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Zur Einfuhrung

Nach fast dreijahriger Pause halten Sie nunmehr wieder ein Heft der Fortbildungszeitschrift prometin der Hand. Eine
Fiille von Ereignissen sowie nicht beeinfluBbare Entscheidungen lieBen diese gern gelesene Fachzeitschrift fast an
den Rand des Vergessens geraten. Nachfragen aus dem Leserkreis bestarken uns in den Ansirengungen, diese Fort-
bildungszeitschrift fortzufithren. Gerade deshalb sollen die vom damaligen Prasidenten des DWD, Herrn Dr. E. Siis-
senberger, im ersten Heft der langen Reihe von promet formulierten Ziele fiir die Herausgabe dieser Fortbildungs-
zeitschrift noch einmal genannt werden:

o - Die lebhalte Entwicklung von Naturwissenschalft und Technik und die damit verbundene zwangsliufige Speziali
sierung der Forscher und Praktiker haben indessen auch auf dem Gebiel der Meteorologie zur Folge, dali die Fiille der
in- und auslindischen Veroffendichungen vom einzelnen Leser nichi mehr bewdéltigt werden kann. Es miissen daher
newe Wege beschritten werden, um allen Meteorologen und Wetterberatern die fiir sie unentbehrilichen Informationen
zur Vertiefung ihrer Kenntnisse und zur Modernisierung ihres Wissenstoffes zu liefern.

Bereits vor Jahrensind die Meteorologischen Gesellschaften dazu iibergegangen, aufilren Tagungen Ubersichtsreferate
den Kurzvortragen, die sich mit den neuesten Finzelergebnissen der Forschung befassen, voranzustellen. Fin ahnliches
Prinzip will promet anwenden, und zwar in der Form, dal jedes Heft einem Hauptthema gewidmet wird, das in
zusammenfassenden Beitrdgen von berufenen Fachvertretern dargestellt werden soll. ...

I7s ist der Wunsch des Herausgebers, dalf die mit der Gestaltung dieser Zeitschrift verbundenen Miihen und Opfer der
Autoren dadurch belohnt werden, dall promet einen moglichst grofien Kreis von Lesern erfalit. promet soll eine
Gemeinschalisleistung der Porschung und Praxis der deuischen Meieorologie werden. Jeder Meteorologe und Wetter
berater, ob in den beiden meteorologischen Diensten oder in den Hochschulinstituten, und jeder Student der Meteoro
logie sollen in den Besitz dieser Zeitschrift komimen. Sicher begegnet der Student der Meteorologie durch promet auch
einer Reihe von Fragen seines kiinfiigen Berufs.

Der Herausgeber erwartet, dal3 die groBziigige Lieferung an die Meteorologen, Wetterberater und Studenten diesen
Leserkreis verpflichtet, aktiv durch Beitrdge an der Zeitschrift mitzuarbeiten, sei es nach Aufforderung durch den
Herausgeber, Schriftleiter und Hauptschriftleiter, sei es aus eigenem Antrieb durch Beteiligung an der schrifilichen Dis-
kussion. ™

Diese Ziele gelten weiterhin. Zusammen mit dem Erscheinen dieses Heftes verbinde ich meinen Dank an den Auto-
renkreis des vorliegenden Heftes fiir die bereitwillige Mitarbeit in der Hoffnung, dal die Fortbildungszeitschrift
promet auch in Zukunft Autoren findet.

Die Hauptschriftleitung von promet lag seit ihrem erstmaligen Erscheinen im Jahre 1971 bis zum Sommer 1977
zunachst bei Herrn Dipl.-Ing. A. Holmann. AnschlieBend fithrten sie die Herren Dipl.-Met. M. Schlegel (1977 - 1986)
und Dipl.-Met. H-D. Kirch (1987 - 1997) weiter. Die Hauptschriftleiter haben sich verdient gemacht und fr ihre
unermiidliche Arbeit spreche ich an dieser Stelle Dank und Anerkennung aus.

