
Grund der verwendeten WeiBllichtquelle und andererseits wegen des zugrunde liegenden
Konzepts der FEinzelpartikelanalyse - definitiv nur teilweise erfiillen. Beziiglich der
statistischen Sicherheit muss dabei klar benannt werden, dass die Analyse des einzelnen
Teilchens zwar prinzipiell ein sehr genaues Messverfahren ist, das aber gleichzeitig - in Folge
des bei schnellen Messungen zwangslaufig kleinen Stichprobenumfangs - unter Umstéinden
hochgradig unsichere Mittelwerte fiir kleine Zeitschritte (eine Sekunde und kiirzer) liefern
muss. Insgesamt ist deshalb festzuhalten, dass der OPC fiir zeitkritische Messungen, wie sie
im Rahmen der vorliegenden Arbeit durchgefiihrt wurden, lediglich eingeschrdnkt geeignet
ist.

Die vorgelegten Untersuchungen zeigen aber auch, dass die kontinuierliche Messung der
Konzentration atmosphérischer Partikel im Groflenbereich zwischen 0,2 und 10 pum Durch-
messer eine hervorragende Moglichkeit darstellt, Nebelbildung zu analysieren sowie Nebel-
perioden quantitativ und qualitativ zu dokumentieren. Eine alternative Untersuchung dieser
Prozesse und Ereignisse ist zum gegenwirtigen Zeitpunkt am Institut fiir Bioklimatologie
(IBK)) der Universitit Gottingen nicht realisierbar, so dass es sich anbietet, diese potentielle
Einsatzmdglichkeit zukiinftig fiir den OPC zu iiberpriifen. Hierfiir wére es notwendig,
Vergleichsmessungen mit einem konventionellen Nebelsichtgerdt durchzufiihren sowie
Messvorgang und Auswertung zu standardisieren. Im Rahmen der Mdglichkeiten dieser
Arbeit konnte lediglich die gute Plausibilitit von Aussagen zu Nebelereignissen aus OPC
Messungen festgestellt werden. Da hierzu Aufnahmen einer installierten digitalen Kamera
verwendet wurden, waren die Plausibilititspriifungen allerdings per se auf Tageszeiten
zwischen Sonnenauf- und -untergang beschrinkt.

5.1.2 Notwendige Randbedingungen fir die Quantifizierung der
Partikeldeposition mit Hilfe der Eddy - Kovarianzmethode

Die Eddy - Kovarianzmethode ist eine in der Mikrometeorologie weit verbreitete Methode zur
Bestimmung vertikaler Energie- und Stofftransporte. Insbesondere sind auch die Anforderun-
gen an die Methode und die Begrenzungen ihrer Einsatzmoglichkeiten gut bekannt. In
Verbindung mir der vorliegenden Arbeit hat sich jedoch gezeigt, dass einer der wesentlichen
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Grundvoraussetzungen der Eddy - Kovarianzmethode nicht immer geniigend Augenmerk ge-
schenkt wird. Es ist die Tatsache, dass es fiir eine zuverldssige Berechnung der vertikalen
Stofffliisse nicht ausreicht, alle am turbulenten Transport beteiligten Fluktuationen (nur) mit
einer ausreichend hohen zeitlichen Auflosung zu erfassen. Vielmehr ist es notwendig, die vor-
handen Fluktuationen auch mit einer hinreichend genauen statistischen Sicherheit zu be-
stimmen. Diese simple klingende Forderung wird heute von vielen meteorologischen Mess-
systemen, Sensoren und Gasanalysatoren bereits wie selbstverstdndlich erfiillt. Leider be-
deutet das aber nicht, dass man dies deshalb auch generell fiir alle in der Mikrometeorologie
zum Einsatz kommenden Analysatoren per se vorauszusetzen darf. Insbesondere kann auch
das Verfahren der Einzelpartikelanalyse, wie es in zahlreichen optischen Partikelzdhlern und
so auch in dem in der vorliegenden Arbeit verwendeten OPC angewendet wird, eine solche
statistische Sicherheit fiir hochfrequente, groBenspezifische Messungen der Partikel-
konzentration bei den tiiblicherweise in der Troposphdre vorkommenden Teilchendichten
nicht leisten.

Wie gezeigt wurde, hat die statistische Unsicherheit bei der Konzentrationsbestimmung
wiederum eine hohe statistische Unsicherheit der Betridge zur Folge, die mit Hilfe der Eddy -
Kovarianzmethode aus den gemessenen Konzentrationsreihen fiir die Depositionsgeschwin-
digkeit luftgetragener Partikel berechnet werden. Diese Unsicherheit ist in der Literatur
bereits mehrfach beschrieben und diskutiert worden. So finden GALLAGHER ET AL. (1997) bei
dhnlichen Untersuchungen einen Standardfehler von 30 bis 50 % der bestimmten
Depositionsgeschwindigkeit fiir Messungen am Tage, wiahrend die Fehler in der Nacht die
Betrige der Messwerte sogar um ein Vielfaches iibersteigen. Dies entspricht sehr genau den
Resultaten der vorliegenden Arbeit. Auch konstatieren GALLAGHER ET AL. (1997) eine
Zunahme des Standardfehlers mit der PartikelgroBe, so dass sie — ebenfalls in Uber-
einstimmung mit der vorliegenden Arbeit — Partikel mit einem Durchmesser > 0,5 um von
einer Analyse im Sinne der Eddy - Kovarianzmethode ausschlieBen miissen. NEUMANN &
HARTOG (1985) berichten von groBlen Standardfehlern iiber die gesamte Messzeit. Diese
waren hdufig groBer als die berechneten Werte selbst, wobei die grofiten Fehler ebenfalls bei
Partikeln mit einem Durchmesser > 0,5 pm auftraten. In einer vergleichenden Aufstellung der
Ergebnisse dreizehn verschiedener Untersuchungstechniken zur Partikeldeposition im
Speulder Forest (Niederlande) bewerten ERISMAN ET AL. (1997b) die Kovarianzmethode fiir
Partikel zwischen 0,1 und 3 pm Durchmesser mit einem zufilligen Fehler zwischen 50 und
150 % als statistisch deutlich unsicherer als alle anderen eingesetzten Verfahren. Hierbei darf
freilich nicht {ibersehen werden, dass letztere im Gegensatz zur Kovarianzmethode oft hohe
systematische Unzuldnglichkeiten aufweisen (vgl. Kapitel 1.3.2.3).

Im Zuge der vorliegenden Arbeit konnte gezeigt werden, dass die statistische Unsicherheit bei
der Partikelflussbestimmung mit Hilfe der Eddy - Kovarianzmethode aus der Kombination
der Standardabweichung der vertikalen Windgeschwindigkeit, der mittleren Partikel-
konzentration in den einzelnen Partikelklassen, des pro Zeiteinheit untersuchten Volumens als
geritespezifische Eigenschaft und der benétigten Messfrequenz sehr genau vorausgesagt
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werden kann. Alle diese Grofen sind fiir einen bestimmten Messort bzw. ein spezielles
Messgeriat entweder bekannt oder konnen ungefiahr abgeschitzt werden. Damit ist die
Moglichkeit gegeben, fiir zukiinftige Messungen die unvermeidliche, aber doch eben vor-
hersagbare Unsicherheit der Messungen im voraus zu bestimmen, mit den Erwartungswerten
zu vergleichen und hieraus wiederum ggf. Konsequenzen fiir die geplante Untersuchung
beispielsweise beziiglich der Gerdteauswahl oder beziiglich einer Gerdtemodifikation zu
beriicksichtigen.

BUZORIUS ET AL. (1998) haben das Problem der statistischen Sicherheit durch den Einsatz
eines Kondensationskernzihlers fiir die Bestimmung der Partikelkonzentration geldst. Da es
sich hierbei um ein Verfahren handelt, bei dem die Partikelkonzentration am gesamten
Partikelensemble ermittelt wird (vgl. Kapitel 1, Abschnitt Messtechnische Erfassung von
Partikeln), ist das Volumen der Probenluft, das innerhalb eines Zeitintervalls auf das
Vorhandensein von Partikeln untersucht wird, prinzipiell deutlich gréer und damit auch die
statistische Sicherheit bei der Konzentrationsbestimmung deutlich hoher als bei der
Einzelpartikelanalyse. Die Autoren benutzen einen TSI 3010 der Firma 7S/, so dass ihnen ein
Probevolumen von 17 cm® Luft pro Sekunde zur Verfiigung steht. Ausgehend von
Konzentrationen von etwa 1000 Teilchen pro cm?® Luft betonen die Autoren ausdriicklich die
Notwendigkeit eines solch groen Probevolumens fiir eine erfolgreiche Bestimmung von
Partikelfliissen mit Hilfe der Eddy - Kovarianzmethode'®.

Auch LAMAUD ET AL. (1994a) gelingt es, die Konzentration luftgetragener Partikel zeitlich
hochaufgeldst mit einer hohen statistischen Sicherheit aufzuzeichnen. Die von diesen Autoren
gezeigten Power- und Kospektren fiir die Partikelkonzentration zeigen iiber den gesamten
Frequenzbereich die gleiche universelle Form wie flir die anderen skalaren Eigenschaften der
Atmosphdre auch (hier: Windgeschwindigkeit, Lufttemperatur, Ozon- und Kohlendioxid-
konzentration). Die Autoren benutzen fiir ihre Untersuchungen einen selbstentwickelten
Partikelzdhler, in dem vorhandene Teilchen in der Luft elektrisch aufgeladen werden und der
resultierende Strom als MaB fiir die Anzahldichte gemessen wird. Der realisierte Volumen-
fluss ist mit 2,5 I/s sogar noch hoher als bei BUZORIUS ET AL. (1998).

