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Olaf Hellmuth

Zur Modellierung von Gas-Aerosol-Wechselwirkungen in der
planetarischen Grenzschicht

1.  Zur Bedeutung atmosphérischer Aerosole fir die Stabilisierung des
Erdklimas

Ende der 60er Jahre postulierte James Lovelock einen negativen Riickkopp-
lungsmechanismus zur Erklarung der Homoostase des Erdklimas tiber geolo-
gische Zeitrdume, der unter dem Namen Gaia-Hypothese populdr geworden
ist (siehe z.B. Lovelock, 1993). Der Name ,,Gaia“ ist die Bezeichnung fir die
griechische Erdgottheit und wurde von dem Nobelpreistrdger William Gol-
ding sowie von James Lovelock als Synonym fir einen sich selbst regu-
lierenden geo- und biophysikalischen Funktionsmechanismus auf globaler
Skala verwendet. Vereinfacht besagt die Gaia-Hypothese, dass die Tempera-
tur, der Oxidationszustand, der Sauregehalt sowie bestimmte Aspekte von
Gesteinen und Gewassern zu jeder Zeit konstant bleiben, d.h. in einem homo-
ostatischen Verhdltnis zu einander stehen, das durch massive Riickkopp-
lungspozesse aufrechterhalten wird. Diese Rickkopplungsprozesse werden
durch die belebte Welt selbst initiiert, wobei sich die Gleichgewichtsbedin-
gungen dynamisch mit der Evolution des Lebens (nicht einzelner Lebewesen)
verdndern.

Die Gaia-Hypothese erfuhr Ende der 80er Jahre durch Charlson, Lovelock,
Andrea und Warren (Charlson et al., 1987) eine wesentliche Erweiterung, die
nach den Anfangsbuchstaben der Autoren als CLAW-Hypothese Eingang in
die Literatur gefunden hat. In diesem postulierten negativen Riickkoppl-
ungsmechanismus spielen Sulfataerosole eine Schlusselrolle bei der Stabili-
sierung des Erdklimas. Der Mechanismus geht von einer angenommen
globalen Erwarmung aus, im Zuge derer die Emission von Dimethylsulfid
(DMS, CH3SCHs) durch Phytoplankton (Algen) aus dem Ozean in die Atmo-
sphére verstarkt wird. Durch Gasphasenoxidation von DMS entsteht Schwe-
feldioxid (SO,), das wiederum mit dem Hydroxylradikal (OH) reagiert und
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als Oxidationsprodukt gasformige Schwefelséure (H,SO,) ergibt. Nach dem

gegenwartigen Wissensstand bilden tiber den Ozeanen gasférmige Schwefel-

séure und Wasserdampf die entscheidenden Vorl&ufersubstanzen fir die ho-
mogene heteromolekulare (bindre) Nukleation von Sulfataerosolen mit einem

Durchmesser der Gréfienordnung 1 nm. Durch Kondensations- und Koagula-

tions-prozesse kdnnen diese Kleinstpartikel tiber bislang noch nicht vollstand-

ig verstandenen Zwischenstufen von thermodynamisch stabilen Clustern Gber
ultrafeine Partikel (UCN, ,,ultrafine condensation nuclei) zu Nicht-See-Salz-

Sulfataerosolen (NSS — ,,non sea salt*) und schlief3lich zu Wolkenkondensa-

tionskeimen (CCN —,,cloud condensation nuclei) heranwachsen (siehe z. B.

Nano-Kdéhler-Theorie nach Kulmala u. a., 2004). Eine Erhéhung der CCN-

Konzentration bewirkt eine Zunahme der Anzahl von Wolkentropfchen, die

bei gegebenem Wolkenflissigwassergehalt entsprechend einem nach Two-

mey (1974) benannten Effekt eine hthere Wolkenalbedo bedingt. Eine erhdhte

Ruckstrahlung solarer Energie fihrt wiederum zu einer Abkihlung, die der

ausldésenden Erwarmung entgegen wirkt. Auf diese Weise kommt eine ther-

mische Stabilisierung des Erdklimas zustande. Dieser Effekt wird auch als ,,in-
direkter Klimaeffekt* bezeichnet. Zur Illustration des Prinzips sei auf die

Darstellung z. B. in Heintzenberg et al. (2003, S. 142-143, Abb. 4.10) ver-

wiesen.

In den Folgejahren wurde die CLAW-Hypothese durch Annahme nach-
folgend diskutierter zusétzlicher Prozesse modifiziert, wobei das Grundpos-
tulat uber die Schlisselrolle von atmosphérischen Aerosolen zur
Klimakontrolle weiterhin gultig ist (Heintzenberg et al., 2003, S. 142):

a. Heterogene Oxidationsprozesse auf der Oberflache von Seesalzpartikeln,
Nassphasenoxidation in maritimen Wolken sowie trockene Deposition
von Seesalzaerosolen im sogenannten Grobpartikelmode stellen effektive
Senken fir das aus der DMS-Konversion hervorgegangene Schwefeldio-
xid dar. Durch das reduzierte Schwefeldioxidangebot verringert sich ef-
fektiv die homogene heteromolekulare Nukleation von Sulfataerosolen
aus Wasserdampf und Schwefelséure.

b. Das Einmischen (,,entrainment“) von Aerosolen aus der freien Tropos-
phére (FT) bedeutet eine effektive Quelle fir die beobachtete Aerosolkon-
zentration in der maritimen planetaren Grenzschicht (MPGS).

c. Eineangenommene Erhéhung der Meeresoberflachentemperatur aktiviert
die hochreichende Konvektion, die wiederum zu einer starkeren Partikel-
neubildung in der oberen Troposphére (niedrige Temperatur, erhéhte re-
lative Feuchte, Transport von Vorlaufergasen) beitrdgt. Durch makro-
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skaliges Absinken und Entrainment kénnen so neugebildete Sulfataeroso-

le in die MPGS gelangen, wo sie ihrerseits als CCN zum o0.g. Twomey-

Effekt und damit zu einer weiteren wolkeninduzierten Abkiihlung beitra-

gen kénnen.

Viele Details der mit der CLAW-Hypothese in Verbindung stehenden Ae-
rosol- und Wolkenprozesse sind nach wie vor ungeklart und Gegenstand in-
tensiver Forschungen. Zur Klimawirksamkeit der Modifikation der
Strahlungsbilanz sowie zu den dynamischen und chemischen Prozessen in ma-
rinem Stratocumulus sei z.B. auf die Arbeitvon Stevens u. a. (2003) verwiesen.

Dem Verstandnis von Phasenumwandlungen, darunter auch der Partikel-
neubildung, unter dem Einfluss von multiskaligen turbulenten Prozessen
kommt aufgrund nichtlinearer Wechselwirkungen eine wichtige Rolle fir die
Abschdtzung des Systemsverhaltens der Erdatmosphére zu. Zur Bedeutung
der Nichtlinearitat fur Strukturbildungs- und Selbstorganisationsprozesse so-
wie die Erdsystemanalyse und Koevolution sei an dieser Stelle z. B. auf Ebe-
ling (2003) und Schellnhuber (2004) verwiesen.