Im Jahre 1999 hat Herr Dr. H. D. Behr aus Hamburg die Hauptschriftleitung tibernommen. Ihm wiinsche ich bei der
Fiihrung des Schiffes promet stets eine gliickliche Hand sowie einen nimmer versiegenden Strom von Autoren, die
bereit sind, Themen zur Bearbeitung zu (ibernehmen.

Um die Kontinuitat von prometauch nach auBen hervorzuheben, wird die Numerierung nahtlos vom letzten Heft 1/2,

Jahrgang 26, erschienen im Jahre 1997, weitergefiihrt. Zur Orientierung fiir die neueren Leser von promet sind auf
der Seite 178 alle bisher erschienen Hefte aufgefiihrt.

U Gértner
Prisident des Deutschen Wetterdiensies

85



Thema des Heftes:
Photosmog

Zu diesem Heft

Bereits wenige Jahrzehnte nach der Entdeckung des dreiatomigen Sauerstoffs, dem Ozon, in der Atmosphiére durch den
Chemiker Schinbein wurden Aussagen aber die Wirkung von Ozon veroffenidicht. So stellte der Karlsruher Chemiker
Fngler 1896 fest, dali Ozon Pllanzentfarbstoffe bleicht, Holz, Kautschik und organische Stoffe zerstort, heftig auf Respi-
rationsorgane einwirki, Organismen (6tel, in starker Verdiinnung Schwindel und Schlaf hervorruti und ., in noch starkerer
Verdinnung dagegen erfrischend und anregend wirke” (zitiert in Meteor. 2. 1896, 5. 471)

In den Anfangen der Ozonforschung wurde das Spurengas mefir aus hygienischer denn aus meteorologischer Sicht be
achitet. Insofern wurde ozonreiche Lufi fiir gesiinder angesehen als ozonarme. Man findet zum Beispiel bereits 1873 (Eber
mayer, Meteor, 2.) Darstellurigen tiber die positive hygienische Wirkung von Ozon. Ausgehend von der Taisache, dal3 sich
bei Féaulnis organischer und tierischer Stoffe - so die damalige Ansicht - Gase, Pilzkeime oder allgemein Bakierien bilden,
die der gesunden Luft vor allem in dichter besiedelten Regionen abirdglich sind, schrieb man dem Ozon eine stark reini
gende Wirkung fiir die Tuft zuo.

So wurde , das Ozon als das grolartigste Desinfektions- und Keinigungsmittel der Atmosphére” angesehen. I's wurden
Hypothesen aufgestellt, dab die Verbreitung von Epidemien mit dem Fehilen von Ozon in der Luft zusamimenhéngt. Inso-
fern ist erklarlich, dalf auch heute noch Luftkurorte mit dem hohen Ozongehalt der Lufi positive Merkmale verkniipfen.

Diese angefithrien Bemerkungen machen deutlich, dall Untersuchungen zar Existenz und Verbreitung von Ozon in der
Atmosphire als auch zu seiner Wirkung von allem Anfang an einen T hemenkreis darstellten, an dem melere Fachdiszi
plinen gleichzeitig beteiligt waren.

Der Umfang des zu behandelnden Stofles machte es allein aus technischen Grinden erforderfich, die Thematik auf 2 Hefle
aulzuteilen. Hiermit wird das erste Hefi Photosmog [ vorgelegt. Das Heft Photosmog I wird in Kiirze folgen. In beiden Hefl
ten wird dementsprechend der Problembkreis des Photosmogs bzw. das Auftreten von Phasen mit echélhiten Ozonwerten in
einer breiten, mehrere Disziplinen tiberspannenden Weise dargestelit. Hierbei sind technische Aspekite, die fiir die Fimissio-
nender Ausgangsprodukte verantwortlich sind, ebenso zu beriicksichtigen wie pflanzenphysiologische und bodenkundliche
Fragen, die fiir die Freisetzung von konkurrierenden Substanzen aus den |, biogenen ™ Quellen bestimmend sind.

