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Detlev Méller

Atmosphirische Chemie — ein Instrument der
Luftreinhaltung oder eine Disziplin der angewandten
Chemie?

1. Einleitung: Zu Begriffen und Inhalten

In unserer Zeit, wo Begriffe von Inhaiten losgelist werden, um lediglich
den Markt (scheinbar} zu bereichern, erscheint es mir zweckmiBig, zu-
niichst die im Titel genannten Begriffe zu erdrtern. Mit breitem Konsens
wird die Chemie als das Wissenschaftsgebiet definiert, daB sich mit dem
Vorkommen, der Herkunft und der Umwandlung von Stoffen beschéftigt.
Es hat sich als zweckmdfig erwiesen, dieses Gebiet (s, Bild 1) in drei Dis-
ziplinen einzuteilen, wobei der stoffliche Aspekt zuerst die organische von
der anorganischen Chemie unterscheidet. Die Frage nach den unter-
schiedlichen Zustéinden, in denen sich die Stoffe befinden und Prozessen,
denen die Stoffe unterliegen, hat schlieBlich die physikalische Chemie
hervorgerufen, Ich denke, alle Aspekte der Chemie lassen sich mit diesen
drei Disziplinen hinreichend darstellen. Damit lieBe sich zwanglos fol-
gern, dafl alle anderen ,Disziplinen™ (Chemiegebiete) angewandte Dis-
ziplinen! seien, d. h. Teilgebiete, in denen lediglich die Prinzipien der
anorganischen, organischen und physikalischen Chemie angewandt wird.
Andererseits sind sowohl die anorganische als auch organische Chemie
ohne Physikochemie heute undenkbar und die Grenzen zwischen anorga-
nischer und organischer Chemie werden immer flieBender. Diese zuneh-
menden Schwierigkeiten in der Abgrenzung von Disziplinen macht sie
m.E. aber nicht iiberfliissig, wenn man sie mehr als (problemorientierte)
Aufgabengebiete versteht.

Diesem Gedanken folgend, ist die Luftchemie? eine angewandte chemi-
sche Disziplin, da sie sich aus der anorganischen, organischen und physt-
kalischen Chemie zusammensetzt. Eine Hilfsdisziplin, was keineswegs
eine Abwertung bedeutet, ist die analytische Chemie, da sie uns metho-
disch hiift, Stoffe qualitiv und quantitativ zu beschreiben und damit auch
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Zustandsinderungen zu verfolgen. SchlieBlich sind die Physik und Mathe-
matik (neben anderen Wissenschaften) in Bezug auf die Chemie auch
Hilfswissenschaften {obgleich der Chemiker um den héheren Rang von
Physik und Mathematik weifl; denn die Mathematik bendtigt keinerlei
Hilfswissenschaften fiir ibr eigenes Selbstverstiindnis).

Akzeptieren wir den Ausspruch von Pasteur, daB es keine angewandten
Wissenschaften gibt, sondem nur eine Anwendung der Wissenschaft, so
kommen wir auf den m. E. wichtigen Grundsatz der Einheit der Wis-
senschaft® zuriick. Konsequenterweise kann es dann auch keine chemische
Grundlagenforschung geben, sondern ausschlieBlich chemische For-
schung, die sich mit dem Verhalten von Stoffen in einer bestimmten Um-
gebung beschiiftigt. Als eine angewandte Frage kbnnte dann die Frage
nach dem Nutzen fiir die Menschheit (z. B, Wertstoff) oder Schaden (z, B,
Schadstoff) sein. Die niitzliche Eigenschaft eines Stoffes war seit Beginn
der Kulturgeschichte immer mit der schidlichen Seite verbunden (denken
wir an die Gifttod von Sokrates). Erst viel spiiter riickte die schidliche
Wirkung von Stoffen auf die Umwelt in das menschliche Interesse.
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Bild I: Einteilung der Wissenschaftsdisziplin Chemie
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Als eine der ersten wissenschaftlich begriindeten Ursache-Wirkungs-Be-
ziehungen diirfte der Einflu von Rauch auf Wiider genannt werden
(Stickharde, 1871)°. Nachdem Liebig (wohl als Erster} die Bedentung at-
mosphirischer Beimengungen fiir die Agrikultur erkannt hatte, setzten 1m
1840 erste niederschlagschemische Untersunchungen ein, die 1870 in dem
Buch von R, A. Smith (einem Schiiler von Liebig) ,, Acid Rain— Beginning
of a Chemical Climatology” in eine systematischen Darstellung eingin-
gen. Bereits um die Jahrhundertwende wurden Begriffe wie , S#duregehalt
der Luft”, ,Saures Niederschlagswasser”, ,saurer Nebel™ und ,,Luftrecht”
wie selbstverstindlich gebraucht (Wislicenus, 1908). Die weitere Eintei-
lung der Luftchemie und ihre Einbindung in die Atmosphirenforschung
soll jedoch erst im nichsten Abschnit behandelt werden. Ich komme auf
die ,,Chemie der Medien® (s. Bild 1) zuriick. Das Wort Medium mochte ich
als einen rdumlichen Teilbereich der belebten (Gegenstand der Bio-
chemie) und unbelebten (Gegenstand der Geochemie) Umwelt verstanden
wissen. Bemerkenswerterweise wurde die Geochemie von Schinbein,
dem Entdecker des atmosphirischen Ozons (Schonbein, 1854), begriindat.
Den Begriff Umweltchemie® meide ich, obwohl seit 1980 durch Hutzinger
(1995) 24 Binde des ,,Handbook of Environmental Chemistry* herausge-
geben wurden. Zum einen, da Umwelr nicht exakt zu definieren ist (ist es
alles auBerhalb unserer modelthaften Abbildung der Realitét im Gehirn
oder ist es alles aullerhalb unserer Wohnung, auferhalb des Werksgelindes
oder auBerhalb der Stadt?). Zum anderen, da die reservoirbestimmenden
(physikalischen, chemischen und biologischen) Eigenschaften der ,Um-
welt** {Wasser, Boden, Luft, Biomasse) so verschieden sind und daher die
Definition von Teildisziplinen?’, wie z. B. Luftchemie, wesentlich zweck-
mibiger erscheinen lassen. Hutzinger kann daher die Umweltchemie® auch
lediglich beziiglich ,,reactions in the environment™ definieren und als zu
behandelnden Gegenstand natiirliche und anthrepogene Verbindungen
{von letzteren sind mehr als 5 Millionen synthetisiert und beschrieben
worden) in ihrer Verteilung und Umwandlung in Luft, Wasser und Boden
benennen. Die Zuordnung der Luftchemie als Unterdisziplin der Geoche-
mtie (vgl. Bild 1) erfolgt mehr aus den formalen Griinden der Einteilung
des Geosphdre in Atmosphire, Hydrosphiire, Pedosphiire usw. Die Geo-
chemie wird im engeren Sinne iiblicherweise auf die Chemie der festen
Erde eingegrenzt. Ein Teil der Geosphiire ist wiederum ein Teil der Bio-
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sphire (im Siane des globalen Okosystems), ist aber ohne Biosphiire exi-
stent (umgekehrt nicht), s. Bild 2.