2. Ertels Schlussfolgerungen zum Kondensationsprozess im Lichte
heutiger Erkenntnisse

Unter Bezugnahme auf mikrophysikalische Befunde von Kéhler aus den Jah-
ren 1921 und 1926 zur Thermodynamik der Kondensation an hygrosko-
pischen Kernen (Kdhler 1921, 1926) verwies Ertel in seinem Lehrbuch
»Methoden und Probleme der dynamischen Meteorologie* von 1938 auf die
Notwendigkeit, die bis zu diesem Zeitpunkt vorherrschende und im wesent-
lichen auf Hertz, v. Bezold und Neuhoff zuriickgehende klassische Einteilung
des Wasserdampfkondensationsverlaufes in die vier Stadien Trocken-, Re-
gen-, Hagel-, Schneestadium zu revidieren (Ertel, 1938, S. 15):

,»Seit den Untersuchungen von C. COULIER (1875), MASCART (1878),
HELMHOLTZ (1887) und AITKEN (1888) wissen wir, dass Nebel beim Ein-
treten der Sattigung nur entsteht, wenn ,Kondensationskerne’ vorhanden sind,
es muss daher die Kondensation an einer bestimmten Anzahl im voraus gege-
bener Punkte stattfinden. Die Kondensationskerne sind hygroskopisch; man
hat zuerst an Stickstoffverbindungen wie Nitrate und Ammonium gedacht und
erst spater vermutet, dass auch die von den Ozeanen durch Verdunstung in die
Atmosphére Ubergegangenen Meeressalze, hauptsachlich Chloride, die Rolle
der Kondensationskerne iibernehmen konnen (MELANDER, LUDELING,
CONRAD). H. KOHLER konnte nun durch zahlreiche Analysen von Nebel-
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frostablagerungen nachweisen, dass der in diesen Niederschldgen gefundene
Chlorgehalt seiner Menge nach hinreichend ist, um ber 80 % aller atmo-
sphérischen Kondensate zu erklaren. Er konnte ferner zeigen, dass diese Salz-
kerne auch bei gewodhnlichen Feuchtigkeitsverhaltnissen nicht austrocknen,
sondern Wasser anziehen, so dass als Kondensationskerne mehr oder minder
konzentrierte, sehr kleine Losungstropfchen anzusehen sind. Da unter diesen
Umstanden auch in nicht geséttigter Luft Kondensation stattfinden muss, folgt
somit: Der Kondensationsverlauf ist kontinuierlich, und die klassischen Vor-
aussetzungen des Trocken- und Regenstadiums kénnen daher nach H. KOH-
LER nicht aufrechterhalten werden.*

Die Vorstellung vom quasi-kontinuierlichen Charakter des Kondensati-
onsverlaufes durch eine vorausgehende Keimbildungs- bzw. Kondensations-
phase war weitsichtig und wurde in den folgenden Jahrzehnten durch eine
Vielzahl von mikrophysikalischen Befunden sowie theoretischen Uberleg-
ungen bestétigt. Sie hat sich heute als aerosol- und wolkenmikrophysika-
lische Lehrmeinung etabliert.

Nach Lenk und Gellert (1971) versteht man unter einem Aerosol ein dis-
perses System aus einer festen oder fliissigen dispersen Phase in einem gas-
férmigen Medium. Die rdumliche Skala atmospharischer AerosolgréRRen-
verteilungen umfasst Partikeldurchmesser der GroRenordnung 0.001 pm
(neugebildete Partikel) bis ca. 10 um (Wolkentropfchen). Die GréRenvertei-
lung eines polydispersen Aerosols, dessen disperse Phase aus Teilchen mit
unterschiedlichen Durchmessern besteht, hdngt von seinen Entstehungs-
bzw. Herstellungsbedingungen ab und verandert sich zeitlich infolge von Ko-
agulations-, Sedimentations- und Diffusionsprozessen. In einem ,gealterten’
Aerosol stellt sich eine relativ stabile Gleichgewichtsverteilung ein. Bestand-
teil des atmospharischen Aerosols sind Kondensationskerne, Dunst- und
Wolkentropfchen, Rauch- und Staubteilchen, Eiskristalle u.a..

Die grundlegenden mikrophysikalischen und chemischen Prozesse, die
die GréBRenverteilung und chemische Zusammensetzung atmospharischer
Aerosolpartikel beeinflussen, sind in Heintzenberg et al. (2003, Abb. 4.1,
Tab. 4.1, Abb. 4.7) illustriert. Die Entstehung und Evolution atmosphérischer
Aerosole ist ein multiskaliges, durch eine Vielzahl von konkurrierenden Zu-
gewinn- und Verlustprozessen (z. B. homogene und heterogene Gasphasen-
reaktionen, Nukleation, Koagulation und Kondensation, Wolkentropfen-
aktivierung, hygroskopisches Wachstum, Verdunstung, Koaleszenz) charak-
terisiertes Phanomen, dessen Details nach wie vor nur sehr unzureichend ver-
standen sind.
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3. Bestehende Wissensdefizite bezlglich der Partikelneubildung
durch Nukleation

Zu den bislang noch nicht vollstandig verstandenen Aerosolprozessen in der
Atmosphéare gehort die Partikelneubildung aus gasférmigen Vorlaufersubs-
tanzen. Die Partikelneubildung stellt einen wichtigen Quellprozess in der at-
mosphérischen Aerosolbilanz dar.

3.1 Mechanismen und atmosphérische Bedingungen der Partikelneubildung

Bei der Untersuchung der Nukleation ist zu unterscheiden zwischen den phy-
sikalischen Elementarmechanismen der Partikelneubildung auf molekularer,
d.h. mikroskopischer Ebene und den makroskopischen Bedingungen, unter
denen Nukleationsereignisse in der realen Atmosphare beobachtbar bzw. zu
erwarten sind.

Fur die Aufklarung der primaren Nukleationsmechanismen sind folgende
Schritte notwendig:

e Entwicklung bzw. Evaluierung theoretischer Konzepte, wie der klas-
sischen thermodynamischen Nukleationstheorie, der Nano-Kéhler-Theo-
rie, der kinetischen Theorie, und der Quantentheorie,

» Durchfiihrung aufwéndiger Laboruntersuchungen,

* Realisierung von Prozesssimulationen, wie z. B. ,,ab initio*“ molekular-
dynamische Simulationen, Monte-Carlo-Simulationen.

Die genaue Charakterisierung der physikochemischen Bedingungen, unter
denen Partikelneubildung in der realen Atmosphére zu erwarten ist, erfordert
zeitlich und rdumlich hochaufgeltste Feldmessungen des Aerosolspektrums
und der relevanten Vorlaufergaskonzentrationen sowie multiskalige Model-
lierungsansatze.