Mit dem in der vorliegenden Arbeit eingesetztem OPC konnen dagegen selbst in der modifi-
zierten Version des Gerétes lediglich 0,05 cm?® Luft pro Sekunde auf das Vorhandensein von
Partikeln untersucht werden. Es liegt auf der Hand, dass deshalb - in Ubereinstimmung mit
dhnlichen Arbeiten, bei denen optische Einzelpartikelzéhler fiir die Eddy - Kovarianzmethode
eingesetzt wurden - das Problem eines hohen statistischen Fehlers der Messergebnisse
weitaus stdrker in das Gewicht fdllt als bei den erwdhnten Arbeiten von BUZORIUS ET AL.
(1998) und LAMAUD ET AL. (1994a). Die Entscheidung fiir den Einsatz des OPC begriindet
sich darin, dass die Nutzung des OPC grofenspezifische Aussagen zur Partikelkonzentration

'® Nach Meinung der Autoren sind sogar Kondensationskernzihler mit geringerem Volumendurchfluss als der
TSI 3010, wie z.B. der in der vorliegenden Arbeit probeweise zum Einsatz gekommene TSI 3022, bereits nicht
mehr fiir den Einsatz schneller Konzentrationsmessungen geeignet.
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und damit auch zur Partikeldeposition ermdglicht. Bei den von den vorgenannten Autoren
verwendeten Geréten sind groBenspezifische Untersuchungen zur Partikeldeposition dagegen
nicht (oder nur unter gewissen Bedingungen — vgl. ndchster Absatz) moglich. Eine
groBenspezifische Untersuchung aber war das Ziel der vorliegenden Arbeit. Die Motivation
hierfiir ergibt sich aus Beobachtungen wie z.B. von GALLAGHER ET AL. (1997), die zeigen,
dass zu einem bestimmten Zeitpunkt Partikel einer bestimmten Gréfe auf der Erdoberfldche
deponiert werden konnen, wéhrend etwas groflere oder etwas kleinere Partikel gleichzeitig in
die Atmosphére emittiert werden. Bei einer integrativen, nichtgroBenspezifischen Betrachtung
konnen solche Situationen nicht realistisch abgebildet werden. Deshalb sollte und musste die
vorliegende Arbeit liber den Ansatz von BUZORIUS ET AL. (1998) und LAMAUD ET AL.
(1994a), die Partikelkonzentration und -deposition lediglich als integrative GroBe zu
bestimmen, hinausgehen.

Theoretisch bietet die Kombination mit einen elektrostatischen GrofBen-Fraktionierer die
Moglichkeit, groBenspezifische Untersuchungen der Partikeldeposition mit Hilfe der Eddy -
Kovarianzmethode auch mit einem Kondensationskernzdhlers durchzufiihren. In der vorlie-
genden Arbeit wurde versucht, diesen Ansatz mit Hilfe eines zur Verfiigung stehenden
elektrostatischen GroBen-Fraktionierers TSI 3071 und Kondensationskernzéhler 3022
umzusetzen. Im Gegensatz zur Einzelpartikelanalyse kann bei diesem Vorgehen allerdings die
Partikelkonzentration fiir zwei oder mehr verschiedene GroBenklassen niemals gleichzeitig,
sondern immer nur zeitlich nacheinander gemessen werden. Es ist deshalb nicht sinnvoll
moglich, die gemessenen Partikelkonzentrationen liber mehrere GroBBenklassen zu integrieren,
wie dies beispielsweise im Zuge der vorliegenden Arbeit mit den urspriinglich 128 Klassen
des OPC getan wurde, um fiir die einzelnen (jetzt zusammengefassten 12) Grofenklassen eine
bessere statistische Absicherung des Konzentrationssignals zu erreichen (vgl. Kapitel 3.2.,
Aufbau der Messanlage). Ungiinstigerweise sind die Gro3enklassen beim TSI 3071 nun sehr
schmal ausgelegt, so dass die Anzahldichten in den einzelnen Klassen jeweils wieder relativ
klein (maximal etwa 100 Teilchen pro cm?® Luft) sind. Zieht man weiter in Erwdgung, dass der
TSI 3022 im Vergleich zum bereits erwidhnten TSI 3010 ein drei mal kleineres Luftvolumen
pro Zeiteinheit untersucht, wird deutlich, dass sich das Problem der statistischen Sicherheit
zwangsldufig sowohl bei der Konzentrationsbestimmung als auch bei der Berechnung der
Depositionsgeschwindigkeit fiir das TSI - System in dhnlicher Weise wie beim eingesetzten
OPC stellen muss. Erschwerend kommt noch hinzu, dass das Signal der Partikelkonzentration
beim Durchgang durch den GroBen-Fraktionierer nicht zuletzt auf Grund der sehr geringen
Ansauggeschwindigkeit von 1 I/min und insbesondere auf Grund des deutlich verldngerten
Ansaugweges stark verschmiert wird. Aus diesen Griinden ist es nicht iiberraschend, wenn es
sich in der vorliegende Arbeit gezeigt hat, dass vertikale Partikelfliisse zwischen Atmosphire
und Erdoberfliche mit der zur Verfiigung stehenden Kombination aus Kondensations-
kernzéhler TSI 3022 und GroBen-Fraktionierer TSI 3071 und mit Hilfe der Eddy - Kovarianz-
methode nicht sinnvoll bestimmt werden konnen.
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Neben der statistischen Unsicherheit hat sich vor allem das Auftreten grofer relativer
Luftfeuchten (> 95 %) als Einschrinkung fiir die Anwendung der Eddy - Kovarianzmethode
fiir die Bestimmung des vertikalen Partikelflusses herausgestellt. Unter diesen Bedingungen
werden mit der Kovarianzmethode in Hinblick auf den Stoffaustausch zwischen Atmosphére
und Vegetation unrealistisch hohe, positive wie negative Depositionsgeschwindigkeiten
ermittelt. Auch dieses Problem ist bereits prinzipiell bekannt. So sagt FAIRALL (1984)
signifikant groBe, aufwirtsgerichtete Scheinfliisse fiir Messungen iiber dem Meer voraus. Wie
in der vorliegenden Arbeit gezeigt wurde, ist fiir das Auftreten groBer relativer Feuchten
jedoch ein etwas differenziertere Betrachtung notwendig, da die Richtung der berechneten
Depositionsgeschwindigkeiten fiir unterschiedliche PartikelgroBen nicht zwangsldufig iden-
tisch sein muss. Da es sich aber in Hinblick auf den zu untersuchenden Stoffaustausch zwi-
schen Atmosphére und Vegetation letztlich immer um Scheinfliisse handelt, miissen diese be-
rechneten Werte jedoch in jedem Fall verworfen werden. Dies bedeutet aber, dass — je nach
Jahreszeit und Untersuchungsort — fiir mehr oder weniger grofle Zeitrdume keine Aussagen
zur Partikeldeposition mit Hilfe der Eddy — Kovarianzmethode getroffen werden konnen.
Dies ist signifikant, zumal die mikrometeorologischen Methoden fiir die Bestimmung der
Trockenen Deposition luftgetragener Partikel gerade als eine Moglichkeit angesehen werden,
kontinuierliche Messungen tiiber lange Zeitrdume zu realisieren. Gleichzeitig ist es so leider
auch nicht moglich, die gegeniiber Zeitrdumen mit einer relativen Luftfeuchte <95 % stark
erhohte Anzahldichte von Partikeln mit einem Durchmesser > 0,5 um fiir eine statistisch
sichere Berechnungen der Depositionsgeschwindigkeit auszunutzen.

GALLAGHER ET AL. (1997) umgehen das genannte Problem des Auftretens unrealistisch hoher
Scheinfliisse bei groflen relativen Luftfeuchten, indem sie einen Analysator verwenden, der
die Partikelkonzentration als Funktion des Trockenradius der Teilchen bestimmt. Da es sich
hierbei um eine konservative Eigenschaft des atmosphérischen Aerosols handelt, werden ihre
Ergebnisse nicht durch Anderungen der relativen Luftfeuchte beeinflusst. Der in der
vorliegenden Arbeit verwendete OPC ist leider nicht dafiir ausgelegt, den Trockenradius von
Partikeln zu bestimmen. Fiir zukiinftige Arbeiten am IBK ist zu {iberpriifen, ob ein ent-
sprechender Umbau sinnvoll moglich ist. Dabei muss insbesondere empirisch untersucht
werden, ob eine eindeutige Zuordnung zwischen Trocken- und Feuchtradius moglich ist und
wenn ja, welcher Trockenradius — in Abhidngigkeit von der Luftfeuchte — welchem
Feuchtradius entspricht. Im Rahmen dieser Arbeit konnte diese umfangreiche technische
Arbeit nicht geleistet werden.