Es hat sich der Begriff dkologische Chemie? (Korte, 1992) eingebiirgert
(wobei hier die Silbe Oko nicht primér als Synonym fiir Umwelt steht).
Allerdings (schaut man in die Fachzeitschrift Chemosphere als Blatt der
Okotoxikologie und 8kologischen Chemie) wird unter Skologischer
Chemie weniger die Chemie der Okosysteme (d. h. chemische Okologie —
Okosystem im Sinne der Definition von Ernst Heckel) als vielmehr das
Verhalten anthropogener Spurenstoffe in Boden und Gewdssern betrach-
tet. Mit dieser Begrenzung ist die dkologische Chemie sinnvoll, da dieser
Gegenstand nicht primir zur aquatischen Chemie (Sigg und Stumm,
1996) und Geochemie im engeren Sinne {d. h. Chemie der Erdkruste} ge-
hirt. Damit kinnte man sagen, aquatische und atmosphirische Chemie
sind Hilfsdisziplinen der Skologischen Chemie. Eine Bodenchemie (ob-
wohl dieser Begriff zu finden ist) abzugrenzen macht wenig Sinn, da , Bo-
den” als Reservoir (Reaktionsmedium) im Unterschied zur Hydrosphire
und Atmosphire nicht als annihernd homogen (,.abgrenzbar® im Sinne
einer Disziplin) aufgefait werden kann. Als sehr sinnvoll erweist sich
m. E. die Bezeichnung Biogeochemie'®, die sich mit der chemischen
Wechselwirkung zwischen Stoffer und Organismen in der Biosphire be-
faBt (Butcher u. a. 1994, Calvert 1995). Zunehmend wird die Biogeoche-
mie als das Wissenschaftsgebiet des globalen Wandels aufgefat {Schle-

singer 1997).
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Bild 2: Der anthropogenen tiberprigte biogeochemische Staffkreislauf
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2. Zur Einteilung der Luftchemie und ihrer Beziehung
zur Atmosphirenforschung

Atmosphirische Chemie und Luftchemie werden synonym verwandt.
Wollen wir die Chemie in erster Linie auf das , Stoffliche” bezogen wis-
sen, so diirfte Luftchemie ein treffenderer Begrift sein, da , Luft der Stoff
ist, aus dem die Atmosphire gemacht™ ist. Die Atmosphire als Reservoir-
begriff ist in erster Linie ein stofflich-energetisches System, wird daher
von der Chemie und Physik (der Atmosphire) beschrieben!!. Wenn neuer-
dings!? die Meteorologie als die Lehre (das Wort ,,Kunde™ wiire auch sehr
zutreffend) von den physikalischen und chemischen Vorgingen in der
Atmosphire und jhren Wechselwirkungen zur Erdoberflache (,,Erdkun-
de’) vmd dem Weltraum (,,Himmelskunde®) bezeichnet wird, ist das im
Sinne des Uberhegriffes Ammasphdrenforschung durchaus akzeptabel. Nur
sollte dann die Meteorologie nicht mehr als ein Teilgebiet der Geophysik
betrachtet werden {es wurde ja die Luftchemie eingeschlossen). Auf die
Atmosphirenforschung (,,Luftkunde™) bezogen haben sich weitere , diszi-
plinbildende” Bezeichnungen herausgebildet, die meistens jedoch inter-
disziplindre Ansiitze verfolgen: chemische Klimatologie, chemische Me-
teorologie, Umweltmeteorologie, atmosphiirische Umweltforschung,
atmosphirische Wissenschaften. Mit der Biometeorologie und Bioklima-
tologie wird wiederum die Schnittstelle zur Biologie angedeutet, aller-
dings eher nur in einer Richtung, d. h. des Einflusses von Wetter und Kli-
ma auf Lebewesen und Pflanzen. Die andere Richtung, d. i. der biogene
EinfluB auf die Chemie und Physik der Atmosphire wird am ehesten
durch die Biogeochemie dargestellt, ist aber genause gut Gegenstand der
Luftchemie (nur mit Unvernunft wird man von Bioluftchemie sprechen).
Um mit Ph. 1. Kant (1724-1804), ordentlicher Professor fiir Logik und
Meteorologie zu Konigsberg, die Verwirrung der Begriffe wieder philoso-
phisch® zu vereinfachen, sollte die Lufichemie als die Lehre von der
Herkunft, der Verteilung, Umwandlung und Ablagerung fester, fliissiger
und gasformiger Stoffe in der Atmosphdire bezeichnet werden.

Wir haben dabei die Luft als eine disperse Phase, als ein Multiphasen- und
Multikomponentensystem zu betrachten. Neben den beiden Hauptbestand-
teilen Sauerstoff und Stickstoff (99% der trockenen Atmosphiire) haben wir
Wasserdampf (<0,5 bis 4% der feuchten Atmosphire), Edelgase (~1% Ar) und
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Spurengase (im Bereich von ppt — ppm, d. h <10# %) sowie atmosphdirisches
Aerosol (feste Partikeln im GriBenbereich nm — pm und Konzentrationen
100-5000 Partikeln cm? bzw. 10-100 pg m?) sowie Hydrometeore (fliissige
Partikeln wie Nebel-, Wolken,- Regentropfen und feste Partikeln wie Eiskerne
und Schneekristalle; der Fliissigwassergehalt von Wolkentropfen liegt um 104
g m? Luft, die GrBe um 10 pm Durchmesser und die Anzahl betrégt einige
Hundert Tropfen pro em®) zu betrachten. Spurengase sind molekularen oder
atomaren Charakters (Gasphasenchemie) wohingegen atmosphirisches Aero-
sol ein biogen-chemisches Substrat von nahezu unendlicher Vielfalt ist {Aero-
solchemie) und Hydrometeore verdiinnte wiiirige Losungen von Gasen, Katio-
nen und Anionen (mit Konzentrationen = ppm) darstellen.

Mit dieser stofflich bezogenen Unterteilung des ., Stoffes Luft” benétigen
wir nicht mehr die Begriffe Luftschadstoff (es wird immer nur spezifisch zu
bestimmen sein, wann ein Stoff Schadstoff ist) und Luftbeimengung (Luft ist
eine Menge aus Stoffen); mehr zu dieser Problematik im néichsten Abschnits.

Im folgenden wird die Luftchemie entsprechend der o. g. Definition
etwas niher charakterisiert. Die Herkunft der Spurenstoffe betrifft die Fra-
ge nach den natiirlichen und anthropogenen Quellen und Emissionen (Bild
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Eine luftchemische Kernfrage ist die nach dem Verhiltnis anthropogener
zu natiirlichen Emissionen (oder Anieilen an den in der Atmosphiire ver-
teilten Spurenstoffen), d. h. nach der sich verindermnden chemischen Zn-
sammenstztung der Atmosphire (Schlesinger 1997). Die Verteilung der
Spurenstoffe bedeutet, chemisch-phinomenologisch deren raum-zeitlich
abhiingige Konzentration darzustelen, Grundlage jeder anthropogen
bedingten Verinderung in der chemischen Zusammensetzung der Atmos-
phiire ist die Kenntnis jhrer natiirlichen Zusammensetzung und deren Va-
riationen auf unterschiedlichen Zeitskalen. Das ist ein wesentlicher Ge-
genstand der Biegeochemie. Die Verteilung der Spurenstoffe im ,,Reak-
tor Atmosphire ist neben den Quellen (primiire Emission, chemische
Reaktionen als sekunddre Quellen) auch von deren Senken {chemische
Reaktionen, Deposition) und vom Transport abhiingig (Seinfeld 1986).
Der Transport ist Untersuchungsgegenstand der Meteorologie'. Zwei-
fellos gehort die Wirkung atmosphirischer Spurenstoffe {auf Vegetation,
Mensch, Tier und Material) nicht priméir zum Gegenstand der Luftchemie.
Die Luftchemie erweist sich hierbei aber als Hilfsdisziplin beispielsweise
fiir die Okotoxikologie. Die Wirkung von Spurenstoffen auf die Atmo-
sphére setbst (z. B. Klimadnderung) kann hingegen nur durch die Chemie
und Physik der Atmosphire erforscht werden (Charlson und Heintzenberg
1994).

Die Umwandlung der Spurenstoffe wird von Kinetik und Mecha-
nimus der chemischen Reaktionen beschrieben, der ,,eigentlichen® Luft-
chemie (Finlayson-Pitts und Pitts, 1986, Barker 1995). Die Ablagerung
der Spurenstoffe (von Edukten und Reaktionsprodukten) stellt den Auvs-
trag aus dem ,Reaktor” Atmosphire durch verschiedene physikalisch-
chemisch-biologische Prozesse dar. Wie bei der Emission werden hier
weitere Disziplinen beriihrt. Die Schnittstelle Atmosphire/Erd-
oberfliche ist die wichtigste Kopplung im biogeochemischen Stoff-
kreislauf (vgl. Bild 2).
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Bild 4: Finteilung der Luftchemie