Zu den Kinetischen bzw. thermodynamischen Primdrprozessen der Parti-
kelneubildung sei z. B. auf Ebeling und Feistel (1986, S. 186-191) sowie auf
Seinfeld und Pandis (1998, S. 545-595) verwiesen. Je nach Anzahl der betei-
ligten Vorl&ufergase werden in der aktuellen Literatur vor allem folgende Me-
chanismen diskutiert:

a. homogene unére Nukleation: Bildung von langen, anorganischen Poly-
merketten aus Jodoxiden durch sukzessive Autonukleation von Joddioxid
(Ol0), das sich wiederum durch photolytische Oxidation aus phytoplank-
tonischen Alkyljodiden, speziell Dijodmethan (CH,l,, z.B. Ausgasungen
aus Makroalgen) bei Anwesendheit von Ozon bildet (z.B. O’Dowd u. a.,
1998, 1999, 2002, Hoffmann u. a., 2001; Jimenez u. a., 2003, Burkholder
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u. a., 2004),

homogene bindre Nukleation: Partikelneubildung aus H,O- und H,SO,4-
Dampf nach der klassischen Nukleationstheorie einschlieflich Hydratbil-
dung und / oder kinetisch-limitierte Nukleation durch Autokollision von
Schwefelsdauremolekilen (z. B. Kreidenweis und Seinfeld, 1988; Jaecker-
Voirol und Mirabel 1989, Shaw, 1989; Kulmala und Laaksonen, 1990;
Laaksonen und Kulmala, 1991; Brock u. a., 1995; Kércher u. a., 1995,
Weber u. a., 1996, 1997; Viisanen u. a., 1997; Seinfeld und Pandis, 1998,
S. 570-579; Kulmala u. a., 1998, Pirjola u. a., 1998, 1999; Vehkaméki u.
a., 2000, 2002; Noppel u. a., 2002; Yu, 2003; Lucas und Prinn, 2003),
homogene terndre Nukleation: Partikelneubildung in Systemen aus H,O-
H,SO4-NH3; H,0-NH3-HNO3;, H,0-NH3-HCI, H,0-H,SO04-HNO;,
H,0-H,S0,4-MSS (MSS - Methansulfonséure, CH3SO3H) nach der klas-
sischen Nukleationstheorie sowie unter Beteiligung von ,,Prenukleations-
Clusterreaktionen* (z. B. Coffman und Hegg, 1995; Weber u. a., 1996;
Arstila u. a., 1999; Korhonen u. a., 1999; Birmili u. a., 2000; Birmili und
Wiedensohler, 2000; Coe u. a., 2000; Hanson und Eisele, 2002; Napari u.
a., 2002 a und b, 2003; Irie u. a., 2004),

homogene quarternare und hoherkomponentige Nukleation unter Beteili-
gung von organischen Ddmpfen,

ionen-induzierte Nukleation durch kosmische Strahlung, atmosphérische
Entladungen usw. (z. B. Weber u. a., 1996; Horrak u. a., 1998; Yu und
Turco, 2000, 2001 a und b; Eichkorn u. a., 2002; Laakso u. a., 2002, 2003;
Nadykto und Fu, 2003; Yu, 2003; Hermann, u. a., 2003; Lovejoy u. a.,
2004; Wilhelm u. a., 2004).

In Analogie zur klassischen Kéhler-Theorie der Bildung von Wolkentrop-

fen aus Wasserdampf durch spontane Kondensation wurde von Kulmala u. a.
(2004, Tab. 1, Fig. 1) eine thermodynamische Theorie des Wachstums ther-
modynamisch stabiler Cluster zu Aerosolen detektierbarer Grofe entwickelt,
die unter der Bezeichnung ,,Nano-Kdohler-Theorie* bekannt geworden ist.

Die Relevanz der o0.g. Primarmechanismen der Partikelneubildung ist

durch eine Vielzahl von Beobachtungen in der Atmosphére belegt, die darauf
hindeuten, dass in Abhangigkeit von Ort, Zeit sowie den meteorologischen,
chemischen und Strahlungsbedingungen unterschiedliche Mechanismen der
Partikelneubildung in der Atmosphére wirksam sind.
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3.2 Orte der atmosphérischen Partikelneubildung

Partikelneubildungsereignisse werden Uber verschiedenen Oberflachen und
in verschiedenen Hohenbereichen fast tiberall auf der Erde beobachtet:

a.

f.

in der maritimen Grenzschicht einschlieflich Kistentregionen (z. B. Co-
vert u.a., 1992; Hegg u.a., 1992; Coffman und Hegg, 1995; Kerminen und
Wexler, 1995; Clarke u. a., 1998; Russell u. a., 1998; O’Dowd u.a., 1998,
1999 a und b, 2002; Katoshevski u. a., 1999; Coe et al., 2000; Pirjola u.
a., 2000; Liu u.a., 2001, Hoffmann u. a., 2001, Jimenez u. a., 2003; Burk-
holder u. a., 2004),

in der kontinentalen Grenzschicht in gering anthropogen vorbelasteten
Gebieten, in Gebirgsregionen, Gber Waldgebieten (z. B. Koutsenogii und
Jaenicke, 1994; Weber u.a., 1997, 1999; Kulmala u. a., 1998; Héorrak u. a.,
1998; Birmili und Wiedensohler, 2000; Birmili u. a., 2000, 2003; Coe u.
a., 2000; Nilsson u. a., 2000 b; Nilson und Kulmala, 2001; Clement u. a.,
2001, Buzosius u. a., 2003, Uhrner u. a., 2003; Stratmann u. a., 2003; Sie-
bert u. a., 2004),

in der arktischen PGS und FT (z. B. Pirjola u. a., 1998; Weber u. a., 2003;
Irie u. a., 2004),

in der oberen Troposphére und unteren Stratosphére (z. B. Wilson u. a.,
1991; Laaksonen und Kulmala, 1991; Clarke, 1993; Brock u. a., 1995;
Kércher u. a., 1995; Schrdder und Strém, 1997; de Reus u. a., 1998; Clar-
ke u. a., 1999 a, de Reus u. a., 2000; Vehkamdki u. a., 2000, 2002; Liu u.
a., 2001, Khosrawi und Konopka, 2003; Yu, 2003; Hermann u. a., 2003),
in der Né&he stratiformer und konvektiver Wolken in der marinen und kon-
tinentalen PGS, in frontaler Bewdlkung, durch konvektiv-induzierte Tro-
popausenhebung sowie in der Detrainmentzone penetrierender Konvek-
tion, z. B. Intertropische Konvergenzzone (Hegg u. a., 1990; Radke und
Hobbs, 1991; Perry und Hobbs, 1994; Thornton u. a., 1997; Kitz und Du-
bois, 1997; DeFelice und Cheng, 1998; Talbot u. a., 1998; Clarke u. a.,
1998 a und b, 1999 b; Leck und Bigg, 1999; Weber u. a., 1999; Strém u.
a., 1999; de Reus u. a., 1999; Wang u. a., 2000; Liu u. a., 2001; Weber u.
a., 2001; Kaneyasu u. a., 2001; Clement u. a., 2002; Twohy u.a., 2002),
in urbanen Abluftfahnen (z. B. Kerminen und Wexler, 1996).

Die bislang umfassendste Zusammenschau vorliegender Beobachtungs-

befunde zur Partikelneubildung, zu empirischen Nukleationsraten usw. auf
globaler Skala, fuir den Zeitraum des letzten Jahrzehnts und auf verschiedenen
Beobachtungsplattformen wurde von Kulmala u. a. (2004b) vorgelegt (insge-
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samt 149 referierte Literaturnachweise, davon 124 Nachweise von beobach-
teten Nukleationsereignissen).