5.2 Partikelkonzentration und Partikelspektrum

Verschiedene Aspekte des zeitlichen Verlaufs der Partikelkonzentration, insbesondere auch in
Hinblick auf die beobachtete Parallelitdt zum Verlauf der relativen Feuchte, sind bereits im
Kapitel 4 andiskutiert worden. Es kann zusammengefasst werden, dass der Konzentrations-
verlauf insgesamt wohl von einer Vielzahl von Prozessen des Partikelantransports, der
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Partikelbildung und der Partikelumwandlung sowie der Partikeldeposition geprigt ist, deren
konkrete Einzelbeitrdge nur im Rahmen einer umfassenden Modellierung bestimmt werden
konnen. Dass sich das Konzentrationsminimum am frithen Nachmittag sowohl im mittleren
Tagesgang als auch in den aktuellen Tagesgédngen fast aller Messtage wiederfindet, deutet auf
einen bedeutenden Beitrag der vertikalen Austauschvorgénge auf den Verlauf der aktuellen
Partikelkonzentration in der Atmosphére hin.

Diese Feststellungen beziehen sich jedoch ausschlieBlich auf den vom OPC abgedeckten
GroBenbereich luftgetragener Partikel. Dieser Bereich ist deutlich eingeschrinkt. Mit der
unteren Zdhlgrenze von ca. 0,2 um kann der OPC leider nur noch denjenigen Anteil
atmosphirischer Partikel detektieren, der bereits jenseits des Konzentrationsmaximums
zwischen 0,01 und 0,1 pum Partikelradius anzusiedeln ist. Mit der gemessenen mittleren
Partikelkonzentrationen von 800 Partikel / cm® wird also nur ein kleiner Anteil der insgesamt
in der Luft vorhandenen Partikel erfasst. Tatsdchlich wurden von dem zeitweise parallel
betriecbenen CPC ohne GroBen-Fraktionierer mehr als die doppelte Anzahl an Partikeln
gefunden. Fiir Partikel mit einem Durchmesser < 0,2 um ist bekannt, dass der Tagesgang der
Partikelkonzentration - im Gegensatz zu den gefundenen Tagesgéngen fiir den durch den OPC
abgedeckten GroBenbereich - mallgeblich auch von Partikelbildungsereignissen bestimmt
wird (z.B. MAKELA ET AL., 1997).

Die Untersuchungen zur Verschiebung des Konzentrationsmaximums des Partikelspektrums
hin zu groBeren Durchmessern bei hohen relativen Luftfeuchten haben gezeigt, dass die
Trennung zwischen dem System der luftgetragenen Partikel einerseits und dem System der
Nebel- und Wassertropfen der Atmosphédre andererseits kiinstlich ist und fiir Langzeit-
messungen nicht durchgehalten werden kann. Die theoretischen Kurven des Partikel-
spektrums von JUNGE (1963) sind die Ergebnisse von “Schon-Wetter-Messungen”, die fiir
den betrachteten Standort bei hohen relativen Luftfeuchten und/oder tiefliegenden Wolken
deutlich zu modifizieren sind. Da solche Randbedingungen auf der gewihlten Untersuchungs-
fliche im Solling hdufig vorkommen, ist diese Tatsache zukiinftig bei der Betrachtung
vertikaler Stofftransporte zu beriicksichtigen.

5.3 Depositionsgeschwindigkeit luftgetragener Partikel tiber Wald

5.3.1 Vergleich der gefundenen Resultate mit Literaturangaben

Die Ergebnisse der vorliegenden Arbeit reihen sich in eine Gruppe von Untersuchungen ein
(z.B. HICKS ET AL., 1982; BRUCKMANN ET AL., 1989; HICKS ET AL., 1989; WARAGHAI &
GRAVENHORST, 1989; HERTLEIN, 1990; CONSTANTIN, 1993; GALLAGHER ET AL., 1997), die
fiir luftgetragene Partikel deutlich hohere Betrdge der Depositionsgeschwindigkeit iiber
Waldern bestimmen, als dies in theoretischen Arbeiten (SLINN, 1982; GIORGI, 1986; PETERS
& EIDEN, 1992) vorhergesagt bzw. aus Arbeiten mit kiinstlichen monodispersen Aerosolen
(SEHMEL & HODGSON, 1980; JONAS, 1994) abgeleitet wurde. Die Diskrepanz zwischen den
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theoretischen Modellen und den realen Feldmessungen wird dabei im allgemeinen auf die
Unvollkommenheit der Modelle, namentlich auf eine Uberschitzung der Dicke der viskosen
Unterschicht resp. auf eine fehlerhafte Abbildung der Transportprozesse in dieser Schicht
zuriickgefiihrt. Die gefundenen Depositionsgeschwindigkeiten sind gleichzeitig - und dies
wiederum in Ubereinstimmung mit der Reihe der genannten Arbeiten - um fast eine
GroBenordnung hoher als gemessene Depositionsgeschwindigkeiten {iber Gras- und
Wasserflachen (z.B. WESELY ET AL., 1985; DUAN ET AL., 1988).
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Absolut stimmen die Ergebnisse insbesondere mit denen von HERTLEIN (1990) und
GALLAGHER ET AL. (1997) gut iiberein. Die bestimmten Depositionsgeschwindigkeiten sind
aber beispielsweise hoher als diejenigen von WYERS & DUYZER (1997), die die Deposition
von Sulfat (MMD ca. 0,6 pm) mit Hilfe der Gradientmethode bestimmt haben. Die Autoren
finden eine mittlere Depositionsgeschwindigkeit von nur 0,7 cm/s und sehen diese durch
gleichlautende Ergebnisse von HICKS ET AL. (1982) und HICKS ET AL. (1989) (beides
Kovarianzmethode) bestétigt. Fiir den betrachteten Fichtenaltbestand sind die gefundenen
Resultate im Vergleich zu bisherigen Untersuchungen auf der F1-Fliche weder
ausgesprochen niedrig noch besonders hoch, sondern entsprechen in etwa dem arithmetischen
Mittel aller bisherigen Messungen. Die Ergebnisse sind so etwas niedriger als beispielsweise
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die meisten von IBROM (1993) angegebenen Depositionsgeschwindigkeiten, gleichzeitig aber
deutlich hoher als die von MARQUES (1998) mit dem Abwaschverfahren bestimmten Betrige.
Obwohl alle Messungen am gleichen Standort stattfanden, sind die Ergebnisse aber
untereinander nur eingeschriankt vergleichbar, da die einzelnen Untersuchungen mit
unterschiedlichen Methoden, bezogen auf unterschiedlich definierte Partikeldurchmesser und
zu unterschiedlichen Zeiten — und damit unter unterschiedlichen meteorologischen
Bedingungen — durchgefiihrt wurden (Abb. 43).

Das vermutlich interessanteste und wichtigste Ergebnis der vorliegenden Arbeit ist zweifels-
ohne die Beobachtung, dass die Depositionsgeschwindigkeiten im Grofenbereich zwischen
0,2 und 0,5 wm Durchmesser mit der PartikelgroBe ansteigen. Dies stimmt mit den
Ergebnissen der groBenspezifischen Messungen von GALLAGHER ET AL. (1997) sowie
NEUMANN & HARTOG (1985) (beide Kovarianzmethode, letztere Messung iiber Gras) gut
tiberein. Gleichzeitig steht diese Aussage zundchst aber im Kontrast beispielsweise zu den
Resultaten von CONSTANTIN (1993), der mit einem halbempirischen Modell das absolute
Minimum der Depositionsgeschwindigkeit fiir die gleiche untersuchte Flache (F1-Fldche) bei
einem Durchmesser von etwa 2 um modelliert (Abb. 44). Andere Autoren sehen das absolute
Minimum der Depositionsgeschwindigkeit bei etwa 1,5 um Durchmesser (HOFKEN &
GRAVENHORST, 1983) bzw. bei noch kleineren Partikeldurchmesser von 0,5 bis 1 um, wie
beispielsweise WIMAN & AGREN (1985), PETERS & EIDEN (1992) (beide Modellrechnungen),
GRAVENHORST &  WARAGHAI (1990) (Elektronenmikroskop) und MARQUES (1998)
(Abwaschverfahren).

7 r  —0—Maximum .
. Modell Constantin 1990-1991
—— Mittel
6 —e— Minimum

he]
>
3 .
2 [
Abb. 44: Vergleich der berechneten 1
Depositionsgeschwindigkeit (rot, eigene
Ergebnisse) mit modellierten Werten von 0 — e
CONSTANTIN (1993) 0,1 1 d (um) 10

Die beiden scheinbar grundverschiedenen Ansichten iiber den Verlauf der Depositions-
geschwindigkeit im Bereich der Partikel von 0,2 bis 0,4 pm Durchmesser lassen sich
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zusammenfithren, wenn man das von CONSTANTIN (1993) und den anderen genannten
Autoren bestimmte Minimum bei 1 oder 2 pm nicht als absolutes, sondern lediglich als ein
lokales Minimum versteht, welches neben einem ebenfalls lokalen Maximum der
Depositionsgeschwindigkeit bei etwa 0,5 pum Durchmesser existiert. Diese Ansicht wird von
GALLAGHER ET AL. (1997) vertreten, die das absolute Minimum der Depositions-
geschwindigkeiten luftgetragener Partikel dann bei einem Durchmesser von 0,1 pm vermuten.
Da unterhalb dieser Grof3e jedoch keine Messungen vorliegen, kann iiber das Zutreffen dieser
Aussage nur spekuliert werden.