Aus der Sichtweise der Atmosphire als chemischer Reaktor 1Bt sich eine
Unterteilung der Luftchemie nach den im Bild 4 gezeigten Kriterien darch-
fiihren. Selbstverstindlich konnen die im Bild 1 genannten Teildisziplinen
der Chemie in der Luftchemie Anwendung finden. Inshesondere sind die
Photochemie und Radikalchemie von allergriBter Bedeutung fiir die luft-
chemischen Prozesse. Thermische Reaktionen sind in der (unteren)
Atmosphiire aufgrund der wenig erhShbaren Temperatur begrenzt, dafiir
sind einige umso bedeutender (z. B. Raktionen des Os mit NO, NO- und
Alkenen). Dabei entstehen teilweise Radikale (also auf nicht-photochemi-
schen Weg), welche umfangreiche Reaktionsketten zur Folge haben. Schaut
man sich die Fachleute an, die auf dem Gebiet der Luftchemie arbeiten, so
stellt man fest, daB tiberwiegend Lehrstithle/Fachgebiete fiir physikalische
Chemie verireten sind (nicht nur bzgl. der heterogenen luftchemischen
Prozesse, s. Bild 4). Es folgen Lehrstiihie/Fachgebiete fir analvtische
Chemie (kein Analytiker sieht sich gerne als Dienstleister — auch wenn es imn
Kern der Dinge zutrifft — also war die Umweltanalytik eine willkommene
Herausforderung fiir ein eigenes Fachgebiet). Dann folgen Lehrstiihle/Fach-
gebiete fiir allgemeine, angewandte und anorganische Chemie. Eine grofie
Herausforderung fiir die zukiinftigen Aufgaben in der Luftchemie sehe ich
in der organischen Luftchemie (Isidirov 1990). In erster Linie ist die man-
gelhafte Kenntnis organischer Spurenkomponenten in der Atmosphire auf
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die Probleme bei der Probenahme und Analytik zuriickzufiihren. Die
Titelfrage wieder beriihrend, haben wir zunichst festgestellt, dal Atmeo-
sphérenchemie besser Luftchemie zu nennen sei (allerdings halte ich diese
Unterscheidung nicht fiir wesentlich). Wird die einleitend getroffenc
Feststellung akzeptiert, dab die Chemie grundsétzlich durch die organische
und anorganische sowie physikalische Chemie vollstindig dargestellt wer-
den kann, so mufl man alle weiteren (mit Ausnahme der analytischen Che-
mie als einer Hilfsdisziplin) chemischen Disziplinen (also auch die Luft-
chemie) als angewandt bezeichnen, nfimlich angewandt beziiglich spezietler
Fragestellungen (hier nach der chemischen Dynamik der Atmosphire). Im
folgenden Abschnitt wird festgestelit, da die Luftchemie wiederum ange-
wandt wird, um Probleme der Lufireinhaltung zu 16sen. Als Fazit liefe sich
(vgl. einleitendes Zitat von Pasteur) die Schlufolgerung ziehen, wir bendti-
gen den Begriff angewandte Disziplin nicht, um Probleme zu erkennen und
Zu 16sen, da wir grundsitzlich Wissenschaften und Techniken sowie deren
Teildisziplinen anwenden.

3. Luftchemie und Luftreinhaltung

Es gibt im Deutschen Begriffe wie Luftreinhaltung und Lufthygiene, die
nicht ganz identisch sind mit den englischen Begriffen Air Pollution Con-
trol und Air Qualiry. Wir haben gesehen, daf wir den Begriff Luftver-
schmutzung nicht benttigen. Baumbach (1993) versteht unter Luftrein-
haltung die Untersuchung von Entstehung, Ausbreitung und Wirkung von
Luftverunreinigungen, die dazugehdrende Meftechnik und die Anwendung
von Verfahren der Emissionsminderung und Vorschriften. Wir haben hier
einen eingebiirgerten Sprachgebrauch in dem Sinne, daB Luftreinhaltung
weder eine wissenschaftliche noch sonstige Disziplin ist, sondern eine pro-
blemorientierte Auvfgabenstellung. Der Begriff Ausbreitung wird dabei fiir
Umwandlung und Transport gebraucht. Demnach wire die Luftchemie
(neben Meterologie, Okotoxikologie, Umweltrecht, Verfahrenstechnik) ein
Instrument der Luftreinhaltung, um in erster Linie die Verteilung der (schii-
digenden) Spurenstoffe in der Atmosphire zu beschreiben. Im Bild 5 ist der
Versuch unternommen worden, die Luftreinhaltung als einen Regelkreis-
lauf darzustellen. Die Umweltverfahrenstechnik (Theodore und Bunocore
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1994) hat sich inzwischen als ¢in eigenstindiges und umfangreiches Gebiet
der Verfahrenstechnik herausgebildet.

[y Spurenstoffverteilung \

Emissionsguelle Wirkung

3 Bewertung

oW ey S —a S Bild 5: Luﬁrein-
haltung als
Regelkreislanf

Die Luftchemie kann — allerdings nur in enger Zusammenarbeit mit der
(Umwelt-)Meteorologie — die Spurenstoffverteilung, d. h. die raum-zeitlich
abhiingige chemische Zusammensetzung der Atmosphire fiir unterschiedliche
Emissionsszenarien darstellen. Dariiber hinaus wird die atmosphérische Wir-
kung selbst beschrieben, alse das lufichemische {z. B. Versiuerungs- und
Oxidationspotential) und klimatologische (z. B. Klimaantrieb) beschrieben.
Diese zu quantifizierenden Zielgriflen sind allerdings — in Abhéingigkeit von
unserem Wissen, unseren experimentellen und rechentechnischen Moglich-
keiten — mit teilweise sehr groBer Unsicherheit behaftet (Mdller und Schaller
1998). Nach diesem ersten Schritt muB die Wirkung der sich verfindemden
atmosphérischen (chemischen und physikalischen) Eigenschaften auf die
Biosphire (z. B. Waldschiiden) und die Technosphéire (z. B. Korrosion) als
Funktion von den atmosphérischen Eigenschaften dargestellt werden.
SchlieBlich ist ein weiterer entscheidender Schritt die Bewertung der Folgen
der Wirkung. Eine &konomische Bewertung ist zweifellos wichtig, aber nicht
hinreichend. Soziologische und aflgemein gesellschaftspolitische Kriterien
sind schon deshalb erforderlich, weil die Atmosphire weder staatliche noch
gesellschaftliche-Grenzen kennt, aber-vielen Wirkungen effektiv nur auf regio-
naler (z. B. Aziditiit) und sogar globaler Skala (z. B. Treibhauseffeke) begeg-
net werden kann. Als ein aktuelles Beispiel kann joint implementation gelten,
d. h. eine weitere Reduzierung des (negativen) atmosphérischen Wirkungs-
potentials (d. i. ,,Luftverschmutzung®) in Westeuropa wiire mit extremen Ko-
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sten und nur kleinem positiven Effekt verbunden — demzufolge ist es besser,
die Mittel (oder wenigstens einen Teil davon) in Strategien zur Verminderung
anthropogener Emissionen in andere Regionen zu investieren (Osteuropa,
Asien). Obgleich heute verfahrenstechnische Losungen fiir eine Vielzahl von
Emissionsproblemen angeboten werden, sehe ich eine weltweit durchgreifen-
de Verminderung schidigender Emissionen nur in verinderten Technologien
(z. B. Vergasung und Verfliissigung anstelle Verbrennung von Kohle) und
Alternativen in der Technologie und Konsumption. Bei einer miéglichen
Vervietfachung des globalen Pkw-Bestandes ist die Herabsetzung des Ben-
zinverbrauches auf die Hiilfte keine globale Losung, wenngleich jedoch ein
positiver Teilschritt. Fine Losung kann mur in alternativen Kraftstoffen
und/oder Antrieben (oder alternativen Transportsystemen) liegen. Fiir einen
grofen Fehler halte ich das Bestreben von Gruppen/Parteien, auf die Kern-
energie zu verzichten. Die chemische Bindungsenergie (fossile Brennstoffe)
ist einmal quantitativ zu begrenzt, um den steigenden Energiebedarf langfri-
stig zu decken und zum anderen zu ,.wertvoll”, wmn einfach dissipiert za wer-
den. Bekannte alternative Energieressourcen bieten keine globale Lisung.
Unbekannte Energieressourcen in die Bedarfsrechnung fiir die néchsten 100
Jahre mit einzubeziehen halte ich fiir verantwortungslos.