3.3 Zum Einfluss multiskaliger Transportprozesse, insbesondere der
PGS-Turbulenz auf die Partikelneubildung

Atmosphérische Transportprozesse wie Horizontaladvektion, Konvektion,
Wellen, PGS-Turbulenz usw. beeinflussen die Partikelneubildung im gesam-
ten atmosphérischen Scale-Bereich. In Eulerschen Gittermodellen ist entspre-
chend der ,,cut off“-Wellenlange der zu simulierenden Ph&nomene zwischen
grid- und subgridskaligen Strukturen zu unterscheiden. Die extrem nichtline-
are Abhéngigkeit der Nukleationsrate von der Temperatur, der Feuchte und
der Konzentration der chemischen Vorlaufersubstanzen muss bei ihrer Para-
metrisierung in den raumzeitlich gefilterten chemischen und aerosoldyna-
mischen Bilanzgleichungen unter Zugrundelegung des Reynoldsschen
Dekompositions- und Mittelungsansatzes beriicksichtigt werden. Die gemit-
telte Nukleationsrate kann u. U. stark von der Nukleationsrate bei mittleren
Bedingungen abweichen (z. B. Easters und Peters, 1994; Lesniewski u. a.,
1995; Janenisch u. a., 1998, Nilsson und Kulmala, 1998; Nilsson u. a., 2000;
Hellmuth und Helmert, 2002; Khosrawi u. a., 2003; Shaw, 2004; Housiadas
u. a., 2004). Betrachtet sei eine Phasenumwandlung (beschrieben z.B. durch
die Konden-sations- bzw. Nukleationsrate, Anzahl der gebildeter Tropfchen
der neuen Phase pro Volumen- und Zeiteinheit) in einem definierten Kontroll-
volumen von der Grole einer Gitterzelle Uiber ein Zeitintervall von der Lange
des Integrationszeitschrittes. Durch numerische Integration der partiellen Dif-
ferentialgleichungen sind die raumzeitlich tiber das Kontrollvolumen und Be-
obach-tungsintervall gemittelten, d. h. gridskaligen, physikochemischen
Variablen bekannt. Die daraus formal berechnete ,,Kondensationsrate bei mitt-
leren Bedingungen* weicht von der tatséchlichen, d. h. Giber das Raumzeitvo-
lumen gemittelten (,,mittleren*) Kondensationsrate ab. Letztere hangt u. a. ab
von der bedingten relativen Haufigkeit, mit der die determinierenden Parame-
terkombinationen innerhalb des Raumzeitintervalls auftreten. Je nach Anzahl
der bestimmenden Variablen fiir die Phasendnderung erfolgt die Beschreibung
der Auftrittswahrscheinlichkeit fur die Kombinationen der entsprechenden
physikochemischen Variablen durch eine mehrdimensionale Wahrscheinlich-
keitsdichtefunktion, deren Form und Parameter u. a. vom Turbulenzzustand
abhéngig ist. Das Verhéltnis der ,,mittleren Nukleationsrate* zur ,,Nukleati-
onsrate bei mittleren Bedingungen* ist ein MaR fir die Nichtlinearitit des Nu-
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kleationsprozesses und soll hier als Verstarkungsfaktor bezeichnet werden. Es
istabhéngig von den Mittelwerten der Temperatur, der Feuchte sowie der Gas-
phasenkonzentrationen der beteiligten Spezies (erste Momente im Sinne des
Reynoldsschen Mittelungsformalismus) sowie den entsprechenden Varianzen
und Kovarianzen dieser GréRen (Momente zweiter Ordnung). Unter Beriicks-
ichtigung realistischer Temperatur- und Feuchtefluktuationen und unter Aus-
schluss von Fluktuationen chemischer Spezies in der PGS geben Easter und
Peters (1994, Abb. 6) fir homogene bindre Nukleation einen Verstarkungs-
faktor von bis zu ~102 an. Unter zusatzlicher Berticksichtigung von Schwe-
felsaurefluktuationen kann das Verstarkungsverhaltnis bis zu ~10° betragen
(Hellmuth und Helmert, 2002, Abb. 3). Von Uhrner u. a. (2003, Abb. 5) wurde
empirisch ein turbulenzabhéngiger Korrekturfaktor fiir die Bindrnukleations-
rate von bis ~101° (fur eine stark labile Prandtlschicht) zur Interpretation be-
obachteter Partikelneubildungsereignisse mittels eines Boxmodells abgeleitet.
Dieser Korrekturfaktor wurde von den Autoren physikalisch im Sinne des vor-
stehend genannten Verstarkungsfaktors gedeutet.

Bigg (1997) diskutiert den Einfluss von Kelvin-Helmholtz-Instabilitaten
auf die Partikelneubildung. Bei Nilsson und Kulmala (1998) ist eine ausfihr-
liche Ubersicht tiber die Skalenabhingigkeit der turbulenzinduzierten Erhéh-
ung der Partikelneubildung zu finden. Auf der Grundlage der klassischen
Beschreibung der Luftmassenmischung (z.B. Entstehung von Mischungsne-
bel) geben die Autoren einen einfachen ,,Ad hoc“-Ansatz zur Parametrisie-
rung des Verstarkungsfaktors fur Anwendungen in makroskaligen Modellen
an. Im Rahmen einer theoretischen Studie wurde von Elperin u. a. (2000) der
Einfluss kleinskaliger (~ 1 cm) und groRerskaliger (> 100-200 m) rdumlicher
Inhomogenitéten auf die raumliche Verteilung von Aerosolen, Trépfchen und
Gasgemischen untersucht und entsprechende Parametrisierungen fir atmo-
sphérische Modelle angegeben. Von Nilsson u. a. (2000a) wurde der Einfluss
der Dynamik atmosphérischer Wellen auf die Nukleationsrate untersucht.
Der Einfluss der PGS-Entwicklung wie z. B. adiabatische Abkihlung, mi-
kroskalige Fluktuationen, Entrainment sowie der Konvektion auf die Parti-
kelneubildung war Gegenstand der Untersuchungen von Pirjola u. a. (2000)
flr die maritime PGS sowie Nilsson u. a. (2001a) fiir die kontinentale PGS.
Buzorius u. a. (2003) untersuchten den Einfluss der mikrometeorologischen
Bedingungen, darunter der Varianzen von Vertikalwind und Temperatur so-
wie des turbulenten Warmeflusses auf die Partikelneubildung tber einem
kontinentalen Nadelforstbestand. Der Luftmasseneinfluss auf synoptischer
Skala wurde von Nilsson u. a.(2001b) behandelt. Khosrawi und Konopka
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(2003) haben die Verstarkung der Bindrnukleation infolge der Mischung un-
terschiedlich temperierter und feuchter Luftpakete in der Tropopausenregion
untersucht. Von Housiadas u. a. (2004) wurde der Einfluss von mikroskaligen
turbulenten Fluktuationen auf die Bindrnukleationsrate anhand von Grob-
struktursimulationen (LES — ,,large eddy simulation) der PGS betrachtet. Es
wurden verschiedene Mittelungsprozeduren zur Evaluierung der rdumlichen
Variabilitat der Nukleationsrate iber die LES-Domain angewendet und die zu
erwartenden Effekte quantifiziert.