Im Gegensatz zu anderen Eddy — Kovarianzmessungen wurden in der vorliegenden Arbeit
keine Partikelfliisse aus dem Fichtenbestand heraus in die Atmosphire hinein beobachtet.
Ausnahmen sind Einzelwerte, die als Ausreiler interpretiert und verworfen werden konnen
und deren Auftreten sich mit der PartikelgroBe und damit der statistischen Unsicherheit der
Einzelwerte hdufen, sowie aufwirtsgerichtete Scheinfliisse in Zeiten hoher relativer Feuchte,
die aus den in Kapitel 4.1.5 dargestellten Griinden ebenfalls ausselektiert wurden. Das
Nichtauftreten aufwirtsgerichteter Partikelfliisse ldsst sich wahrscheinlich mit der GroBe der
betrachteten Partikel (Durchmesser 0,2 um und groBer) erkldren. So finden GALLAGHER ET
AL. (1997) zeitweise aufwirtsgerichtete Fliisse iiber einen Douglasienforst nur fiir Partikel
< 0,18 um. In den Groflenklassen > 0,18 um Durchmesser sind die Partikelfliisse dagegen fiir
die gesamte Beobachtungszeit ausschlieBlich zur Erdoberfliche hin gerichtet. Wéhrend
Wailder fiir Partikel < 2 um Durchmesser zeitweise also durchaus als Quelle fungieren
konnen, ist dies fiir groere Partikel netto scheinbar nicht gegeben.

5.3.2 Abhangigkeit der Depositionsgeschwindigkeit von der atmospharischen
Turbulenz

Es ist eine allgemein akzeptierte Auffassung, dass der Betrag der Depositionsgeschwindigkeit
nicht nur vom Partikeldurchmesser, sondern auch von der Auspriagung der Turbulenz in der
Planetarischen Grenzschicht abhédngt. Viele Autoren geben dabei einen von der Stabilitit der
Atmosphdre unabhdngigen linearen oder exponentiellen Zusammenhang zwischen der
Depositionsgeschwindigkeit und der Schubspannungsgeschwindigkeit u+ an (z.B.
VERMEULEN ET AL., 1997). Bei genauerer Betrachtung zeigt es sich jedoch, dass hier oft aus
der Not eine Tugend gemacht wird. Entweder sind die Einzelmessungen mit solch hohen
statistischen Fehlern versehen sind, dass man ohnehin nicht umhin kommt, die Resultate iiber
langere Zeitrdume, unter Umstidnden sogar iiber eine ganze Messkampagne zu mitteln (z.B.
WYERS & DUYZER, 1997), oder aber die verwendeten Messmethoden lassen von vornherein
keine Auflosung des zeitlichen Verlaufs der Depositionsgeschwindigkeiten in der
GroBenordnung von einer Stunde oder weniger zu (z.B. WARAGHAI & GRAVENHORST, 1989).
In beiden Féllen ist es selbstredend schlecht moglich, differenziertere Angaben zur
Abhingigkeit der Depositionsgeschwindigkeit von der Stabilitét der Atmosphére zu treffen.
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Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden Eddy - Kovarianzmessungen {iber einen Zeit-
raum von zwei Jahren durchgefiihrt, so dass — trotz der hohen statistischen Unsicherheit der
Einzelwerte — auch der Einfluss der Stabilitit der Atmosphire auf die Depositionsgeschwin-
digkeit luftgetragener Partikel herausgearbeitet werden konnte. Erwartungsgeméal zeigt sich
zundchst, dass die Depositionsgeschwindigkeiten fiir alle GroBenklassen mit u+ positiv
korreliert sind. Hierin unterschieden sich die erzielten Ergebnisse nicht von den oben
erwihnten Arbeiten. Die grundsétzliche Abhéngigkeit von u= ist nicht iiberraschend, weil die
Wirkungsstérke vieler Prozesse, die an der Trockenen Deposition luftgetragener Partikel
beteiligt sind (insbesondere Impaktion und turbulente Diffusion, vgl. Kapitel 1.3.2.1), mit der
Intensitit der horizontalen Windgeschwindigkeit bzw. der Schubspannungsgeschwindigkeit
zunimmt. Dieser Regelungsmechanismus wird aber offensichtlich noch einmal {iberlagert
durch den Einfluss thermisch induzierter Effekte: bei stabiler Schichtung wird der vertikale
Partikelantransport aus der Atmosphire in den Pflanzenbestand hinein signifikant abgebremst,
wihrend er bei labiler Schichtung umgekehrt intensiviert wird. Insofern reicht es fiir Betrach-
tungen der Partikeldeposition iiber Zeitrdume <24 Stunden nicht aus, die Depositionsge-
schwindigkeit luftgetragener Partikel ausschlieBlich iiber u+ oder ein anderes Mal} der
mechanisch induzierten Turbulenz zu parametrisieren. Weiter kann vermutet werden, dass der
klare Tagesgang der Depositionsgeschwindigkeit luftgetragener Partikel (vgl. Abb. 38)
wenigstens teilweise auch auf thermische Effekte zuriickzufiihren ist. So zeigt der Tagesgang
des fiihlbaren Wirmeflusses eine starke Ahnlichkeit mit dem der Depositionsgeschwindigkeit,
was gleichermaflen allerdings auch fiir den Tagesgang der Schubspannungsgeschwindigkeit
festgestellt werden kann. Der mittlere Gang der Windgeschwindigkeit ist dagegen durch ein
deutliches Minimum am friihen Abend gekennzeichnet, das sich in dieser Form im Tagesgang
der Depositionsgeschwindigkeit nicht wiederfindet.

Da in der vorliegenden Arbeit vornehmlich Partikel mit einem Durchmesser < 0,5 um
untersucht wurden, ist der gefundene statistische Zusammenhang zwischen der Depositions-
geschwindigkeit und der Schubspannungsgeschwindigkeit kleiner als bei Arbeiten mit
groBBeren Partikel. So bestimmen z.B. VERMEULEN ET AL. (1997) bei Eddy - Kovarianz-
messungen mit Nebeltropfen einen linearen Korrelationskoeffizienten von 0,83. Dieses
Ergebnis steht aber nicht in Widerspruch zu den eigenen Resultaten, sondern unterstiitzt
vielmehr die Auffassung von GRAVENHORST & WARAGHAI (1990), die fiir die Stirke des
Zusammenhangs zwischen Depositionsgeschwindigkeit und Windgeschwindigkeit selbst eine
Abhéngigkeit von der Partikelgrofle vorhersagen.

5.3.3 Fehlerabschatzung

Die Resultate der vorliegenden Arbeit stimmen in der Grundaussage mit den Resultaten
dhnlicher experimenteller Untersuchungen iiberein, lassen aber im Detail auch Differenzen
erkennen. Fiir einen Vergleich mit Untersuchungen, die zum Teil auf anderen Methoden als
der Eddy - Kovarianzmethode beruhen, ist es deshalb sinnvoll, die Korrektheit der eigenen
Resultate zu tiberpriifen. Die hohen statistischen Unsicherheiten der Einzelbeobachtungen, die
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ein klare, methodisch bedingte Schwiche der vorliegenden Arbeit darstellen, wurden bereits
diskutiert. Da es sich hierbei um zufdllige Fehler handelt, werden die berechneten Deposi-
tionsgeschwindigkeiten damit prinzipiell aber weder unter- noch {iiberschitzt. Im folgenden
sollen vornehmlich die systematische Fehler bei der Bestimmung der Deposition betrachtet
werden.

Die grundlegende Annahme aller meteorologischen Methoden, dass der Betrag des Vertikal-
flusses eines atmosphérischen Spurenstoffes (hier des vertikalen Partikelflusses) in bzw. aus
der Atmosphire dem Stoffeintrag bzw. Stoffaustrag eines betrachteten Bestandes dquivalent
ist, kann fiir den betrachteten Untersuchungsstandort im allgemeinen als gegeben angesehen
werden. Dies haben die zahlreichen Eddy — Kovarianzuntersuchungen auf der F1-Flache (z.B.
IBROM, 1999) gezeigt. Auf Grund der exponierten Lage des Hochsollings wird jedoch fiir die
Nachtstunden ein horizontaler Kaltluftabfluss vermutet. Dies konnte zur Folge haben, dass die
nichtliche Partikeldeposition iiberschitzt wird, da die iiber der F1-Fliche vertikal abwiérts
transportierten Partikel moglicherweise in einem grofleren Gebiet deponiert werden.