4. Aktuelle Probleme in Luftchemie und Luftreinhaltung

Wir haben gesehen, daB Luftchemie und Meteorologie untrennbar sind,
wenn die Atmosphire als physikalisch-chemisches System verstanden
werden soll. Die Untersuchung (luft)-chemischer Reaktionen im Labor ist
zunchmend wichtiger geworden, da alle Versuche, durch direkte Feldmes-
sungen Kinetik und Mechanismen chemischer Prozesse in der Afmos-
phire zu bestimmen, bisher ohne Erfolg waren. Feldmessungen ergeben
jedoch entscheidende phinomenologische Erkenntnisse und Zustandsbe-
schreibungen, die laborexperimentelle und modelitheoretische Ergebnisse
sowohl bestiitigen {(,.evaluieren™) als auch Hinweise auf noch durchzu-
fiihrende Laborexperimente und Modellverbesserungen geben kdnnen. In
kaum einer anderen Disziplin sind daher Modellierung, Feldmessungen
und Laboruntersuchungen wie in der Luftchemie so eng miteinander ver-
bunden.
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Bild 6: Ursache-Wirkung-Kette und Riickkopplung auf die Atmosphdire

Ein groBes methodisches Problem liegt in der Ubertragbarkeit von kineti-
schen und mechanistischen Laborergebnissen auf die Atmosphiire. Es sind
daher noch groflere Reaktoren' entstanden, um atmosphirische Verhilt-
nisse immer besser simulieren kénnen. Allerdings werden sich m. E. nie
die fiir den chemischen Umsatz in einem atmosphirischen Raumelement
entscheidenen Ver- und Entmischungsprozesse, die in verschiedenen
raum-zeitlichen Skalen stattfinden, simulieren lassen.

Wir wissen inzwischen, dafl die Atmosphiire durchaus natiirlich beding-
ten Anderungen (vgl. Tab. 1) und Variation ihrer chemischen und physi-
kalischen Eigenschaften unterliegt. Viele der in den letzten 100 Jahren
sich verindernden Eigenschaften der Atmosphire sind auch aus der Paleo-
klimatologie bekannt, allerdings mit dem Unterschied, daf diese natiirli-
chen Anderungen sich iiber lange (geologische) Zeitriume vollzogen. Bei
der Festlegung, was ist das Problem, mufl zwischen Zustéinden, deren Ur-
sachen sowie deren Wirkungen und den weiteren Folgen unterschieden
werden. Fiir die Luftchemie und Luftreinhaltung wird das Problem bei-
spielsweise (Tab. 1) die Zunahme der Aziditit (Versiuerung) sein, bedingt
durch eine Anderung des Budgets an Emissionen, die Séuren und Basen
bitden (Moéller u. a. 1996). Fiir den Forstmann liegt das Problem bei-
spielsweise in verminderiem Holzzuwachs, fiir den Geologen in einer
erhdhten Erosionsrate und fiir den Okologen in einer sich Zndernden
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Landnutzungstruktur. Es ist daher notwendig, die Wirkung (das eigentli-

che Problem) auf verschiedenen Ebenen zu unterscheiden (Bild 6).

Die uns gegenwiirtig beschiiftigenden atmosphérischen Probleme sind
zweifellos (es handelt sich hierbei umn keine Rangfolge — eine solche ist
m. E. nicht generell aufstellbar):

— tropospharisches Ozon, d. h. die Anderung (Zunahme) des Oxidations-
potentials (auch Oxidationskapazitdt genannt, oft mit der OH-Radi-
kalkonzentration gleichgesetze)!”; wihrend die anorganisch-chemi-
schen Gasreaktionen der Ozonchemie gut verstanden sind, gibt es noch
offene Felder im oxidativen Abbau von Kohlenwasserstoffen, insbe-
sondere bei Aromaten und sog. heterogenen Prozessen (Gas-Tropfen,
Gas-Aerosol-Wechselwirkung) und Flissigphasenreaktionen (Wolken-
chemie) werden im Ozonbudget bisher nicht oder unzureichend
beriicksichtigt, sind aber auch 7. T. noch unerforscht

— atmosphitische Aziditiit (saure Deposition);, war das Phiinomen ,,Saurer
Regen” vor 30 Jahren durch die stark ansteigenden Emissionen von SOz
und NO (Sidurebildner) in Westeuropa und Nordamerika bedingt, so
verschiebt sich dieses Problem einmal regional nach Asien (insb. Chi-
na) und erfordert eine Neubeweriung infolge der Moglichkeit eines
Uberschusses an Basen (NHs) und einer eventuelien Alkalisierung

— Treibhausgase (CO,, CHs, N:O, O3 u. a.) werden zunchmend primir
emittiert bzw. auch sekundir gebildet (CO;, O3) und fiihren zweifellos zu
einer Erwirmung der Atmosphiire; das Problem liegt in der technologisch
bedingten Nichtvermeidbarkeit der CO.-Bildung bei der Verbrennung
fossiler Rohstoffe und deren Veredlungsprodukte sowie in der biogen
bedingten Emission von CH. und N;O aus der Landwirtschaft (also
Nahrungsproduktion}, die bisher auch nicht erfolgreich eingedammt wer-
den konnte (z. B. durch Arten- und Bewirtschaftungswechsel)

— Aerosole, insbesondere Sulfataerosole fithren zu einer Abkithlung der
Atmogphiire vnd ,verdecken“ den Treibhauseffekt (Charlsoen und
Heintzenberg1994);das Problem ist hier sehr ,interessant”, da in Asien
die SO:-Emission und damit der Aerosolgehalt zweifellos noch steigen
werden (und zu einer ,,Verdeckung® des gleichfalls steigenden Erwiir-
mungspotentials durch Treibhausgase fithrt) aber andererseits durch
Raunchgasentschwefelung der Sulfatgehalt tiber Europa und Nord-
amerika wahrscheinlich spiirbar sinken wird und somit der Netto-Treib-
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hauseffekt zum Bruttoeffekt wird (die Verweilzeit von Aerosol betréigt
ca. 1 Woche, die der entscheidenden Treibhausgase > 40 Jahre)

— Abnahme des stratosph#irischen Ozons durch in der Troposphire lang-
lebige Spurengase (in erster Linie Chlorfluorkohlenwasserstoffe nnd
N:0); neben dem Hauptproblem, der Zunahme der Intensitéit kurzwel-
liger Strahlung (UV-B), die schédigend fiir den Menschen und die Bio-
sphire ist, treten fir die Atmosphire selbst (Photochemie, Tempera-
turverteilung) noch unzureichend beschreibbare Effekte auf.

Auf weitere Effekte und Probleme soll hier nicht eingegangen werden;

eine ausgezeichnete Darstellung findet sich bei Crutzen (1998).

Tab. 1: Atmosphdrische Umweltprobleme

Anderung (Ursache) Eigenschaft (Zustand) Wirkungsbeispiele
Budget Siuren/Basen Aziditit Korrogion, Waldschiiden
Znnahme wop. Os Oxidationsmmial Waldschiiden, Gesundheit
Zunahme von CO;, CH. u. a. Treibhauseffekt Erwiirmung

Zunahme Aerosolgehalt Aerosolantrieb Abkiihlung

Abnahme strat, Os UV{B}-Strahlung Gesundheit

5. Wolkenchemie — Verdnderung der Aziditit

In diesem letzten Abschnitt sollen beispielhaft fiir die neue Sicht der Mul-
tiphasenchemie aktuelle Ergebnisse von der wolkenchemischen MeBsta-
tion auf dem Brocken vorgestelit werden. Der Brocken im Harz (1142 m
iiber NN, 51.80° N, 10.67¢ E, htchste nérdliche Erhebung in Deutschland)
ist eine ideale Plattform fiir ein wolkenchemisches MeBprogramm in
Zentraleuropa. Im jihrlichen Mittel ist der Brockengipfel mehr als 40% der
Zeit in Wolken. Die mittlere Andauer von Wolken zeigt eine grofic Varia-
tionsbreite von weniger als 30 Minuten bis hin zu mehreren Tagen. Der
jihrliche mittlere Flitssigwassergehalt (LWC) der Wolken liegt zwischen
250 und 300 mg m™. Als hdufigster Wolkentyp werden konvektive Wolken
(33%) mit einer Basis von ca. 1000 m fiber NN beobachtet. Die Pro-
benahme von Wolkenwasser (im 1-h-Rhythmus, nur wihrend der frostfrei-
en Zeit; bis Ende 1997 wurden ca. 6500 Proben gewonnen) und die
Messung luftchemischer, meteorclogischer und wolkenphysikalischer Pa-
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rameter werden seit Mitte 1992 ausgefithrt. Die Brocken-Station ist die ein-
zige auBerhalb der USA betricbene wolkenchemische LangzeitmeBstation.
Zahlreiche Ergebnisse wuarden bisher veriffentlicht (Moller u. a. 1994,
Acker u. a. 1995, Moller u. a. 1996, Acker u. a. 1996, Maller u. a. 1997).