Der oben diskutierte Einfluss subgridskaliger Fluktuationen auf die Parti-
kelneubildung ist vor allem relevant flr die Parametrisierung der Nukleati-
onsrate in multiskaligen Eulerschen Modellen (z.B. Clement und Ford, 1999
a und b).

3.4 Offene Fragen

Zur weiteren Aufklarung der atmospharischen Partikelneubildung sind eine
Reihe von messtechnischen und Modellierungsaufgaben zu I6sen:

A) Messtechnische Anforderungen

Atmosphérische Messungen der Partikelneubildung sind gegenwartig noch

durch folgende Faktoren begrenzt:

« Aufgrund der geréatetechnisch bedingten unteren Nachweisgrenze der Ae-
rosolgrofienverteilung konnen neugebildete Partikel unter atmosphér-
ischen Bedingungen erst ab einer Gréfe von ca. 5 nm Durchmesser
nachgewiesen werden. Somit kénnen Aussagen ber die Anfangsbedin-
gungen der Bildung neuer Partikel mit einem Durchmesser in der Grof3en-
ordnung von ~1 nm sowie (iber den Evolutionsprozess bis zum Erreichen
einer detektierbaren GroRe nur indirekt iber entsprechende Modellannah-
men getroffen werden.

« Die Nukleation ist hochgradig nichtlinear abhéngig insbesondere von den
Konzentrationen der chemischen Vorlaufergase. Theoretische Betrach-
tungen zeigen eine hohe Nichtlinearitat der Nukleationsrate in Konzent-
rationsbereichen, die z. T. deutlich unterhalb der Nachweisgrenze atmo-
sphérischer Messgeréte liegen (z.B. fiir NH5 siehe Korhonen u. a., 1999).

» Bedingt durch einen erheblichen apparativen Aufwand und die Probenah-
metechnik sind aerosolphysikalische und chemische Messungen (z.B.
H,S0O,) fast ausschliellich auf die Prandtlschicht begrenzt. Flugzeugmes-
sungen stehen dagegen hauptséchlich flr die obere Troposphére in ver-
schiedenen geographischen Breiten zur Verfligung. Zur umfassenden
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Charakterisierung der Partikelneubildung, insbesondere zur Aufklarung
der Rolle von mikroskaligen Transportprozessen, sind aber vor allem ,,in
situ“-Messungen (ber die gesamte planetare Grenzschicht (PGS) ein-
schlieRlich der Entrainmentzone erforderlich. Erste Ergebnisse zur di-
rekten Sondierung meteorologischer und aerosolphysikalischer GroRen in
der PGS mittels Fesselballonsystemen liegen z.B. von Kiitz und Dubois
(1997) und Stratmann u. a. (2003) vor. Eine weitere Mdglichkeit ist die
indirekte Sondierung von Aerosolparametern in der kontinentalen PGS
mittels Lidar (z. B. Wandinger u. a., 2004).

B) Modellierung

Aufgrund o. g. Messdefizite kommt multiskaligen Modellwerkzeugen eine

besondere Bedeutung fiir die Dateninterpretation zu. Zu den unverstandenen

Gas-Aerosol-Wechselwirkungen gehéren die primaren Enstehungsmechanis-

men, die anschlieBende Evolution neugebildeter Partikel bis zu detektierbarer

GroRe sowie der Einfluss von mikro- und mesoskaligen meteorologischen

Prozessen auf die Partikelneubildung, wobei im Vergleich zur maritimen

Grenzschicht die Charakterisierung der Verhéltnisse in der kontinentalen

Grenzschicht besonders schwierig ist und verstarkter Aufmerksamkeit bedarf

(z.B. Nilsson und Kulmala, 2001; Birmili, 2001; Birmili u. a., 2003; Uhrner

u. a., 2003; Stratmann u. a., 2003).

Im Einzelnen ist die Bearbeitung folgender Punkte von Interesse:

e Bestimmung von Zeitpunkt, Ort sowie Auftrittswahrscheinlichkeit der

Partikelneubildung und Charakterisierung der meteorologischen, che-
mischen und quellbezogenen Bedingungen, die zur Partikelneubildung
fuhren (z. B. Kerminen und Wexler, 1996; Boy u. a., 2003):
Wo kommt es in der PGS zur Neubildung von Aerosolpartikeln ? Gibt es
partikelklassenabh&ngige Maxima in der Vertikalverteilung der Aerosole
oder ist die Mischungsschicht beziiglich der Aerosolteilchenkonzentrati-
on homogen ? Welche Parameter steuern das Einsetzen von plotzlichen
Partikelneubildungsereignissen (,,particle formation bursts*), d.h. pl6tz-
lich auftretenden hohen UCN-Teilchenkonzentrationen: photochemisch
induzierte Produktion von Vorlaufergasen vs. tageszeitliche Evolution
der Mischungsschicht mit Mischung unterschiedlicher Luftmasseneigen-
schaften aus der Residualschicht und der Prandtlschicht?

* Durchfiihrung von Grobstruktursimulationen (LES) zur Aufklarung des
Mechanismus, der zum bidirektionalen Luftmassenaustausch zwischen
PGS und Freier Troposphére (FT) flhrt (z. B. Untersuchung der Skalen-
separation zwischen dem Entrainment von FT-Luftmassen in die PGS
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durch raumzeitlich singulér verteilte, episodische Ereignisse unter Betei-

ligung von mikroskaligen Wirbelprozessen und anschlieRender ,.top-

down*-Diffusion der eingemischten Luft durch gréRerskalige Wirbel von

der GrolRe der vertikalen Machtigkeit der Mischungsschicht (Russell u. a.,

1998);

» Evaluierung des Einflusses raumlicher, subgridskaliger Fluktuationen so-
wie der Produktionsrate singuldrer Nukleationsbursts auf gridskalige Ae-
rosolparameter einschlieBlich der Durchfiihrung multiskaliger Sensitivi-
tatsstudien (Clement und Ford, 1999 a,b; Coe u. a., 2000);

« Entwicklung detaillierterer Prozessmodelle zum Verstandnis wellen- und
turbulenzinduzierter Partikelneubildung sowie Entwicklung entspre-
chender Verfahren zur Parametrisierung der Kopplung von Wellen- und
Aerosoldynamik fir Anwendungen in globalen Modellen (Nilsson u. a.,
2000; Nilsson und Kulmala, 2001).

Die Kenntnis der raumzeitlichen Verteilung von Partikelneubildungser-
eignissen sowie das Versténdnis der bestimmenden physikochemischen und
meteorologischen Faktoren sind u.a. von Bedeutung fiir eine adaquate Para-
metrisierung der Nukleation und damit der Aerosol- und Wolkendynamik in
meso-, makroskaligen und Klimamodellen.