Ausétzlich werden aktuelle Frgebnisse vorgestellt, die aus umfangreichen Feldexperimenien wie auch mit relativ aufwen-
digen Modellrechnungen gewonnen worden sind. Hieraus wird deutlich, welche Spanne von Fachdisziplinen erforderlich
ist, um eine aktuelle Frage der Umweltbelastung mit naturwissenschalilichen Methoden so zu behandeln, dal die
Genesis des Problems, d . der Stolfhaushalt der Photooxidantien in der Atinosphére, und seine mégliche Beeinflussung
von den Quellen her rational nachvollzogen werden kann. Der Schwierigkeitsgrad wird noch gesteigert, wenn es um die
Frage der Wirkung von Ozon aul Pflanzen, Tiere und den Menschen gelit.

I's st gelungen, fiir die gesamite Breite dieses Themas Autoren zu finden, die sich mit holier Sachkompetenz den einzelnen
Detailfragen gewidmet haben. Hierauf begriindet besteht die Hoffing, dali durch das Studium der Beitrage ein aktueller
Uberblick zu dem Problemkreis vorgelegt werden kann, Verstindnis fiir die manchmal uneinheitiche Beurteilung von
wissenschaltlicher Seite geschafien und die Maglichkeiten dargestellt werden, das aktuelle Wissen zur Beratung der Poli-
tik einzusetzen.

Das Auftreten von Photosmog kann gegenwiértig als eines der wichtigsten Umweltprobleme weltweit angesehien werden.
Angesichis der langen Phase der Forschungsarbeiten zu diesemn Problem, zundchst hauptsdchlich in den Vereinigten
Staaten von Amerika und heute nahezu weltweidl, ist man erstaunt, dali es immer noch erhebliche Unsicherheiten in der
Bewertung des Problems gibt. Zahlreiche Malinahmen, die in den Vereinigten Staaten in den vergangenen Jahrzelinten
ergriffen worden sind, haben es nicht verhindern kénnen, dal3 in weiten Gebieten die vorgegebenen Grenzwerte noch
héufig tiberschritten werden. Insofern ist es auch erforderfich, sorgliliige langzeitheobachiungen beizubehalten, um die
Beeinflussung infolge verdnderter 'missionshedingungen abzugrenzen, die von den von Jahr zu jahr schwankenden
meteorologischen Bedingungen herriiliren. Das Thema bleibt sicherlich noch einige Zeit von hoher Brisanz. Fine wissen-
schaliliche Begleitung politisch veranlaliter MalBnahmen ist in jedem Fall von grofier Wichtigkeit,

I Fiedler
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Bei der Messung des Ozons verwendete Einheiten
(aus: promet 4’86, Seite 2, 1986)

1 Einheiten
Bei der Angabe der Ozonkonzentration werden unter-
schiedliche Maleinheiten verwendet. Die dominierenden in-
ternational tiblichen sind nachfolgend aufgefiihrt:

1.1 Ozonpartialdruck py in nbar (ozone partial pressure)
Anmerkung: 1 nbar 2 0,1 mPa

i
1.2 Ozonpartialdichte ps in ‘!Tﬁ (ozone density)
r

1.3 Volumenmischungsverhaltnis X in ppb{v)
{volume mixing ratio)
Anmerkung: ppb bedeutet parts per billion. 10,

I
1.4 Massenmischungsverhiltnis mj; in "—; (mass mixing ratio)

1.5 Dobson-Einheit DU (Dobson unit)
Integrierter Gesamtozongehalt der Atmosphére, dargestellt
in einer Ozonsdule reduziert auf Normalbedingungen
(Ty= 273K, py = 1013 hPa).

1 em Ozonsiaule entspricht 10° DU, d.h. die Hishe einer
Ozonsaule von 3 em entspricht 300 DLL

Manchmal ist auch die Bezeichnung milli-atmo-centimeter
{m-atm-cm) in Gebrauch.

2 Umrechnungsformeln

Bei den Formeln bedeuten:
p Luftdruck in hPa
T Temperatur in K

Bei den Ozonmaleinheiten gelten die unter 1 aufgefithrten
Dimensionen.