Bei der Analyse der Wolkenwasserproben wurden grofie Unterschiede in
der chemischen Zusammensetzung zwischen den einzelnen Ereignissen beob-
achtet, viel stirker, als dies aus der Niederschlagschemie bekannt ist (Rohde
und Granat, 1984; Marquardt und Thle, 1988; Baron und Denning, 1993;
Hansen u. a.,, 1994). Auch wihrend eines Wolkenereignisses konnen sich die
Spurenstoffkonzentrationen erheblich fndern. HaupteinfluBfaktoren sind Un-
terschiede in der Belastung der Luftmassen mit Schadstoffen, in der groB-
riumigen Transportcharakteristik sowie im wolkendynamischen und mikro-
physikalischen Verhalten der Luftpakete, die den Brocken erreichen. Eine de-
taillierte Untersuchung dieser einzelnen Faktoren ist Voraussetzung fiir ein Ver-
stindnis der Rolle von Wolken in der Atmosphérenchemie (ten Brink u. a.
1987; Noone 1988; De Felice u. a. 1991, Leaitch u. a. 1992, Collett u. a. 1995).

Zur lufichemischen Interpretation ist es zunéichst unerldBlich, die stati-
stischen Details der Wolken zu kennen (Wolkenklimatologie); dazuw peh-
ren in erster Linie der Fliissigwassergehalt (LWC), die Andauer und jah-
reszeitliche Verteilung der Wolken (Bild 7), Wolkenbasis und Wolkenober-
kante sowie auch die Tropfengréfenverteilung. Die letzten beiden Para-
meter konnen infolge des meftechnischen Aufwandes im atlgemeinen nur
wihrend Mefkampagnen erfafit werden.
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Die jdhrlichen Mittel des Fliissigwassergehaltes und die Hévfigkeits-
verteilung der LWC-Klassen zeigen am Brocken nur eine geringe Varia-
tion (in mg m?*:1991: 260, 1992: 274, 1993: 298, 1994: 287; 1995: 353
1996; 270). Wihrend dieser Jahre dominieren mit ca. 75% der Hiufigkeit
Wolkenereignisse mit Fliissigwassergehalten bis 370 mg m?. Trotz
Schwankungen des Signals ,.Station-in-Wolke™ (Bild 7) 146t sich kein
Trend erkennen; kein anderer Berg in Deutschland ist auch nur annihermnd
hiufig in Wolken wie der Brocken. Fiir den Zeitraum 1981-1991 {April-
Oktober) wurde auf der Basis der Beobachtungsdaten von Braunlage fol-
gende Verteilung der Wolkenarten {iber alle HShen und fiir verschiedene
Héhenstufen iber der Wolkenbasis, wenn der Brocken in Wolken ist, er-
mittelt (in %):

Cumulus 8.1 Stratocumulus 319
Curnulonimbus 2,1 stratus neb 8.6
S¢/Cu 316 stratus fractus 11,7

Der Fliissigwassergehalt innerhalb eines Wolkenereignisses variiert mit
der Zeit wesentlich stiirker, als es die Variation des jabrlichen Mittels zeigt.
Der LWC nimmt stark zu oder ab bei beginnenden, endenden oder unter-
brochenen Wolkenereignissen, wihrend er im Wolkeninnern geringeren
Schwankungen unterliegt. Da der Fliissigwassergehalt ganz entscheidend
die Konzentration: der geldsten Spurenstoffe in der Wolke bestimrnt, ist der
LWC die wichtigste KenngriBe fiir die Bewertung gemessener Gehalte an
Wolkenwasserinhaltsstoffen.

Tab. 2: Fliissigwassergehalt (IWC) in mg m* und Gesamtionengehalt
(TIC) in meg I in stratiformen und konvekiiven Wolken in Abhingigkeit
von der Héohe iiber der Wolkenbasis am Brocken 1993/94 (n. b. = nicht
beobachiet)

Héhe tiber LWwC LWC TIC TIC
Wolkenbasis [m] konvektiv stratiform konvektiv stratiform
2525 88 £ 55 5025 3564 £1379 2726 £1388
100 + 50 174 + 93 108 2 44 1494 £ 782 1296+ 742
200 + 50 304 + 68 192 + 45 622 + 285 657 + 251
300 £ 50 365 £ 90 315+ 98 792 £ 515 504 & 271
400 = 50 425 = 50 402 £ 38 392+11 217+ 21

500 + 50 n b 481 + 68 n b 375+ 33
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Die Geschichte der Luftmasse (Herkunft, Beladung mit Schadstoffen, cha-
rakteristische Transportparameter) stellt eine weitere wesentliche Einfluf3-
grifle auf den Gesamtionengehalt im Wolkenwasser dar.

Eine der interessantesten Anderungen, die im Brocken-Wolkenwasser
zwischen 1992 und 1996 beobachtet wurde, ist die Aziditiit. Zunichst
wurde ein ,dramatischer” Anstieg von 35 (1992) auf 140 peql' (1994)
gefunden; seit 1995 nimmt die Aziditit wieder langsam ab (vergl. Bild 8).
Es wurde jedoch kein deutlicher Trend eines anderen ionischen Bestand-
teils des Wolkenwasser gefunden.
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Bild 8: Trend von Ionenkonzentrationen {Jahresmittelwerte) im Wolken-
wasser an der Brocken-Station

Die pH-Verteilung (Bild 9) zeigt ebenfalls einige Besonderheiten. Zu-
néchst fillt die bimodale pH-Verteilung auf, die besonders deutlich 1992,
1993 und 1993 und weniger deutlich 1996 (Ausnahme; 1994) ist. Der hiu-
figste pH ist 4,25 (24,4 + 0,8% aller Ereignisse), einzige Ausnahme ist das
Jahr 1994 mit einem deutlich héheren Anteil (31,4%). Die Darstellung
zeigt weiterhin, daf die Anzahl ,.alkalischer* Ereignisse (pH > 5) seit 1992
abnimmt, wohingegen die Anzahl saurerer Ereignisse (pH < 4) zunimmt
bis 1995. Das wird jedoch nicht deutlich ausgedriickt durch die Jahres-
mittelwerte in Tab. 3, insbesondere, wenn der relative Anteil zu den pH-
Klassen dargestellt wird: 11,1% (£ 32%) zu pH < 3,5, 72,7% (£ 3%) zu
pH 3,5-5,5 und 16,1% (x 30%) zu pH > 5,5. Mehr als Tendenz denn als
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Trend 148t sich feststellen, da3 Nitrat fiir Proben mit pH < 3,5 und
Ammonitin bei pH > 5,5 zunehmen. Insgesamt kann festgestellt werden,
daf die Pufferkapazitit (a-b) in alkalischen Proben (pH > 5,5) abgenom-

men hat.
45 Porcamage (%)
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a0 21993
25 B-1504
- 1996
20 1996

15

o
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Bild 9:
Station

Tab. 3: Wolkenwasserzusammensetzung fiir verschiedenen pH-Klassen
{Jahresmittel) in peg U, LWC in mg m?, a-b = [SO# ] + [NOs} - [NHs]

276 325 376 426 475 525 575 625 675 725 175

pH claes

Hiufigkeitsverteiiung des pH im Wolkenwasser an der Brocken-

- [Ca**]

pH/ <35 3,3-5,5 >33

Param, 1993 1994 1995 1993 1994 1995 1993 1994 1993
502 883 617 734 233 198 235 203 363 301
NOs 888 927 10350 250 211 252 213 384 275
NH. 988 1096 1044 354 257 352 436 457 501
Ca¥» 173 169 119 47 68 44 46 323 97
H+ 500 619 98 74 80 87 6% 09 08
a-b 608 279 671 22 84 9 -66 -33 -22
Na/Cl 082 081 1,20 089 098 10 099 1,15 Lo
LWC 169 247 233 288 323 429 273 290 364
n 63 148 182 754 80B 952 237 113 206

Ungeachtet grofier Konzentrationsunterschiede zwischen den Klassen pH
< 3,5 und pH = 3,5-5,5, scheint die chemische Charakteristik dhnlich zu
sein, da es keine Unterschiede in den Konzentrationgverhiltnissen zwi-
schen den verschiedenen Spezies gibt. Nur die Klasse pH > 5,5 zeigt ein
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anderes Verhalten. Diese Ereignisse kdnnen als ,Kalzium-reich® and ,,Ni-
trat-arm* charakterisiert werden.