4. Charakteristik von Partikelneubildungsereignissen in der
kontinentalen Grenzschicht

UCN
[1/em3]

10°F

103}

102 F

1 1 1 1 1 1 1 1 1

00 06 12 18 24 h

Abb. 1: Zeitliche Anderung der Konzentration ultrafeiner Partikel (UCN) in der bodennahen
Luftschicht fiir ein typisches Partikelneubildungsereignis

Abb. 1 zeigt den generalisierten zeitlichen Verlauf der beobachteten Teil-
chenkonzentration ultrafeiner Partikel (UCN) in der Prandtlschicht fiir ty-
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pische Partikelneubildungsereignisse (siehe z. B. Coe u. a., 2000, Abb. 1;
Birmili und Wiedensohler, 2000, Abb. 1; Birmili u. a., 2000, Abb. 1 und 2;
Aalto u. a., 2001, Abb. 8 und 11; Clement und Ford, 1999a, Abb. 2, Clement
u. a., 2001, Abb. 1; Buzorius u. a., 2001, Abb. 6; Boy und Kulmala, 2002,
Abb. 1; Buzorius u. a., 2003, Abb. 6-8; Birmili u. a., 2003, Abb. 1; Stratmann
u. a., 2003, Abb. 11; Siebert u. a. 2004, Abb. 3; O’Dowd u. a., 2004, Abb. 3;
Kulmala u. a., 2004, Abb. 2). Partikelneubildungsereignisse sind i. a. gekenn-
zeichnet durch eine vorwiegend an Strahlungstagen in den Vormittagsstun-
den plétzlich auftretende starke Erhéhung der UCN-Konzentration
gegeniiber der Hintergrundkonzentration um bis zu mehrere GréfRenord-
nungen, gefolgt von einer sich daran anschliefenden Relaxationsphase, in der
die Konzentration langsam wieder auf Hintergrundniveau zuriick geht.

Im folgenden soll die Frage beantwortet werden, ob die Partikelneubil-
dung in anthropogen vorbelasteten Gebieten der kontinentalen PGS lokal, d.
h. im Messniveau unter dem Einfluss bodennaher anthropogener SO,/NH3-
Quellen und Photooxidation erfolgt, oder ob sie ein nichtlokaler Prozess ist,
bei dem die Partikelneubildung in héheren Bereichen der PGS stattfindet und
die neugebildeten Partikel anschlieBend durch turbulente Diffusion in die
Prandtischichtl ,,herunter gemischt* werden. Eine rigorose modellgestiitzte
Interpretation von Partikelneubildungsereignissen steht bislang aus (z. B. Cle-
ment u. a., 2001; Stratmann u. a., 2003; Birmili u. a., 2003; Uhrner u. a., 2003,
Boy u. a., 2003). Bisherige Modellstudien basieren im wesentlichen auf Lag-
rangeschen Simulationen unter Verwendung von Boxmodellen mit modaler
oder sektionaler Technik zur Lsung der generalisierten aerosoldynamischen
Bilanzgleichung (z. B. Pirjola u. a., 2000; Birmili u. a., 2000; Uhrner u. a.,
2003; Korhonen, 2004; Korhonen u. a., 2004), auf konzeptionellen, semiana-
Iytischen Bulk-Modellen (z.B. Clement u. a., 2001) sowie auf Plausibilitats-
betrachtungen (z. B. Siebert u. a., 2004; ,,tank-and-tube model*). Aufgrund
der Annahme vollstandiger Durchmischung, d. h. der Vernachlassigung
raumlicher Inhomogenitéaten innerhalb des zugrundegelegten Kontrollvolu-
mens sind Boxmodelle zur Simulation turbulenter Transportprozesse entwe-
der nicht (mikroskalige Turbulenz) oder nur bedingt (meso- und makroskalige
Turbulenz unter Vernachlassigung des Lateralentrainments) geeignet.
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5. Zur Modellierung von anthropogen bedingten Partikelneubildungs-
eignissen in der planetarischen Grenzschicht mit einem Turbulenz-
schliefungsmodell dritter Ordnung

Fur die Interpretation beobachteter UCN-Konzentrationen wurde ein instati-

ondres, eindimensionales, gekoppeltes PGS-Chemie-Aerosol-Modell mit ei-

ner TurbulenzschlieBung dritter Ordnung entwickelt. Ein Argument fir die

Verwendung eines Sdulenmodells ist die Tatsache, dass Partikelneubildungs-

ereignisse oft gleichzeitig an weit entfernten Messorten (bis zu einigen Hun-

dert Kilometern) beobachtet werden. Dies ist ein Indiz dafir, dass vertikale

Austauschprozesse gegentber horizontalen eine vorrangige Rolle spielen (z.

B. Stratmann u. a., 2003; Wehner u. a., 2003; Boy u. a., 2003, Plauskaite u.

a., 2003).

Die Begriindung der Notwendigkeit einer ,,héheren Ordnung* der Turbu-
lenzschlieBung, die Wahl der Prognosevariablen und physikalischen Aus-
gangsgleichungen, die verwendeten Approximationen (z.B. Rotta’s ,,Return-
to-isotropy“-Hypothese zur Parametrisierung der Druckkovarianzterme,
Quasi-Normalapproximation zur Darstellung der Quadrupelkorrelationen,
,Clipping“-Approximation als ,,Ad hoc*“-Mechanismus zur D&mpfung exzes-
siv anwachsender Tripelkorrelationen), die Parametrisierung der subgridska-
ligen Kondensation und turbulenten Léngenskala, das numerische Modell
(Ortsdiskretisierung, Zeitintegrationsverfahren, Filterung spurenhafter Oszil-
lationen), die Rand- und Anfangsbedingungen sowie eine Stabilitatsanalyse
sind in folgenden Arbeiten zu finden:

» TurbulenzschlieBung dritter Ordnung fir die Beschreibung der Evolution
meteorologischer Felder in der wolkenlosen (André u.a., 1976a und b,
1978, 1981) und bewdlkten PGS (Bougeault, 1981a und b; 1985; Moeng
u. a., 1984; Bougeault und André, 1986; Bougeault und Lacarrere, 1989),

e TurbulenzschlieBung zweiter Ordnung zur Modellierung des diffusiven
Transports reaktiver Tracer (fur heteromolekulare Reaktionen) mit vorge-
schriebenen meteorologischen Momenten erster Ordnung (,,0ff-line-
Konzept) (Verver u. a., 1997),

» monodisperses aerosoldynamisches Modell fur die Simulation der An-
zahl- und Massenkonzentration in drei verschiedenen Aerosolmoden (Nu-
kleation-, Aitken- und Akkumulationsmode) (Pirjola u. a., 1998a und b,
1999).

Die Bedeutung von meteorologischen Momenten dritter Ordnung (,,fluxes
of fluxes*) fur die Modellierung semiorganisierter meteorologischer Struktu-
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ren in der konvektiven Grenzschicht und deren Parametrisierung in Turbu-
lenzschlieBungsmodellen zweiter Ordnung wurde in neuerer Zeit auch von
Abdella und McFarlane (1997, 1999, 2001), Mironov u. a. (1999) sowie Zili-
tinkevich u. a. (1999) ausfuhrlich diskutiert. Fur chemisch reaktive Systeme
in turbulenten Strdmungen mit hoher Reynoldszahl zeigten z. B. Thuburn und
Tan (1997), Galmarini u. a. (1997) und Verver u. a. (1997), dass der Einfluss
von chemischen Momenten zweiter Ordnung (Kovarianzen) auf die Diver-
genz der turbulenten Flisse, damit auf die Evolution von chemischen Mo-
menten erster Ordnung u. U. sehr bedeutend ist und in parametrisierter Form
berticksichtigt werden muss, z. B. durch Einflihrung effektiver chemischer
Reaktionsraten.