2.1 Ozonpartialdruck
pyinbar =1,7322-10%. T p; (Ozonpartialdichte)
=1:10%- p- X5 (Volumenmischungsverhiltnis)
0602 - p-my;  (Massenmischungsverhélinis)
2.2 Ozonpartialdichte
)
Py in%‘i 577.3-% (Orzonpartialdruck)
5 P . .
=05773: T X, (Volumenmischungsverhiltnis)

. i
=0,347 - ](]J-LT- my (Massenmischungsverhaltnis)

2.3 Volumenmischungsverhaltnis

5]
w3

Xyinppb(v) =1-10°. (Ozonpartialdruck)

1.7322 - — - pz (Ozonpartialdichte)

=l =

0,602 10°. my (Massenmischungsverhéltnis)

In diesem Heft wird durchgehend ppb{v) verwendet,
deshalb wird auf die Angabe des ,v" verzichtet.

Beim Ozon ist folgende Umrechnung gebrauchlich:
Hg
2 = =1 pph.
2.4 Massenmischungsverhaltnis

5 )
mgqu = 1,66 - o
8 P

(Ozonpartialdruck)
288107 Ti - py (Ozonpartialdichte)

= 1.66- 107 X; (Volumenmischungsverhiltnis)
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E FIEDLER

Photosmog und bodennahes Ozon

An heiBen und strahlungsintensiven Sommertagen bil-
det sich in Regionen mit starker Luftverunreinigung
regelmabig ein Zustand aus, der als Photosmog bekannt
geworden ist. In dem Wort Photosmog sind drei wichti-
ge Elemente enthalten:

Die Photonen der Sonnenstrahlung, die das gesamte
System antreiben und eine ganze Ketie von chemischen
FProzessen in Gang setzen. Die im zweiten Teil des Wor-
tes enthaltenen beiden Elemente, aus den englischen
Wartern smoke (Rauch) und fog (Nebel) bestehend, die
zusmog zusammengezogen sind und aufl die Ausbildung
schlechter Sichtverhdltnisse wie bei Nebel oder bei
rauchhaltiger Luft hinweisen. Insbesondere wird hier-
durch Bezug genommen auf die mit der Ozonbildungim
allgemeinen einhergehende Entwicklung von dunst-
verursachenden Partikeln. Dieses Phanomen wurde in
den vierziger Jahren zuerst in der stadtischen Agglome-
ration von Los Angeles beobachtet, wo man an der
Vegetation erstmals deutliche Schaden feststellte. Es
wird seither hiulig als Los-Angeles-Smog bezeichnet.
In den Folgejahren wurde aufgrund intensiver Unter-
suchungen (Haagen-Smit et al. 1951, Haagen-Smit 1952)
die Rolle der Stickoxide, vor allem Stickstoffmonoxid
(NO) und Stickstoffdioxid (NO,), und der fliichtigen
Kohlenwasserstoffe (meist als VOC = volatile organic
compounds abgekiirzt) als Ursache herausgearbeitet.

Wihrend man lange Zeit annahm, daB dies ein Phano-
men ist, das nur auf die Region von Los Angeles be-
grenzt sei, haben spatere Messungen aufgezeigt, dab es
statt dessen sogar weltweit zu finden ist, sofern nur die
wichtigsten Voraussetzungen erfiillt sind: die Verfiig-
barkeit der genannten Ausgangssubstanzen und die
Einwirkung von gentigend starkem Sonnenlicht, was im
allgemeinen mit hohen Lufttemperaturen einhergeht.

Da die fiir die Ausbildung von Photosmog notwendigen
Ausgangssubstanzen am Erdboden freigesetzt werden
und im Laufe eines Tages durch Turbulenz und Kon-
vektion innerhalb der planetarischen Grenzschicht, d.h.
im Bereich der untersten 1500 m, vertikal gut vermischi
werden, muB man es in erster Linie als ein Grenz-
schichtphanomen ansehen. Wenn man beachtet, daB die
in der Luft mitgeftthrten Substanzen selbst bei maBigen
Windgeschwindigkeiten von z. B. 3 m s innerhalb von
10 Stunden eines Tages rund 100 km weit verfrachtet
werden, muB man von einem regionalen Phinomen
sprechen, das durch Messungen an einem Ort allein
nicht verstanden und beurteilt werden kann.