6. Einflul von Wolken auf die Ozonkonzentration

Wolken beeinflussen die Spurengasverteilung durch viele nichtlineare
Wechselwirkungen zwischen dynamischen, mikrophysikalischen und
physiko-chemischen Prozessen. Sie spielen eine bedeutende Rolle bei der
vertikalen Umverteilung, chemischen Transformation und dem Entfernen
von Spurenkomponenten aus der Tropoesphire. Dartiber hinaus heeinflus-
sen sie die Strahlung und Photolyseraten. Die Verweilzeit von Ozon in der
Troposhire wird durch Senkenprozesse bestimmt, zu denen die trockene
Deposition, (Gasphasenreaktionen sowie heterogene Prozesse gehdren.
Wolken vermindem die Konzentrationen der Radikale OH und HOx
betrichtlich. Dabei besteht zwischen der Gas- und der Fliissigphase ein
permanentes Ungleichgewicht. In der Nettobilanz ist die Gasphase Produ-
zent und die Fliissigphase Konsument von Oxidantien in der belasteten
Atmosphire. So wird bei Anwesenheit von Wolken die Preduoktion von
Ozon unterdriickt. Theoretische Studien zur Rolle der Wolken in der Oxi-
dantienchemie z. B. durch Lelieveld und Crutzen (1991), Mdller und Mau-
ersberger (1992), Walcek (1992) unter Nutzung von Modellen mit gekop-
pelter Gas- und Fliissigphasenchemie weisen darauf hin, daB aber nicht
nur die Nettoproduktion von Ozon bei Anwesenheit von Woiken reduziert
sein kann, sondern daf auch ein heterogener Ozonabbau maglich ist. Das
heiBt, daB Ozon auch durch Fliissigphasenreaktionen aus der Atmosphire
entfernt werden kann. Neueste Modellrechnungen zeigen (Matthisen u. a.
1997, Liang und Jacob 1997, Walcek u. a. 1997), da vor allem die wol-
kenphysikalischen Parameter (Haufigkeit und Volumenanteil der Wolken
an der Mischschicht) die Grofle der Ozonabsenkung bestimmen.

Acker u. a. (1995) haben erstmals experimentell an der Brocken-Station
gezeigt, dafl in bestimmten Wolken eine erhebliche Ozonabsenkung im
Vergleich zur wolkenfreien Luft auftreten kann, Wihrend der kontinuier-
lichen Aufzeichnung von Ozon auf dem Brocken wurde hiufig beobach-
tet, dafi die Ozonkonzentration mit Durchzug einer Wolke rasch abnahm.
Bei allen zur Auswertung herangezogenen Ereignissen wurde eine
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Ozonabnahme infolge NO»-Einflusses ausgeschlossen. Die am Brocken
registrierte interstitielle Os-Konzentration kann bis zu 50% niedriger sein
als vor und nach dem Wolkenereignis. Aus dem kontinuierlich laufenden
Programm zur Wolkenwasserprobenahme wurde ein Datensatz (Einzel-
ereignisse und mitilere Konzentrationen) zur Charakterisierung der Wol-
kenereignisse mit (Klasse I) und ohne (Klasse II) Effekt auf die Ozon-
konzentration. Dabei treten groBe Unterschiede in der chemischen Zu-
sammensetzung des Wolkenwassers zwischen beiden Klassen auf (Tab. 4),
die jedoch nicht durch unterschiedliche LWC verursacht werden, sondern
auf eine unterschiedliche ,,Vergangenheit” der Wolkenereignisse zuriick-
gefiihrt wurde.

Tab. 4: LWC-gewichtete mittlere Zusammenserzung (in meg/l) und LWC
(in mg/m’) fiir ausgewdhlite Ereignisse des Jahres 1993 im Vergleich zu
den mittleren Zusammensetzungen der Klasse I (Ozonabnahme) und Klas-
se I (keine Ozonabnahme) fiir die Jahre 1992 und 1993

Klasse | Klasse [1

1992 (n=9} 1993 (n=22) 1992 (n=15) 1993 (n=39)

cr 67 67 85 71
NOr 643 482 218 131
SO& 462 453 205 131
Na* 70 59 91 62
NHe+ 652 680 239 199
Ca» 242 87 61 26
Mgzt 47 ) 21 19
H+ 37 142 39 47
LWC 249 233 277 266

Daneben wurden grofe Unterschiede in der mittleren Andauer von Wol-
kenereignissen der Klasse I und Klasse 11 gefunden (Tab. 5). Ein dentli-
cher Unterschied in der Verteilung der Wolkenarien konnte dabei nicht
festgestellt werden.
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Tab. 5: Charakteristische Parameter der Wolkenereignisse von 1993 mit
{Klasse I) und ohne (Klasse II) Ozonminderung

mittlere Andaver der Ozonkonzentration Anteil der Zeit
Wolkenereignisse (in ppb) des Transportes in
{in h) vorfoach  wihrend des Wolken wihrend
dern Ereignis Ereignisses der zwci Tage vor

Erreichen des Brockens

Klasse ] 98+11,0 45+9 3348 12%
Klasse 11 18,5 £ 16,0 2943 43%

Mit einem weit tber die Trajektorienberechnung hinausgehenden, die
Transportmerkmale analysierendem Programm, wurden zu den Trajek-
tortenkollektiven die dreidimensionalen Koordinaten der mittieren Trajek-
torie und deren Variabilitit sowie weitere relevanie Parameter wie der
Anteil des Transportprozesses in einer Wolke (relative Feuchte > 80%)
bzw. in der Mischungsschicht bestimmet. Mit dem Anteil des Wolkentrans-
portes nehmen sowohl chemische Umsetzungen von atmosphérischen
Spurenstoffen als auch deren nasse Deposition durch Niederschlags-
prozesse zu. Die detaillierte Transportanalyse zeigt klar, daB der einzige
signifikante Unterschied in der Geschichte der Luftmasse zwischen Ereig-
nissen der Klasse I und der Klasse II durch die Zeit gegeben ist, die die
Luftmasse in Wolken transportiert worden ist wihrend der zwei Tage vor
Emeichen des Brockens (Tab. 3). Fiir Ereignisse mit Ozonriickgang ist die-
ser Anteil des Transportes in der Wolke mit 12% relativ gering. Dagegen
wird ein deutlich héherer Anteil des Transportes der Luftmassen in Wol-
ken (43%) fiir die Ereignisse ohne Ozoneffekt beobachtet. Wir schluB-
folgern, dab diese Ereignisse, die auch Iinger andavern, auf ihrem Weg
zum Brocken mehr mit Niederschléigen und folglich mit einem Entfernen
von Spurenstoffen verbunden sind, was letztlich zu geringeren Ionenge-
halten im gesammelten Wolkenwasser fiihrt.

Es liegt die Vermutung nahe, daf} Episoden der Klasse I1 durch wolken-
zyklische Prozesse (mit Wolkenneubildung durch Kondensation und
Wolkenauflosung durch Niederschlige und Verdampfen) charakterisiert
sind {grofiskalige Bewtlkung), wihrend Ercignisse der Klasse I mehr mit
einzelnen, meist isolierten Wolken assoziiert sind (kleinskalige Bewdil-
kung). Wie bereits erwihnt, reduzieren Wolkenzyklen, verbunden mit
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Niederschlag, die atmosphirische Beladung mit typischen anthropogenen
Wolkenspurenstoffen wie Sulfat, Nitrat und Ammonium. Im Gegensatz
dazu wird Seesalz (in Form von NaCl) kaum entfernt aufgrmnd seiner ho-
mogenen Verteilung in der Mischungsschicht. Die sogar etwas hdhere
NaCl-Konzentration bei Klasse II-Wolkenereignissen kann durch effekti-
ves Einmischen von Seesalz in die Wolkenschicht bedingt sein.