Auf der Grundlage o. g. Arbeiten wurde hier eine rigorose, selbstkonsis-
tente und generalisierte Darstellung firr die Ratengleichungen der Momente
erster, zweiter und dritter Ordnung meteorologischer, chemisch reaktiver und
aerosoldynamischer Variablen gewahlt. Der verwendete Formalismus gestat-
tet eine beliebige Erweiterung des chemischen und aerosoldynamischen Glei-
chungssystems, wobei entsprechend der Schliefungsordnung die Anzahl der
Gleichungen mit jeder zusatzlichen Variablen nach einem Potenzgesetz zu-
nimmt. Die Basisgleichungen entsprechen den Darstellungen in Bougeault
(19814, Glg. (1)-(17)) sowie Bougeault (1981b, Glg. (1)-(10)), wobei die Ra-
tengleichungen der Momente erster Ordnung um das chemische und aerosol-
dynamische Gleichungssystem erweitert wurden. Die Platzhaltersymbole fiir
die Skalare in den Ratengleichungen der Momente zweiter und dritter Ord-
nung stehen fiir die Horizontalkomponenten des Windes, die potentielle Flus-
sigwassertemperatur, den totalen Wassergehalt sowie die chemischen und
aerosoldynamischen Prognosevariablen. In den Quellen- und Senkentermen
der Ratengleichungen fiir die Momente erster, zweiter und dritter Ordnung
sind ferner die aus chemischen Reaktionen und aerosoldynamischen Prozes-
sen resultierenden Kovarianz- und Tripelterme zu beriicksichtigen. In ver-
kirzter Darstellung nimmt das zu ldsende System der Ratengleichungen
folgende Form an (die runden Klammern enthalten jeweils die Liste der pro-
gnostischen Variablen; auf die Darstellung der Quellen- und Senkenterme
wurde wegen der Ubersichtlichkeit verzichtet):

at(a’ v, é"q ' atot’ }k:l,N ) mit

(}kzm):([soz]v [NH3], [HZSO4]' Nl’ N21 N3, Mu sz M3) (1)
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8t(u{

U, Wa, @'B') mit (i) = 1,...3 sowie

(alﬁ):(gliql Oiot + Xk=1n Zl:l,N) @)

a(uu W, uuia, uia'B, a'f'y ) mit (i,j) = 1,...,3 sowie

(a B.7)= (gliqv Oots Xk=ans Xicun s Xmein ) 3)
A/B/C/DV: AVB/ C/D/+ A/C/ BVD'+ A/DV B'C' (4)
NN
tlk‘reac Z ZKIm X1 Anm (5)
I=1 m=1

Die Annotationen m () symbolisieren das raumzeitliche Mittel (grids-
kalige GroRen) und die turbulente Fluktuation (subgridskalige Gréf3en) der
entsprechenden Variablen. Das Symbol o, = ( )/ét bezeichnet den Differen-
tialoperator nach der Zeit und steht fiir die entsprechenden Ratengleichungen.
Die Symbole u,v, 6,,, 4y, iy Stellen die Horizontalkomponenten des
Windes, die potentielle Fllssigwasserttemperatur, den totalen Flussigwasser-
gehalt sowie N chemisch passive und/ oder reaktive Spezies bzw. Aerosolei-
genschaften (Schwefeldioxid-, Ammoniak-, Schwefelsdurekonzentration,
sowie die Anzahl- und Massenkonzentrationen (N;,M, ), i =1,...,3, des Nukle-
ations-, Aitken- und Akkumulationsmodes) dar. Gleichung (4) ist die soge-
nannte  Quasi-Normalapproximation ~ zur  Parametrisierung  der
Quadrupelkorrelationen, und Gleichung (5) beschreibt in generalisierter Form
die Wechselwirkungen zwischen chemischen und aerosoldynamischen Vari-
ablen. Die Elemente der Matrix (K K )stellen die Kopplungskonstanten (,,Pseu-
doreaktionskonstanten®) zwischen den physikochemischen Eigenschaften x,
und y,, in der k —ten Ratengleichung dar und beschreiben die Gasphasenoxi-
dation, Koagulation und Kondensation. Diese Kopplungskonstanten sind von
verschiedenen prognostischen und diagnostischen bzw. meteorologischen und
physikochemischen Parametern abhangig. Nach Anwendung des Reynoldss-
chen Mittelungsformalismus auf Gleichung (5) folgen weitere Doppel- und
Tripelkorrelationen, die als zusétzliche Quellen- bzw. Senkenterme in den Ra-
tengleichungen der Momente erster, zweiter und dritter Ordnung zu berticks-
ichtigen sind.

Im vorliegenden Fall wurde ein vereinfachtes chemisches Reaktionssys-
tem fir SO,, H,SO4 und NH3 verwendet. Es berticksichtigt Gasphasenoxida-
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tion, Nukleation, Kondensation von Gasen auf neugebildete und bereits
existierende Aerosole, Emission, trockene Deposition, turbulente Diffusion
und makroskalige Absinkbewegungen. Die OH-Evolution wird gemé&R einer
empirischen Zeit-Hohen-Funktion vorgeschrieben. Das Aerosolmodell be-
riicksichtigt Partikelneubildung durch homogene binare (H,SO,4-H,0) und/
oder terndre Nukleation (H,SO4-NH3-H,0) entsprechend der klassischen
thermodynamischen Nukleationstheorie, intra- und intermodale Koagulation,
Kondensation von Gasen auf neugebildete und vorhandene Partikeloberfla-
chen, Feuchtewachstum trockener Aerosole, Emission von chemischen Spe-
zies und Aerosolen, Deposition, turbulente Diffusion und makroskalige
Absinkbewegungen. Fir die Bindrnukleationsrate wird eine Parametrisierung
nach Kulmala u. a. (1998) verwendet. Die Parametrisierung der Terndrnukle-
ationsrate erfolgt nach Napari u. a. (2002a und b). Die trockene Deposition
wird entsprechend Zhang u. a. (2001) parametrisiert. Fir eine detaillierte Mo-
dellbeschreibung sei auf Hellmuth (2004) verwiesen.

6. Ergebnisse

Simuliert wurde die zeitliche Entwicklung der Momente erster, zweiter und
dritter Ordnung meteorologischer, chemischer und aerosoldynamischer Gro-
Ben in einer typischen, anthropogen belasteten, kontinentalen PGS. Fur die
Initialisierung wurden realistische Vertikalprofile 0. g. GroRen verwendet.
Der Modellantrieb erfolgte anhand charakteristischer Werte fiir den geostro-
phischen Wind, die turbulenten Fliisse von Impuls, Warme und Feuchte in der
Prandtlschicht sowie fur die makroskalige Absinkgeschwindigkeit. Die Spe-
zifikation der Schwefeldioxid- und Ammoniakemissionen wurde auf der
Grundlage entsprechender Emissionskataster vorgenommen. Im Folgenden
sollen ausgewéhlte Ergebnisse zur Interpretation des Grundmusters der Par-
tikelneubildung in Abb. 1 unter Beriicksichtigung der Binarnukleation vorge-
stellt werden (eine ausflhrliche Vorstellung sdmtlicher Modellergebnisse
wird flr die Zeitschrift ,,Geofizika“, Zagreb vorbereitet).