Fiir die beobachteten zeitlichen und raumlichen Vertei-
lungen der auftretenden Substanzen spielen vertikale
und horizontale Transport- und Austauschprozesse
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sowie die wahrend des Transports auftretenden chemi-
schen Umwandlungsprozesse infolge der zahlreichen
chemischen Reaktionen eine entscheidende Rolle.

Seit der Entdeckung des dreiatomigen Sauerstoff-
molekiils (O4) in der Atmosphére durch C. F. Schinbein
im Jahre 1839 an der Universitéit Basel, dem nach einem
Vorschlag des Philologen Wilhelm Vischer der Name
Ozon gegeben wurde (Hermann 1982), setzte eine in-
tensive Forschung zur Aufklarung der Entstehung und
zur Ermittlung der Verteilung dieses Spurengases in der
Atmosphére ein. Durch diese umfangreichen Messun-
gen ist die Wirkung der fiir das Leben auf der Erde not-
wendigen Substanz in Form der Ozonschicht in der
Stratosphére mit einem Maximum in etwa 25 km Hohe
erkannt worden.

Selbst der Spezialist steht staunend vor der Tatsache,
welche Bedeutung dieses Spurengas in der Atmosphire
einnimmt. Wenn man eine homogene Dichte fiir die ge-
samte Atmosphéare annimmt, ergibt sich bekanntlich
daraus die Hohe der homogenen Atmosphare® zu
etwa 8 km. Die Saulenhihe des gesamten Ozons nimmit
unter diesen Bedingungen davon nur eine Hohe von
3 mm ein. Da sich etwa neunzig Prozent des Ozons in
der Stratosphire befinden, umfaBt der Anteil innerhalb
der Troposphére nur 0,3 mm. Man nimmt heute an, daB
von dieser Saulenhohe von 0,3 mm Ozon in der Tropo-
sphére die eine Halfte aus der Stratosphére in die Tro-
posphiire eingemischt wird (siehe Kapitel 6), die ande-
re Halfte sich in der Troposphéare chemisch aus anderen
Vorlaufersubstanzen bildet,

In den Anfiangen der Ozonforschung in der zweiten
Hilfte des vorigen Jahrhunderts hat man dem Ozon
eine reinigende Wirkung zugeschrieben z.B. durch eine
Drosselung der Ausbreitung von Epidemien, so dal
ozonreiche Luft als besonders gesunde Luft angesehen
worden ist. Viele Luftkurorte haben dies bis in die jiingste
Zeit als Giitezeichen [ir die heilende Wirkung der Luft
an ihrem Standort verwendet.

Ozon besitzt in der planetarischen Grenzschicht eine
miltlere Lebensdauer von etwa 3-8 Tagen im Sommer
und von einigen 10 Tagen im Winter. Da die mittlere
Lebensdauer sehr stark von der Deposition am Boden
und auch vom chemischen Abbau bestimmt wird, ist die-
se ZahlgroBen Schwankungen unterworfen. Die GriBen-
ordnung der Lebensdauer macht jedoch deutlich, daB
einmal gebildetes Ozon (iber weite Strecken transpor-
tiert wird und die vorhandene Konzentration sich auch
durch kurzfristiges Herabsetzen der Quellen fiir die Aus-
gangssubstanzen nur unwesentlich beeinflussen IaBit.



Als Photosmog bezeichnet man die Mischung von
Gasen, die bei Vorhandensein von Sonnenlicht aus
Stickoxiden und Kohlenwasserstoffen entstehen. Dem
Photosmog zugerechnet werden also neben dem Ozon
noch weitere Substanzen, die durch photochemische
Prozesse entstehen und mit den Vorlaufersubstanzen,
den Stickoxiden und den [liichtigen Kohlenwasser-
stoffen, in enger Wechselwirkung stehen. Es handelt
sich dabei also nicht um priméare Luftverunreinigungen
wie Schwefeldioxid oder Staubteilchen, sondern um
sckundare Luftverunreinigungen, die aufgrund einer
komplexen Kette von Reaktionen unter der Einwir-
kung von Sonnenlicht ablaufen. Photosmog besteht
demnach weder aus Nebel noch aus Rauch, sondern aus
einem Gemisch von gasformigen Reaktionsprodukten.
Beispiele hierfiir sind Formaldehyd, Acetaldehyd oder
Aromate,