Abgesehen von diesem grundsitzlichen - auf die Nachtstunden beschrinkten - Problem,
reduziert sich die Fragestellung nach der Korrektheit der bestimmten Depositions-
geschwindigkeiten so auf die Frage nach der Korrektheit der Bestimmung des vertikalen
Flusses luftgetragener Partikel. Dieser ergibt sich nach FAIRALL (1984) vollstindig aus:

F:W—ng—F—w;c'—DPﬁc/éz (42)

mit: v, Sedimentationsgeschwindigkeit
w, Vertikalkomponente der s/ip Geschwindigkeit
Dp molekularer Diffusionskoeffizient

Der erste Term w'c’ beschreibt den turbulenten Partikeltransport. Nur dieser wird durch die
Eddy - Kovarianzmethode bestimmt. Der zweite Term v ¢ représentiert den Partikelfluss in
Folge der Schwerkraft der Erde. Dieser ist fiir die betrachteten Partikel vernachldssigbar klein
(vgl. Abb. 9). Fiir Partikel, fiir die nicht mehr vernachléssigt werden kann, ist v, leicht zu
berechnen, und der mit der Eddy - Kovarianzmethode bestimmte Fluss kann entsprechend
korrigiert werden. Der dritte Term @ berticksichtigt Verdnderungen der Sedimentations-
geschwindigkeit in Folge von Groflendnderungen der Partikel bei Fluktuationen der relativen
Feuchte. Wie bereits mehrfach erwdhnt wurde, findet ein signifikantes Partikelwachstum
durch die Anlagerung von Wassermolekiilen ausschlielich bei sehr hohen relativen Feuchten
>95 % statt. Da die berechneten Depositionsgeschwindigkeiten fiir diese Feuchten in der
vorliegenden Arbeit nicht beriicksichtigt wurden, kann auch dieser Term ignoriert werden.
Der vierte und der fiinfte Term, w'¢’ und D,dc/éz beschreiben Prozesse (molekulare
Diffusion, Thermophorese), die vor allem in der molekular-viskosen Unterschicht von
Bedeutung sind. In einer Messhohe von 39 m haben beide jedoch vernachldssigbar kleine
Anteile am Gesamtfluss F' (FAIRALL, 1984).

Es kann deshalb festgehalten werden, dass der Partikelfluss in der Messhéhe von 39 m mit

dem Kovarianzprodukt w'c’ ausreichend genau beschrieben werden kann. Wie bisherige
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Messungen auf der Untersuchungsflidche gezeigt haben, befindet sich das Messsystem in der
gewdhlten Messhohe im Bereich der Prandtl-Schicht (LAUBACH, 1991; LOFFLER, 1994). Der
in dieser Hohe bestimmte Partikelfluss représentiert also — bei Abwesenheit von horizontalen
Flussdivergenzen sowie bei Abwesenheit von Quellen und Senken zwischen der Vegetation
und der Atmosphére — auch den Stoffeintrag in den betrachteten Bestand hinreichend genau.
Diese Hohenunabhingigkeit des Partikelflusses lésst sich aber nicht automatisch auch auf die
Depositionsgeschwindigkeit v, iibertragen. Weil die Partikelkonzentration mit der Hohe
variiert, muss dies auch fiir v; gelten. Im allgemeinen ist dabei zu erwarten, dass die Partikel-
konzentrationen in niedrigeren Hohen, wie beispielsweise direkt im Bestand, kleiner sind als
in der Messhohe von 39 m. Folglich werden die Betrige von v, die mit der Kovarianz-
methode bestimmt werden, tendenziell etwas hoher sein als Ergebnisse von Untersuchungen,
die innerhalb eines Bestandes beispielsweise mit Hilfe direkter Verfahren durchgefiihrt
werden, und deren Ergebnisse sich auch auf die dort bestimmten Partikelkonzentrationen
beziehen. In der sehr labilen Prandtl-Schicht {iber der rauhen Oberfldche eines Waldes sind
die vertikalen Konzentrationsdifferenzen allerdings generell sehr klein (BUZORIUS ET AL.,
1998; HERTLEIN, 1990). Fiir Partikel mit einem Durchmesser von 0,5 um betrdgt die Konzen-
trationsdifferenz fiir den betrachteten Fichtenbestand nach CONSTANTIN (1993) zwischen
39 m und 14 m Hohe liber Erdboden weniger als 5 %. Die resultierende Verdnderung der
Depositionsgeschwindigkeit als Funktion der Messhohe ist also gering.

Bei Eddy - Kovarianzuntersuchungen besteht grundsétzlich die Mdglichkeit, dass der turbu-
lente Fluss w'c’ unterschitzt wird, da unter Umstinden nicht wirklich alle zum Fluss
beitragenden Fluktuationen der Partikelkonzentration ¢ erfasst werden, oder die Betrdge der
Fluktuationen der vertikalen Windgeschwindigkeit w zu klein bestimmt werden. Deshalb
werden entsprechende Korrekturen angewendet (vgl. Abschnitt 2.2.4), die selbst wiederum
prinzipiell auch potentielle Ursachen fiir eine Fehlabschitzung des Vertikalflusses sind. So
zweifeln FOKEN & WICHURA (1996) beispielsweise die Giiltigkeit der Ubertragung einer im
Windkanal erstellten Korrekturmatrix fiir ein Ultraschallanemometer grundsétzlich an. Zwar
erkennen sie an, dass w ohne eine Korrektur in Hinblick auf die Beeinflussung des
Windvektors durch das Ultraschallanemometer signifikant zu niedrig bestimmt wird,
postulieren aber gleichzeitig, dass die Anwendung einer unter den laminaren
Stromungsverhéltnissen eines Windkanals erstellten Korrektur fiir reale Feldmessungen eine
starke Uberschitzung des Flusses zur Folge hitte. Diese Einschétzung ist bis dato keinesfalls
bewiesen, aber auch nicht schliissig widerlegt. Ein Indiz fiir die prinzipielle Richtigkeit der
Korrektur von w aus Windkanaldaten gibt IBROM (1999), der mit einer solchen Korrektur eine
deutlich bessere SchlieBung der Energiebilanz erzielt als ohne Korrektur. Auch CHRISTEN ET
AL. (2001) schlieBen aus einer Feldstudie mit 19 verschiedenen Ultraschallanemometern, dass
fiir das Metek - Sonic USA1 bei der Anwendung einer in einem Windkanal erstellten
Korrektur auf die Messdaten in den meisten Fillen eine substantielle Verbesserung der
Ubereinstimmung mit einem Referenzgerit erreicht werden kann. Deshalb wurde auch fiir
diese Arbeit entschieden, die im Windkanal der ETH Ziirich erstellte Korrekturmatrix (siche
Anhang) auf den aufgenommenen Daten anzuwenden. Den Fall angenommen, dass die
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Bedenken von FOKEN & WICHURA (1996) berechtigt sind, wiirde dies eine Uberschitzung
aller ermittelten Depositionsgeschwindigkeiten um maximal 25 % bedeuten.

Zusammengefasst muss festgehalten werden, dass fiir die in der vorliegenden Arbeit
durchgefiihrte experimentelle Bestimmung der Depositionsgeschwindigkeit luftgetragener
Partikel mit Hilfe der Eddy - Kovarianzmethode eine Reihe potentieller Fehlermdglichkeiten
existieren. Dabei kann nicht abschlieBend geklédrt werden, ob die tatsdchlichen Depositions-
geschwindigkeiten durch die berechneten Betrdge tendenziell eher iiber- oder unterschitzt
werden. In jedem Fall ist es wahrscheinlich, dass potentielle Fehler sich auf die Berechnung
der Depositionsgeschwindigkeit in den unterschiedlichen GroBenklassen in gleicher Art und
Weise auswirken wiirden. Dies bedeutet, dass die Aussagen zum relativen Verhiltnis der
Depositionsgeschwindigkeiten der einzelnen Groflenklassen untereinander als in jedem Fall
zutreffend angesehen werden konnen. Die gute Ubereinstimmung mit den Werten aus der
Literatur deutet dariiber hinaus darauf hin, dass die berechneten Werte auch absolut sehr gut
mit der Realitdt iibereinstimmen.

Bei der bisherigen Betrachtung unberiicksichtigt geblieben ist die Tatsache, dass die Grofen-
bestimmung der luftgetragener Partikel bei dem verwendeten optischen Partikelzdhler nur
indirekt erfolgt und auf Vergleichsmessungen mit kiinstlichen Partikeln, deren optischen
Eigenschaften nicht mit denjenigen atmosphérischer Partikel tibereinstimmen, beruht. Hier
sind also systematische Fehler moglich. Es ist jedoch festzustellen, dass die Durchmesser-
bestimmung bei anderen Verfahren hiufig noch mit viel groBeren Unsicherheiten belastet ist.
So werden die Partikel bei Untersuchungen von Blattoberflichen mit dem Elektronen-
mikroskop im trockenen Zustand betrachtet, so dass die PartikelgroBe wahrscheinlich im
Vergleich zu der urspriinglichen Grofle der luftgetragenen Partikel im feuchten Zustand
systematisch zu klein bestimmt wird. In jedem Fall hat die Unterschiedlichkeit der Verfahren
der GroBenbestimmung zur Folge, dass Vergleiche zwischen verschiedenen Untersuchungen
generell als problematisch anzusehen sind. Fiir eine detaillierte Charakterisierung dieses
Problems sind umfangreiche Vergleichsuntersuchungen notwendig.