Es kann aber keinesfalls ansgeschlossen werden, daf wihrend Klasse
II-Episoden nicht auch ein Ozoenriickgang auftritt, aber die Variation der
Ozonkonzeniration mit der Passage von Wolken ist zu gering fiir eine di-
rekte Beobachtung. Wahrscheinlich sind diese Ereignisse wegen der gro-
Ben Ausdehnung der Wolkendecke bedeutend fiir das meseskalige Ozon-
budget. Diese Auffassung wird unterstiitzt durch die gemittelten Ozonkon-
zentrationen beider Klassen, siche Tab. 5. Die mittlere Hintergrund-Kon-
zentration von Ozon (nicht die interstitielle Konzentration) ist bei
Ereignissen mit Ozonriickgang mit 45 + 9 ppb signifikant héher als fiir
Ereignisse der Klasse II (29 = 3 ppb). Das kann bedeuten, daf} bei Epi-
soden ohne am Brocken ,registriertem* Ozonrlickgang die mesoskalige
Ozonkonzentration bereits reduziert war infolge groBriumiger Wolken-
prozesse. AuBerdem ist die interstitielle Os-Konzentration der Ereignisse
der Klasse I (,,wolkenreduziertes” Ozon) mit 33 + 8 ppb sehr dhnlich dem
Wert-der Hintergrund-konzentration des Ozons der Klasse IT (29 + 3 ppb).
In Wolken der Klasse I tritt die Ozonabnahme als mehr isolierter und des-
halb meBbarer Effekt auf. Der Einflull von Wolken (und letztlich ihrer che-
mischen Zusammensetzung, wodurch die multiphasenchemischen Pro-
zesse bestimmit werden) konnte auch iiberzeugend gezeigt werden durch
die Anderung der jahreszeitlichen Amplitude des Ozons (Verhltnis von
Sommermaximum zv Winterminimum) im Vergleich zu anderen dewut-
schen Bergstationen, an denen Os gemessen wird (Moller u. a. 1998).
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Bild 10 zeigt den erwarteten Zusammenhang, daB mit zunehmender Héhe
die jahreszeitliche Schwankung des Ozons geringer wird. Wihrend fiir die
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anderen deutschen Bergstationen kein Trend zu erkennen ist im betrachte-
ten Zeitraum, 50 hat der Brocken 1992 eine deutlich héhere Amplitude
(3,4) als aus dem generellen Héhen-Amplituden-Verlauf zu erwarten wiire
(etwa 2). Die Amplitude nimmt stetig ab bis 1994 und zeigt seitdem keine
Verinderungen mehr. Dieser Verlauf ist nur durch die Zunahme des Win-
terminimums bestimmi (Bild 11}, das letztlich durch einen Zusammen-
hang zwischen der sich veriinderten chemischen Zusammensetzung
{Abschn. 3) und der damit verbundenen Kapazitit der Wolken, Ozon ab-
zubauen, erkldrt werden kann. Besonders deutlich wird die Hypothese
dadurch unterstiitzt, daf an dem nur 10 km weiter siidlich gelegenen
Wurmberg keine signifikante Anderung des Winter-Ozon-Minimums
beobachtet wird. Der Gipfel des Wurmbergs ist infolge seiner geringeren
Hohe nur zu einem Bruchteil des Jahres im Vergleich zum Brocken in
Wolken, so daB er im Mittel die ,,wolkenfreie” Ozonkonzentration repri-
sentiert. Diese Daten zeigen deutlich, daB ein Versténdnis des troposhiri-
schen Ozonbudgets unvollstindig ist ohne Beriicksichtigung der chemi-
schen Prozesse in Wolken. Dabei kommt verschmutzter Luftmassen eine
besendere Rolle beim heterogenen Ozonabbau zu.

Anmerkungen

{ In der Disknssion nach meinem Vortrag wurde m. E. villig richtig bemerkt, dal jede
Diskussion um den ,Rang” der Disziplinen sich erlibrigt, wenn man die physikalische,
analytische und theoretische Chemie als ,,\Werkzeuge™ der  stofflichen” Chemie betrach-
tet.

2 Zur Diskussion ,Atmosphirenchemie™ oder ., Luftchemie™ s. ndchsten Abschmitt.

3 Vom chem. Priisidenten der Adw der DDR, Scheler, auf dem Leibniz-Tag 1988 als
Grundsatz der AdW-Tatigkeit genannt (Jahrbuch der AdW, 1988, 5. 224).

4 Zum Beispiel J. Evelyn (1661) ,Fumifugiunm: or the inconvenience of the aer and smoa-
ke of Londen dissipated. Together with some remedics humbly proposed to his sacred
Majestic and to the Parliament now assembied.”

3 Als éltestes ohne zeitliche Liicken bestehendes chemisches Institut in Deutschland gilt
das Institut fiir Planzen- und Holzchernie in Tharandt (an der TU Dresden), gegriindet
1847 von Stockert.

6 Es sollte an dieser Stefle angemerkt werden, daB die Chemie als eine der iltesten
Wissenschaften der Menschheit ihren Ursprung in den , Elementen® (Wasser, Boden Luft
und Fever) und Stoffen der Umwelt gefunden hat und deshalb die Chemie von ihrern Ur-
sprung her als Naturstoffchemie zu bezeichnen ist (Natur = Umwelt = Bie + Geo). Die
Diskussion ,.Chemic und Umwelt” beinhaltet, daB unsere ,.Umwelt” (das natiirliche Sy-
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stem) anthropogen gestdnt und modifiziert (z. T. bestimmt) ist, also Natur = Geo + Bio +
Techno. ,.Techno” bezeichnet die Technosphire (daraus leitet sich zwanglos das Aufga-
bengebiet der rechnischen Chemie oder chemischen Technologie ab).

Ich méchie an dieser Stelle den Begriff Disziplin nicht iiberbetonen im herkdmmlichen
Sinne der Abgrenzung eines Wissenschaftszweiges und Fachgebietes (denken wir auch
begrenzen im Sinne von disziplinieren), zumal wir noch sehen werden, dafi die Atmo-
sphiirische Chemie mehr cine frterdisziplin ist.

Auch wenn der Begriff Umweltchemie detn modernen (oder postmodernen?) Trend der
Auflssung von Disziplinen, d. h. problemorientiertern (berschreitens disziplindrer Gren-
zen vieleicht folgt {(wir sechen diesen Trend im sog. fachiibergreifenden Studium ) so pli-
diere ich immmer noch dafiir, schlieflich nur noch von Chemie zu sprechen. Allerdings
wird es wohl nicht eine Entwicklung zurtick zu G. W. Leibniz geben, den man landliufig
fiir den letzten Universalgelehrten h#lt (d. h., ihm soll das ganze Wissen seiner Zeit in
Verstindnis und Umfang zur Verfiignng gestanden haben). Wir werden jedoch im niich-
sten Abschnitt sehen, daB der Ausspruch von G. Ch. Lichtenberg (1742-1799), ,, Wer nur
die Chemie versicht, versteht auch die nicht recht* filr die Laftchemic sehr zotreffend ist.
Ein Lehrbuch der ,,Umweltchemie™ (Blicfert, 1994} kann nur generalistisch, um nicht zu
sagen ,diinn* werden {das ist kein personlicher Vorwurf an den Autor).

Das Springer-Umweltlexikon (1995) setzt Skologische Chemie = Umweltchemie, kennt
aber weder Luft- noch Atmosphiirenchemie (kein Wunder, wenn wan sich die Profession
der Herausgeber ansieht}. Der Begriff Skelogische Chemie wurde bercits 1968 von Korte
gepragt. In der Deutschen Chemischen Gesellschaft gibt es eine Fachgruppe ,,Umwelt-
chemie und Okotoxikelogie”. Dahinter verbirgt sich m. E. die ékologische Chemie im
dargelegten Sinn, d. b, einer breiten und diffusen Definition. Streit (1994) definiert die
Okotoxikologie als die ,,Wissenschaft von den Wirkungen anthropogener chemischer
(Arnm. D. M3tler: gibt es eigentlich nichi-chemische Substanzen?) Substanzen auf Orga-
nisten, Organismengemeinschaften und Okosysteme (Anm. D. Méller: 50 weir so guf)
und vorn Eintrag, der Verteilung und Umwandhing dieser Substanzen in verschiedenen
Kempartimenten der Biosphire (Anm. D. Miller: diesem letzteren Teil kann ich nicht fol-
gen, da hier die Okotoxikologie Aufgabengebicte der dkologischen Chemie, der Biogeo-
chemie und Luftchemie wsurpiert). Wenn schon immer mehr Disziplinen definiert wer-
den, sollten diese diszipliniert bleiben und ibre Grenzen besser aufzeichnen, um kovope-
rativ sein zo kénnen und damit sinnvel! fiir die Wissenschaft. Neben Kanws Bemerkung
{vgl. Anmerkung 13) zur Wissenschafiseinteilung diirfic wohl in diesem Jahrhundert zu-
siitzlich der marktorientierte menschlich-wissenschaftliche Individualdrang bestimmend
sein bei der ,Erfindung” immer mehr interdiszipliniirer Disziplinen mit znnehmender
{nicht-iiberschaubaren} (berlappungen. SinnvolKer) wiire, die Forschung auf die Schnitt-
stellen durch interdisziplindre Kooperation zwischen verschiedenenen Disziplinen zu fo-
kussieren. Dem steht aber weitgehend die ressortbezogene Forderung (im Klartext: ¥i-
nanzierung) entgegen.