In den Vormittagsstunden kommt es plétzlich in einem rdumlich eng be-
grenzten Bereich des oberen Drittels der sich entwickelnden kontinentalen
Grenzschicht zu einer markanten Erhéhung der Nukleationsrate (nicht darge-
stellt). Ursache ist die niedrigere Temperatur, die hohere relative Feuchte und
eine der OH-Erhéhung folgende tageszeitliche Zunahme der Oxidation von
SO, zu H,SO, im oberen Bereich der Mischungsschicht. Die Nukleation und
rasche turbulente Diffusion der neugebildeten Partikel flihrt zu einer starken
Zunahme der UCN-Konzentration um fast flinf GréRenordnungen in der ge-
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samten PGS-Séule bis zur Mischungsschichthéhe (Abb. 2). Durch das weitere
turbulenzinduzierte Anwachsen der Mischungsschicht, die kondensationsbe-
dingte Abnahme der H,SO,-Konzentration sowie Intra-/Intermode-Koagula-
tion nimmt die UCN-Konzentration in allen Schichten im weiteren Verlauf
wieder ab. Zur lllustration dieses Zusammenhanges ist in Abb. 3 die zeitliche
Entwicklung der H,SO4-Konzentration dargestellt. Deutlich erkennbar ist die
unmittelbar nach Sonnenaufgang einsetzende Zunahme der H,SO,4-Konzent-
ration bis zum Erreichen einer fiir die Binarnukleation notwendigen kritischen
Konzentration. VVon da an stellen die Oberflachen der neugebildeten Aerosole
zusatzlich zu den bereits vorhandenen Aitken- und Akkumulationsmodeaero-
solen (nicht dargestellt) effektive Senken fur die Kondensation von H,SO,-
Molekdilen dar, was zu einer entsprechenden Abnahme der H,SO,4-Konzent-
ration fuhrt. Innerhalb der Mischungsschicht bewirkt die H,SO,-Kondensati-
on somit einen negativen Riickkopplungseffekt: die H,SO,-Konzentration
unterschreitet aufgrund der Kondensation den fir die Nukleation erforder-
lichen kritischen Schwellenwert und unterbindet so die weitere Neubildung
von Partikeln, so dass dieser Prozess sich selbst limitiert.
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Abb. 2: Zeit-Hohenschnitt der UCN-Konzentration [m™]
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Abb. 4: Zeit-Hdhenschnitt des turbulenten Vertikalflusses von Nukleationsmodeaerosolen
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Abb. 4 zeigt einen mit dem Auftreten des Bursts in der oberen Mischungs-
schicht einsetzenden abwdrts gerichteten turbulenten Vertikalfluss von UCN-
Aerosolen (negative Werte von wW'N;). Es handelt es sich nicht um einen En-
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trainmentfluss, bei dem oberhalb der Mischungsschicht gebildete bzw. vor-
handene UCN in die PGS ,herein gemischt* werden, sondern um einen
abwarts gerichteten turbulenten Fluss von innerhalb der Mischungsschicht
neugebildeten Aerosolen.

Profilmessungen der turbulenten Vertikalfliisse von UCN-Aerosolen tiber
die gesamte PGS sind nicht bekannt. Die von Buzorius u. a. (2001, Abb. 6)
durchgefiihrten Aerosolflussmessungen ca. 10 m Uber einem borealen Kie-
fernbestand (23 m (. Gr.) zeigen zumindest in der Prandtlschicht betrachtliche
abwartsgerichtete turbulente Fliisse von Nukleationsmodeaerosolen in Ver-
bindung mit einer erhdhten Turbulenzintensitét, einer intensiven vertikalen
Durchmischung, hoher Nettostrahlung und hohem turbulenten Fluss fuhlbarer
Waérme wéhrend Partikelneubildungsereignissen. Diese Befunde unterstiitzen
die Ergebnisse in Abb. 4. Der Zusammenhang zwischen einer Zunahme der
Konzentration von Nukleationsmodeaerosolen und einer erhghten Varianz
des Vertikalwindes und der Temperatur sowie des turbulenten Flusses fuhl-
barer Warme (unter dhnlichen Messbedingungen) wurde von Buzorius u. a.
(2003, Abb. 9) demonstriert. Auch diese Befunde sind ein Indiz fiir die Plau-
sibilitat der vorliegenden Simulationsergebnisse. Die von Coe u. a. (2000) in
der MPGS ca. 15 m i. NN durchgefiihrten kombinierten Tubulenz- und UCN-
Messungen zeigten zwar keine statistisch gesicherte Korrelation zwischen be-
obachtetem turbulenten kinematischen Impulsfluss und der Konzentration ul-
trafeiner Partikel (~5 nm Durchmesser), konnten aber die Existenz starker
vertikaler Gradienten der Partikelneubildung in der gesamten MPGS nicht
ausschlieBen. Da die charakteristische Zeit fiir das Wachstum kritischer Clus-
ter bis zu einer detektierbaren GroRe etwa der charakteristischen Zeitskala der
PGS-Turbulenz (,,large eddy turnover time*) entspricht, kdnnen vorhandene
Fluktuationen der UCN-Konzentration ndmlich herausgemittelt werden. Star-
ke Indizien fir die Existenz abwartsgerichteter Vertikalflisse der UCN-Kon-
zentration in Verbindung mit Partikelneubildungsereignissen im oberen
Bereich der kontinentalen PGS zeigen die ,,In situ“-Vertikalsondierungen von
Aerosolen und Turbulenzparametern von Stratmann u. a. (2003, Abb. 14 und
15) sowie Siebert u. a. (2004, Abb. 1-4).

Insgesamt bestatigt das Ergebnis in Abb. 4 die Hypothese vom nichtloka-
len Charakter der Partikelneubildung in der kontinentalen PGS. Die in boden-
nahen Luftschichten beobachtbaren UCN-Erhéhungen kommen demnach
dadurch zustande, dass im oberen Bereich der Mischungsschicht Partikel
neugebildet, durch die im Tagesverlauf starker werdende turbulente Diffusi-
on ,herunter gemischt” und nicht durch Entrainment aus der FT in die PGS
,»herein gemischt* werden.
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7. Schlussfolgerungen und Ausblick

Mit dem vorgestellten Modellkonzept kann der zeitliche Verlauf typischer
Partikelneubildungsereignisse in der anthropogen belasteten, kontinentalen
PGS plausibel erklart werden. Insbesondere konnte die im Rahmen von Mes-
sungen bislang offen gebliebene Frage nach Ort und Zeitpunkt der Partikel-
neubildung sowie nach dem Zusammenspiel von Photooxidation und
turbulenten Transportprozessen beantwortet werden. Néchste Schritte sind
die Simulation der Ruckkopplung von Momenten héherer Ordnung auf die
»mittlere Nukleationsrate* unter Verwendung eines von Hellmuth und Hel-
mert (2002) entwickelten Parametrisierungskonzeptes sowie die Evaluierung
von modellierten Turbulenzparametern.
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