5.3.4 Ausblick

Die zukiinftige Entwicklung unserer Wélder und Forste wird in starkem Malle durch Art und
Umfang des atmosphirischen Stoffeintrages in diese Systeme geprdgt werden. Deshalb ist es
sinnvoll und notwendig, diesen Stoffeintrag im Zuge eines Depositionsmonitorings moglichst
flichendeckend und kontinuierlich zu {iberwachen, um negative Entwicklungen friihzeitig
erkennen und beeinflussen zu koénnen. Die Methoden eines solchen Depositionsmonitorings
miissen preiswert und routineméfig einsetzbar sein. Die beste Methodik nutzt nichts, wenn
nur eine kleine Anzahl spezialisierter Forschungsinstitute mit ihr qualitativ ausreichende
Ergebnisse erzielen kann (SPRANGER, 1994).
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Die vorliegende Arbeit zeigt, dass die Eddy - Kovarianzmethode fiir sich genommen diese
Anforderung nicht erfiillen kann. Die erfolgreiche Anwendung der Methode fiir die
Bestimmung des vertikalen Partikeltransports setzt nicht nur erhebliches Spezialwissen und
technisches Know-how voraus, sondern insbesondere auch die Verfiigbarkeit leistungsfiahiger
und deshalb wahrscheinlich kostspieliger Analysatoren, die zudem sogar erst noch entwickelt
werden miissen. Auch sind mit der Eddy - Kovarianzmethode allein keine Aussagen zur Art
der deponierten Stoffe mdglich. Die mit der Methode bestimmten Depositionsgeschwin-
digkeiten sind folglich in erster Line nur “Hilfsgrofen”, die im Rahmen anderer, hiufig
halbempirischer Methoden, wie der sogenannten Konzentrationsmethode, als wichtige
Eingangsgrofen fiir die quantitative und qualitative Bestimmung des atmosphérischen
Stoffeintrags in Wilder und andere Okosysteme fungieren.

Zukiinftige mikrometeorologische Arbeiten auf dem Gebiet der Partikeldeposition werden vor
allem die Problematik der Gerdteentwicklung vorrangig beachten miissen, um die bereits
bekannten Probleme bei der Anwendung der Kovarianzmethode fiir luftgetragene Partikel
16sen oder umgehen zu konnen. Kann diese umfangreiche Aufgabe beispielsweise im Rahmen
einer interdisziplindrer Zusammenarbeit erfolgreich gelost werden, wird die Eddy - Kova-
rianzmethode eine hervorragende Moglichkeit darstellen, vorhandene Modelle fiir die
Bestimmung der Partikeldeposition zu validieren. Gerade im Hinblick auf die zahlreichen
systematischen Unzuldnglichkeiten anderer empirischer Methoden, wie der Bestimmung der
Partikeldeposition mit Hilfe der Nettokronentraufe, des Abwaschverfahrens oder anderer
direkter Verfahren, wird der Eddy - Kovarianzmethode hier in Zukunft eine bedeutende Rolle
spielen.
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6 Zusammenfassung

Ziel der vorliegenden Arbeit war die Bestimmung der Depositionsgeschwindigkeit luft-
getragener Partikel iiber einem Fichtenaltbestand im Solling. Als Untersuchungsmethode
wurde die Eddy - Kovarianzmethode ausgewdhlt, als Messgerdt fiir die zeitlich hoch-
aufgeldste und groBenspezifische Bestimmung der Partikelkonzentration stand ein kommer-
zieller Partikelzdhler PCS-2000 der Firma Palas (hiernach: OPC) zur Verfiigung.

Fiir den durch den OPC abgedeckten GroBenbereich von 0,2 bis 10 pum Durchmesser wurde
fiir den gewihlten Untersuchungsstandort eine mittlere Konzentration von knapp 800 Partikel
pro cm® bestimmt. Der Gang der Partikelkonzentration im Tagesverlauf zeigt eine starke
Abhéngigkeit vom Gang der relativen Feuchte und ist wahrscheinlich von einer Vielzahl von
Prozessen des Partikelantransports, der Partikelbildung, der Partikelumwandlung und insbe-
sondere auch der Partikeldeposition bestimmt, deren konkreten Einzelbeitrdge nur im Rahmen
einer umfassenden Modellierung bestimmt werden konnen. Das Partikelspektrum ist bei
hohen relativen Luftfeuchten durch eine Verschiebung des Konzentrationsmaximums von
Partikeln < 0,2 pm Durchmesser hin zu Partikel von 1 bis 2 um Durchmesser geprégt. Bei den
unter den Bedingungen der hoher Luftfeuchte verstarkt auftretenden Partikeln handelt es sich
um Nebeltropfchen. Nebelbildung und Nebelperioden konnen mit Hilfe des OPC hervor-
ragend registriert, beobachtet und analysiert werden.

Die mit dem OPC aufgenommenen, zeitlich hochaufgelosten Zeitreihen der Partikelkonzen-
tration sind ausgesprochen stark verrauscht. Dieses Phdnomen kann vollstindig auf das ver-
wendete Messprinzip der Einzelpartikelanalyse zuriickgefiihrt werden. Als direkte Folge der
hohen statistischen Unsicherheit schneller Konzentrationsmessungen mit Einzelpartikel-
analysatoren sind auch die aus dem Konzentrationssignal berechneten Depositionsgeschwin-
digkeiten mit einem groflen statistischen Fehler behaftet. Dieser Fehler kann aus der tat-
sdchlichen oder erwarteten Standardabweichung der vertikalen Windgeschwindigkeit, der
mittleren Partikelkonzentration, der Gr6fe des auf das Vorhandensein von Partikeln unter-
suchten Luftvolumens und der Messfrequenz vorhergesagt werden. Je niedriger die Partikel-
konzentration und das pro Zeiteinheit untersuchte Luftvolumen ist, umso grofler ist die
statistische Unsicherheit bei der Flussbestimmung.

Bei einer hohen relativen Luftfeuchtigkeit werden mit der Eddy - Kovarianzmethode Partikel-
fliisse berechnet, die in Hinblick auf den Stoffaustausch zwischen Vegetation und Atmos-
phdre nicht logisch erklart werden konnen. Diese “Scheinfliisse” sind das Ergebnis einer
raschen und stetigen Gréf3enédnderung der in der Luft vorhandenen Partikel.

Die sinnvolle Auswertung des aufgenommenen Datensatzes setzt eine umfangreiche
Selektion und eine leichte Modifikation der Daten voraus. Die {liber den gesamten Messzeitraum
gemittelten Depositionsgeschwindigkeiten betragen 1,05 cm/s (0,22 um), 1,23 cm/s (0,30 um)
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bzw. 1,47 cm/s (0,42 um Partikeldurchmesser). Der Betrag der Depositionsgeschwindigkeit
steigt somit im GroBenbereich von 0,2 bis 0,5 um Partikeldurchmesser mit der Partikelgrofle
an. Fiir Partikel mit einem Durchmesser groBer 0,5 pum konnte die Depositions-
geschwindigkeit mit Hilfe der Eddy - Kovarianzmethode nicht sinnvoll bestimmt werden.
Die Hohe der Depositionsgeschwindigkeit wird maBigeblich von der Stdrke der mechanisch
induzierten Turbulenz und der Stabilitit der Atmosphéare determiniert.

Vorrangige Aufgabe zukiinftiger mikrometeorologischer Arbeiten zur Partikeldeposition
sollte die Entwicklung geeigneter Partikelmesser fiir schnelle, groBenspezifische Konzentra-
tionsmessungen sein.
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Anhang: Windkanaluntersuchungen

Anhang: Untersuchungen von Sonics der Firma Metek im Wind-
kanal der ETH Ziirich im Rahmen der vorliegenden Arbeit

Ziel und Rahmen der Windkanaluntersuchungen

Vom 22.-26.03.1999 fanden im groen Windkanal der Eidgendssischen Technischen
Hochschule (ETH) Ziirich Untersuchungen an insgesamt elf Ultraschallanemometern (Sonics)
der Firmen Campbell, Gill und Metek statt. Ziel der Untersuchungen war es, die von den
Sonics im Kanal bestimmten dreidimensionalen Windvektoren mit den tatsdchlichen
Kanalgeschwindigkeiten zu vergleichen, Abweichungen der Messwerte in Abhidngigkeit von
Neigung und Azimut der Sonics gegeniiber dem Stromungsfeld zu quantifizieren sowie
Korrekturfunktionen zu erarbeiten. Die Untersuchungen wurden vorbereitet und durchgefiihrt
durch Dr. Roland Vogt, Institut fiir Meteorologie, Klimatologie und Fernerkundung der
Universitét Basel.

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit beteiligte sich das Institut fiir Bioklimatologie der
Universitdt Gottingen (IBK) an den Untersuchungen mit drei Sonics der Firma Metek. Hierbei
handelte es sich um die folgenden Gerite:

1. SN 99.03006:  klassisches USA1 mit zentraler Vertikalstiitze (Mittelstange)

2. SN 94.1229: Hybridgerdt USAT 3/1: Sonic mit USA1-Kopf (Mittelstange) und
USAT3-Elektronik. Dieses Gerdt wurde im Anschluss an die Windkanal-
untersuchungen fiir die Feldmessungen im Rahmen der vorliegenden
Arbeit verwendet.

3. SN 98.12015:  USA1 mit AuBBenbiigeln

Die Beteiligung des IBK an den Untersuchungen wurde ermoglicht durch eine finanzielle
Unterstiitzung der Firma Metek.