10 Dieser Begriff wird (neben Geochemie und Okologischer Chemie) im Rémpp-Che-

1

—

mielexikon genannt, jedoch werden weder Luft- noch Atmosphiirenchemie erwihnt. Das
dndert sich hoffenilich in Zukunfi, nachdem Paul Crutzen 1995 den Nobelpreis fiir Che-
mie {mit Rowland und Molina zusammen) fiir luftchemische Erkenntnisse erhielt.
Bemerkenswerterweise gibt es keine Lufiphysik, sondern nur die Atmosphirenphysik,
wornit sicherlich die verzngsweise Sichtweise der Physik anf das ,System als Ganzes*
unterstrichen wird.
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12 Springer-Umweltlexikon (1995). Diese Definition (Meteorologie als die Lehte von der
Physik und Chemie der Atmosphére) wurde schen vm 1986 vom Leiter des Meteorolo-
gischen Dienstes der DDR, W, Bohme, geprigt, allerdings erst nach jahrelanger , Einwir-
kung” durch Chemiker (Moller und Rolle 1987, Maoller 1988). D. Métler war 1982 der
Erste, der sich auf dem Gebiet der ..Atmosphiirenchemie” in der DDR habilitierte (W,
Béhme war ein Gutachter). Im Rahmen der Zentralen Arbeitsgruppe ,.Reinhaitung der
Luft” der Kammer der Technik der DDR griindete D. Moller 1984 eine Facharbeits-
gruppe L Atmosphiirenchemie®, die 1992 jhre Arbeit einstellte. Instimutionalisiert wurde
die , Atmesphirenchemie” mit der Griindung einer gleichnamigen Abteilung am Hein-
rich-Hertz-Institut fiir Atmosphiirenforschung und Gecmagnetismus 1989 (Leiier: D.
Moller), die Ende 1992 mit der ,,Abwicklung” der AdW fonpal aufhdrte zu existieren
aber gliicklicherweise personell und inbaltlich in der Forschungseinrichtung fiir Luft-
chemie (Anbenstelle des Frannhofer-Instituts fir Atmosphiirische Umweltforschung;
Leiter: D. Mdiler) bis Ende 1994 weiterbestehen konnte. Seit Anfang 1995 wurde diese
Arbeitsgruppe (nachdem die FhG beschloB, diese Forschungseinrichtung aufzulésen) in
den Lehrstohl fir Luftchemie und Luftreinhaltung integrient. Es ist festzuhalten, daB in
Ostdeutschland die Lufichemie eine Tradition hat. Die groBen (west-)deutschen Lofi-
chemiker (beide iibrigens Meteorologen) Chr. Junge (gest. 1995) und H.-W Georgii (geb.
1925) haben seit Beginn der 60er Jahre in Mainz (Max-Planck-Institut) bzw. Frank-
furt/M. (Universitit) dig Loftchemie aus der Air Pollution Meteorology heraus emwickelt,
Heute sind u. & (ich nenne hier auch nur Institute, die den Begriff Chemie im Namen
fiihren) fithrend auf dem Gebiet der (westdeutschen) Luftchemie die MPI-Abteilung filr
Luftchemie (P. Crutzen) und MPI-Abteilung fiir Biogeochemie (M. O. Andreac), das
Institut fiir atmosphérische Chemie {D. Ehhalt) und das fnstitst filr Chemie der belaste-
ten Atmosphdre (D. Kley) zu nennen. Als Begriinder der Meteorologie (,.Aus-
einandersetzung mit den Witterungserscheinungen®) wird Aristoteles (384-322 v. Chr)
angesehen

13 Kant haite in seinem ,,Streit der Fakultéiten in drey Abschnitten* trocken bemerkt, daB bei
der Einteilung der Fakultiiten in die drei ,,oberen* (dic theologische, juristische und medi-
zinische — die ihre Lehren awvs der Bibel, dem Landesrecht und der Medizinalordnung
anstelle verniinfigerweise avs der Vermunfi, dem Naturrecht und der Physiologie zichen)
die ,,untere”, die philosophische, nicht weisungsgebunden ist sondern lediglich unter der
Gesetzgebung der Vernunft steht.

14 Genauer gesagt einer Teildisziplin der Meterclogie, der Umweltmeteorologie {im Eng-
lischen etwas besser als Air Pollution Meteorology bezeichnet - beides sind m. E. nicht
sehr gltickliche Formulierungen). Da die Atmosphiire ein hoch-dynamisches System. ist,
sind chemische Prozesse und Transportprozesse immer miteinander verbunden {wenn-
gleich der Cherniker den Transpert und der Meteorcloge die Umwandiung nicht ,,mé-
gen™). An dieseT Stetle mdchte ich bemmerken, daB es weder richtig ist, wenn die Luft-
chemie die Meteorologie (als traditionelle Physik der Atmosphiire) noch die Meteoro-
logie die Lufichemie subsumiert. lch mache hier Vorschlige - cbwoh! ich sie nicht un-
ernst meine, sollten sie nicht allzv ernst genommen werden — fir eine neue Bezeichnung
dessen, was man unter Atmosphirenforschung (eine ebensolche Hilfskonsttuktion wie
Umweitforschung) verstehen sollte: Atmographie (vgl. Ozeanographie — in der DDR.
wurde offenbar von Ozeanologie gesprochen, s. Scharmmow, 1978), Afmologie (vgl. Hy-
drologie) oder Ligtkunde {vgl. Bodenkunde}. Da die Hydrologie nach ihremn Verstindnis
sehr der Meteorologie {Wasser anstelle Lufty Zhnelt und Luftkunde etwas altertimlich
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klingt {Obrigens wiire der Term — hiitte er nicht den bekannten MiBbrauch erlitten —
Luftschutz wesentlich besser als Luftreinhaltung, vgl. Bodenschutz und Gewiisserschutz)
schlage ich Asmographie als die Wissenschaft vor, die sich mi¢ den chemischen und phy-
sikalischen Erscheinungen und Prozessen in der Atmosphire und im Grenzbereich
Atmosphiire/Erdoberfidche befalt,

15 Der Vollstindigkeit halber erwihne ich den Begriff allgemeine Chemie fiir Lehrstith-
te/Fachbereiche, nur um festzustellen, dall entweder die Finanzierung nicht reichte, um
mehrere Personen mit der Yerantwortung fiir Teildisziplinen zu betraver oder aber (das
wifft avch auf die institutionalisierte angewandie Chemie zu) ein Alibi fiir unbegrenzie
Freiheitsgrade in der Selbstbestimmung des chemischen Arbeitsgegenstandes zu haben.
Es gibt auch die rheoretische Chemie. Wir sollten diese nicht mit Modellierung (konkre-
ter: numerische Simulation chemischer Prozesse, z. B. in der Luft) verwechseln, denn das
ist auch ,nur” ein Experiment mit anderen Methoden. Jeder pute Experimentator hat eine
Hypothese, die auf einer/mehreren bereits Uberpriifien Theorien beruht. Hat er sie nicht,
ist er ein schiechter Experimentator oder ein Empiriker (letzteres halte ich u. U. nicht fiir
schlecht).

16 Photosmogreaktor EUROPHOR in Valencia und Heterogen-chemischer Reaktor AIDA, in
Kartsruhe.

17 Es gibt meines Erachtens noch keine allgemeine und auch durchgéngig physikalisch sinn-
volle Definition, cbwohl es dazu avsreichend Literatur gibt (z. B. Becker 1998).
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