Der groBe Windkanal der ETH Zurich

Der grofle Windkanal der ETH Ziirich wird vom Institut fiir Fluiddynamik (IFD) der ETH
betrieben und dient sowohl der Forschung als auch der Ausbildung von Studenten des IFD. Er
wurde in seiner urspriinglichen Form bereits in den dreifliger Jahren erstellt und seither in
vielen Schritten umgebaut und modernisiert. Der Stromungskreislauf des Kanals ist
geschlossen, die Querschnittsfliche der eigentlichen Messstrecke betrdgt 3,0 x 2,1 m. Zwei
Gleichstrommotoren mit jeweils 173 kW Leistung dienen der Stromungserzeugung, die
maximal erreichbare Stromungsgeschwindigkeit betridgt ca. 220 km/h. Fiir die Bestimmung
von Auftriebs-, Widerstands- und Seitenkréften verfiigt der Windkanal {iber eine eingebaute
6-Komponenten Waage (Abb. 45).
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Abb. 45: Seiten- und Frontalansicht des groBBen Windkanals an der ETH Ziirich (alle Ldngenangaben
in Millimeter)

Setup und Kalibration

Mit jedem Sonic wurden im Windkanal in der Regel vier aufeinanderfolgende, je 55miniitige
Messreihen aufgenommen, die sich untereinander ausschlieBlich durch die gesetzte Wind-
geschwindigkeit im Kanal (2, 4, 6 und 8 m/s) unterschieden. Wihrend je einer Messreihe
wurden mit dem zu untersuchenden Gerit jeweils elf verschiedene Vertikalwinkel angefahren
(-25, -15, -10, -5, -2,5, 0, 2,5, 5, 10, 15 und 25° Neigung gegen die Horizontale - negative
Winkel bedeuten hier, dass das Sonic im Sinne des gerdteeigenen Koordinatensystems von
unten angestromt wurde). Fiir jeden dieser Vertikalwinkel wurde wéhrend einer je Sminiitigen
Messung der dreidimensionale Windvektor fiir Azimutwinkel zwischen 0 und 360° bestimmt.

Die Windgeschwindigkeit im Kanal wurde mit einem Propelleranemometer (Aufldsung:
0,09 m/s) kontrolliert, Temperatur und Feuchte wurden mit entsprechenden Fiihlern
kontinuierlich registriert. Zusétzlich wurden Luftdruck und Staudruck in regelméfBigen
Abstinden manuell abgelesen und notiert. Der Status der Messung ("Messung lduft" und
"Messung unterbrochen") wurde - so weit dies an den einzelnen Gerdten moglich war - mit
Hilfe eines Triggersignals auf einem externen Kanal des jeweiligen Sonics gekennzeichnet.

Die Metek - Sonics wurden kopfilber im Kanal befestigt (Abb. 46). Eine vertikale
Ausrichtung der Sonics mit Wasserwaage oder Inklinometer - wie sie bei den Sonics der
Firmen Campbell und Gill durchgefiihrt wurde - konnte fiir die Metek - Sonics nicht realisiert
werden, da die vorhandene Halterung exakt passgerecht gearbeitet war und keine Moglichkeit
fiir Feineinstellungen bot. Die horizontale Ausrichtung der Sonics in die Richtung des
Stromungsfeldes des Kanals erfolgte fiir alle Gerdte nach Augenmal.
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Abb. 46: Kopfiiber montierter USA1 Sensorkopf
in der Messstrecke des Windkanals. Ebenfalls
erkennbar ist der Propelleranemometer (links) und
ein Temperaturfiihler (Bildmitte). Foto: E. van
Gorsel

Die Abfrage der Metek - Sonics erfolgte fiir das Sonic 94.1229 mit dem seit langer Zeit am
Institut fiir Bioklimatologie eingesetztem "Eddy95" - Programm, fiir die beiden anderen
Gerdte mit einem neuen, speziell fiir die Windkanalmessung erstellten Basic - Programm,
welches fiir die Dateniibertragung und -abspeicherung eine von der Firma Metek als Zubehor
zum USALI vertriebene Routine ("tcopy.exe") nutzt.

Gegeniiber dem urspriinglich geplanten Messablauf ergaben sich fiir die Metek - Sonics
folgende spezielle Anderungen beim Setup:

- Sonic 94.1229: Zusitzlich zu den vier standardméfBigen Messreihen wurden zwei weitere
Messreihen gefahren (2 und 4 m/s) fiir die Vertikalwinkel: 34, 30, 20, 12,5, 7,5, 0, -7,5, -12,5,
-20, -30 und - 34° gegen die Horizontale.

- Sonic 98.12015: Insgesamt konnten nur zwei Messreihen (2 und 4 m/s) durchgefiihrt
werden.

Sonic 98.12015 und Sonic 99.03006 wurden unmittelbar vor den Messungen in einer
thermisch isolierten Box kalibriert. Fiir das Sonic 94.1229 wurde in der selben Box eine
"Nullmessung" durchgefiihrt. Aus dieser Messung wurde fiir die x- und y-Komponente des
Sonics ein Offset von ca. 2 cm/s ermittelt, der in die Auswertung der Daten mit eingeflossen
ist.

Auswertung der Daten
Die Auswertung der Daten erfolgte in folgenden Schritten:

- Zuordnung der gemessenen Werte zu den angefahrenen Vertikal- und Azimutwinkeln
iiber das im externen Kanal aufgezeichnete Triggersignal bzw. - falls kein externer Kanal
zur Verfligung stand - liber die Maximierung des Korrelationskoeffizienten mit den Daten
des 4 m/s - Runs des Sonics 98.12015.

- Fiir Sonic 98.12015 und Sonic 99.03006: Transformation der Messwerte in das interne
USAT3 - Koordinatensystem (Grundlage fiir eine identische Auswertung aller drei Metek
- Sonics).
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- Berechnung von Windgeschwindigkeit, Vertikalkomponente und Windrichtung aus den
Messwerten und Vergleich mit den theoretischen Sollwerten.

- Entwicklung einer Korrekturfunktion fiir das Sonic 94.1229, welche im Rahmen der
vorliegenden Arbeit bei der Auswertung von Eddy-Korrelationsmessungen eingesetzt
wurde.

Resultate

Sonic 99.03006

Die Windgeschwindigkeit (hier: der Betrag des dreidimensionalen Windvektors) wird vom
Sonic fiir die untersuchten Tilt- und Azimutbereiche im allgemeinen gut erfasst. Bei relativ
grolen Vertikalwinkeln (> 15°) kommt es jedoch in Abhdngigkeit vom Azimut zu einer
Unterschitzung der Windgeschwindigkeit um bis zu 14 %. Bei einer nahezu horizontalen
Anstromung des Sonics (Vertikalwinkel zwischen 0 bis +/-10°) wird die
Windgeschwindigkeit dagegen fiir einige Azimutbereiche leicht (maximal bis zu 4 bzw. 8 %)
tiberschitzt. Das Muster der Abweichungen der gemessenen Geschwindigkeiten von der
Kanalgeschwindigkeit ist relativ regelmdBig und spiegelt die Sensorgeometrie deutlich
wieder. Der relative Betrag der Abweichung ist von der Kanalgeschwindigkeit nur
geringfiigig abhéngig (Abb. 47).

Der Betrag der Vertikalkomponente wird vom Sonic — von einigen Anstromrichtungen mit
relativ kleinen Vertikalwinkeln und ganz bestimmten Azimutbereichen abgesehen - praktisch
immer unterschitzt. Im Mittel betragen die Differenzen zwischen den Mess- und Sollwerten
-8 bis -12 %, weitaus hohere Extremwerte bis zu 100% - sowohl Unterschdtzungen als auch
Uberschitzungen - findet man dagegen fiir relativ kleine Vertikalwinkel. Die Unterschiitzung
der Vertikalkomponente fillt beim Anstromen des Sonics von unten insbesondere bei hheren
Kanalgeschwindigkeiten durchschnittlich etwas geringer aus als bei einem Anstromen des
Sonics von oben. Der Effekt ist jedoch im Vergleich zum Gesamtbetrag der Unterschitzung
sehr gering. Hiervon abgesehen, ist der relative Betrag der Unterschitzung der
Vertikalkomponente kaum von der Windgeschwindigkeit abhéngig (Abb. 48).

Die Windrichtung wird vom Sonic bei einer nahezu horizontalen Anstromung (0-15°) relativ
gut erfasst (max. Abweichung +/-3°). Bei Vertikalwinkeln von grofer +/- 15° erhoht sich die
Abweichung vom tatséchlichen Wert auf bis zu 6° in starker Abhidngigkeit vom Azimut. Eine
Abhingigkeit des Effektes von der Kanalgeschwindigkeit wurde nicht beobachtet (Abb. 49).

Sonic 94.1229

Erwartungsgemif3 zeigt das Sonic bei der Erfassung der Windgeschwindigkeit eine sehr
dhnliche Abhéngigkeit von Vertikal- und Azimutwinkeln wie Sonic 99.03006 (und ebenso
wie dieses nahezu eine Unabhingigkeit des relativen Fehlers von der Windgeschwindigkeit
selbst). Allerdings liegen die gemessenen Werte durchschnittlich um fast 15 % unter den
gemessenen Werten des Sonic 99.03006. Das bedeutet, dass die Kanalgeschwindigkeit fiir
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alle Anstromrichtungen um mindestens 10 %, im Mittel um 15 bis 16 % und im Extremfall
(Vertikalwinkel von 34°) sogar um bis zu 28 % unterschétzt wird. Dieser Unterschied zum
Sonic 99.03006 lasst sich nach Auskunft der Firma Metek damit erkldren, dass durch die
USA1-Elektronik (beim Sonic 99.03006) bereits eine allgemeine, azimut- und tiltunabhéngige
Korrektur der tatsdchlichen Messwerte durchgefiihrt wird. Da diese Datenmanipulation durch
die éltere USAT3-Elektronik (beim USAT 3/1) noch nicht realisiert wird, erhélt man hier die
tatsdchlichen Messergebnisse, die von den realen Windgeschwindigkeiten stirker abweichen
als die manipulierten Werte (Abb. 50).

Auch fiir die Betrdge der Vertikalkomponente zeigt sich eine sehr dhnliche Abhéngigkeit von
Vertikal- und Azimutwinkel wie fiir das Sonic 99.03006. Wie auch schon bei der
Windgeschwindigkeit, fallen erwartungsgemiB bei diesem Sonic aber auch hier die
Differenzen zwischen Mess- und Sollwerten deutlich groBer aus. Sie betragen im
Durchschnitt 23,5 %. GroBere Vertikalwinkel (30, 34°) flihren absolut gesehen zu einer
stairkeren Unterschdtzung der Vertikalkomponente, relativ gesehen jedoch im allgemeinen
nicht (Abb. 51).

Ahnlich wie beim Sonic 99.03006 wird die Windrichtung bei nahezu horizontalen
Anstromung gut erfasst, wihrend sich bei groferen Vertikalwinkeln in starker Abhidngigkeit
vom Azimut Abweichungen von bis zu =4 ° ergeben. Bei sehr groBen Vertikalwinkeln
(> 25°) wird die Windrichtung teilweise nur noch mit einer Genauigkeit von 6° gemessen
(Abb. 52).

Sonic 98.12015

Bei kleinen Kanalgeschwindigkeiten (2 m/s) erfasst das Sonic die Windgeschwindigkeit nur
sehr unzureichend. Vor allem in Abhédngigkeit vom Azimutwinkel wird die
Kanalgeschwindigkeit in den meisten Fillen entweder deutlich iiber- oder unterschitzt, und
zwar jeweils um bis zu 24 %. Das Muster der Abweichungen ist weitaus unregelméfiger als
bei den beiden anderen Sonics und ldsst sich nicht direkt aus der Sensorgeometrie ableiten.
Bei hoheren Kanalgeschwindigkeiten (4 m/s) wird die Windgeschwindigkeit etwas besser
erfasst, die Differenzen zwischen Mess- und Sollwerten verringern sich hier auf -14 bzw. +18
%. Das Muster der Abweichungen ist aber auch hier noch relativ unregelméBig (Abb. 53).

Die gemessene Vertikalkomponente ist - absolut gesehen - im Vergleich zu den theoretischen
Werten insbesondere bei niedrigen Kanalgeschwindigkeiten hédufig zu klein (negativer
“Offset” im cm/s bis dm/s Bereich), wobei der Grad der Unterschidtzung sowohl von Azimut-
als auch vom Vertikalwinkel abhéngt. Betrachtet man den Betrag der Vertikalkomponente, so
wird dieser bei Anstromung von unten folglich in der Regel unterschitzt, bei einer
Anstromung von oben jedoch tendenziell liberschétzt. Bei groeren Windgeschwindigkeiten
(4 m/s) wird die Vertikalkomponente etwas besser erfasst, wobei jedoch auch hier noch
deutlich unterschiedliche Effekte bei einer Anstromung des Sonics von unten und von oben
auffallen. Prozentual sind die Fehler bei einer nahezu horizontalen Anstromung (und damit
nur sehr kleinen Vertikalkomponenten) am gréf8ten (bis zu +/-100 %, Abb. 54).
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Die gemessene Windrichtung weicht in starker Abhédngigkeit vom Azimutwinkel deutlich von
den Sollwerten ab: bei 4m/s um bis zu +/- 10°, bei 2m/s sogar um bis zu +/-15° (Abb. 55).

Zusammenfassung

In einer Untersuchung im Windkanal an der ETH Ziirich wiesen die beteiligten Metek —
Sonics unterschiedliche Messgenauigkeiten auf, wobei mit dem klassischen USA1 - Modell
(Sonic 99.03006) nicht zuletzt auf Grund einer internen, im Detail leider nicht dokumentierten
Korrektur die besten Resultate erzielen konnten. Die Kombination USA1 - Sensorkopf und
USAT3 - Elektronik (Sonic 94.1229) fiihrte zu einer sehr deutlichen, systematischen
Unterschitzung sowohl der Windgeschwindigkeit als auch der Vertikalkomponente. Die
USA1 - Variante mit AuBlenbiigeln (Sonic 98.12015) lieferte insbesondere fiir niedrige
Windgeschwindigkeiten sehr unbefriedigende Ergebnisse.

Sonic  99.03006 und Sonic 94.1229 zeigen bei der Bestimmung der horizontalen
Windgeschwindigkeit, der Windrichtung und der vertikalen Komponente sehr regelmifBige
Abhingigkeiten von Azimutwinkel und Vertikalwinkel. Die Kanalgeschwindigkeit selbst
hatte dagegen fiir beide Sonics praktisch keinen FEinfluss auf die relativen Differenzen
zwischen Mess- und Sollwerten. Deshalb lassen sich flir beide Sonics relativ einfach
brauchbare Korrekturfunktionen aus den gewonnnen Daten realisieren. Mindestens fiir das
Hybridgerdat USAT 3/1 erscheint die Anwendung einer solchen Korrektur fiir Messungen
auch unbedingt erforderlich zu sein, da andererseits unakzeptabel grofle Abweichungen der
Messwerte von den realen Gegebenheiten in Kauf genommen werden miissten (vgl. hierzu
auch Abb. 5 dieser Arbeit). Die Erstellung einer Korrekturfunktion fiir das Sonic 98.12015 ist
dagegen deutlich schwieriger, da hier erstens die relativen Betrdge der Abweichungen von
den Sollwerten u.a. auch von der Windgeschwindigkeit selbst abhingen und zweitens der
vom Sonic ermittelte Azimutwinkel teilweise relativ stark von den tatsdchlichen Winkeln
abweicht.

129



Anhang: Windkanaluntersuchungen

tiit [°]

100 200

300
Azimuth ["]

Run 2 m/s
~13.9739 ... 8.05040 %, Ds: 0.436148 %

tiit [°]

100 200

300
Azimuth [°]

Run 4 m/s
—12.6442 .. 5.98604 %, Ds: 0.0917217 %

tiit [°]

100 200

300
Azimuth [°]

Run 6 m/s
—13.0143 ... 4.6314B %, Ds: —0.306310 %

tiit [°]

200
% Azimuth [°] Run 8 m/s
e ~12.4132 ... 4.34474 %, Ds: —0.474493 %

300

Abb. 47: Abweichung der gemessenen Windgeschwindigkeit (%) fiir das Sonic SN 99.03006 als
Funktion von Tilt und Azimut fiir vier verschiedene Anstromgeschwindigkeiten
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Abb. 48: Abweichung des Betrages der Vertikalkomponente (%) fiir das Sonic SN 99.03006 als
Funktion von Tilt und Azimut fiir vier verschiedene Anstromgeschwindigkeiten
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Abb. 49: Abweichung der horizontalen Windrichtung (°) fiir das Sonic SN 99.03006 als Funktion von
Tilt und Azimut fiir vier verschiedene Anstromgeschwindigkeiten
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Abb. 50: Abweichung der gemessenen Windgeschwindigkeit (%) fiir das Sonic SN 94.1229 als
Funktion von Tilt und Azimut fiir vier verschiedene Anstromgeschwindigkeiten
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Anhang: Windkanaluntersuchungen
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Abb. 51: Abweichung des Betrages der Vertikalkomponente (%) fiir das Sonic SN 94.1229 als
Funktion von Tilt und Azimut fiir vier verschiedene Anstromgeschwindigkeiten
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Anhang: Windkanaluntersuchungen
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Abb. 52: Abweichung der horizontalen Windrichtung (°) fiir das Sonic SN 94.1229 als Funktion von
Tilt und Azimut fiir vier verschiedene Anstromgeschwindigkeiten
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Anhang: Windkanaluntersuchungen
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Abb. 53: Abweichung der gemessenen Windgeschwindigkeit (%) fiir das Sonic SN 98.12015 als
Funktion von Tilt und Azimut fiir vier verschiedene Anstromgeschwindigkeiten

136



Anhang: Windkanaluntersuchungen
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Abb. 54: Abweichung des Betrages der Vertikalkomponente (%) fiir das Sonic SN 98.12015 als
Funktion von Tilt und Azimut fiir vier verschiedene Anstromgeschwindigkeiten
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Anhang: Windkanaluntersuchungen
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Abb. 55: Abweichung der horizontalen Windrichtung (°) fiir das Sonic SN 98.12015 als Funktion von
Tilt und Azimut fiir vier verschiedene Anstromgeschwindigkeiten
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