Wihrend in der Stratosphére die Ozonbildung durch
die Aufspaltung des Sauerstoffmolekiils in Gang gesetzt
wird, nimmt sie in der Troposphére und besonders auch
in der bodennahen Atmosphare stets ihren Ausgangs-
punkt durch die Photolyse von Stickstoffdioxid (NO,).
Selbst kleine Mengen von NO, reichen aus, um eine
lange Kette von Reaktionen in Gang zu setzen, in die
organische Substanzen einbezogen werden, um Photo-
smog zu bilden. Die zentrale Frage besteht also darin,
wie es zur Bildung von NO, kommt und wieviel NO,
sich bilden kann. Ein erster, sehr schneller und direkter
Weg ist dadurch gegeben, daB die meist als StickstofI-
monoxid (NO) aus den Kraftfahrzeugen und aus ande-
ren Quellen freigesetzten Molekiile unter Verwendung
eines Ozonmolekiils zu Stickstoffdioxid NO, oxidiert
werden. Man nennt diesen Vorgang haufig Titration.
Hierdurch wird das NO sehr rasch abgebaut und in sei-
ner Akkumulation stark begrenzt, wobei NO; aufge-
baut wird.

Bei Vorhandensein geniigend intensiver Strahlung im
Wellenlangenbereich von etwa 0,28 pm bis zu 0,4 pm
startet der Vorgang der Aufspaltung von NO, in NO und
in ein Sauerstoffatom von neuem. Der atomare Sauer-
stoff kann sich mit dem reichlich vorhandenen moleku-
laren Sauerstofl (0O.) zu Ozon (O,) verbinden. Bei
gegebener Anfangskonzentration von NO, NGO, und O,
steuert die verfiigbare Strahlung, in welchem Verhéltnis
diese drei Substanzen zueinander stehen.

Dieses sehr rasch sich in Minuten einstellende Verhéli-
nis wird als photostationéres Gleichgewicht bezeichnet
(siehe Kapitel 2). Entscheidend fir die Photosmog-
bildung, d. h. in erster Linie fiir den Aufbau von zusatz-
lichem Ozon ist, ob es dem freigesetzten oder dem
standig im photostationiren Kreislaul wieder neu ge-
bildeten NO gelingt, sich zu NO, umzuwandeln, ohne
daB dabei vorhandenes Ozon als Oxidationsmittel ver-
braucht wird. Genau dies geschieht auf einem relativ
langsam ablaufenden Reaktionsplad unter Beteiligung
der Kohlenwasserstoffe. Thre Anwesenheit ist also dafiir
verantwortlich, daB das NO,-Niveau angehoben wer-

den kann, ohne daB der Ozonpegel dabei erniedrigt
wird. Auf dem hoheren Niveau von NO,; kann dann das
photostationire Gleichgewicht sich in kirzester Zeit
neu einstellen.

Wie in den nachfolgenden Kapiteln ausfiihrlich dar-
gestellt wird, kommt es zu einer Umwandlung von
Stickstoffmonoxid zu Stickstoffdioxid, ohne dalB dabei
Ozon als Oxidationsmittel aufgebraucht wird. Statt
dessen durchlauft das Stickstoffmonoxid eine langere
Kette von Reaktionen mit den Kohlenwasserstoffen als
Reaktionspartner, um sich schlieBlich als Stickstoffdio-
xid in den Kreislauf erneut einzugliedern.
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D.POFPE, J. ZIMMERMANN

Chemische Ozonbildung in der planetarischen

Grenzschicht

1 FEinleitung

Der chemische Abbau von anthropogen wie biogen
emittierten Spuren- und Schadgasen wird in der Regel
durch eine Kette von chemischen Reaktionen bewirkt,
bei denen unter geeigneten Bedingungen Photooxi-
dantien, insbesondere Ozon, entstehen konnen, siehe
Abb. 2-1. Dieser Beitrag erlautert die wesentlichen
Eigenschalten der chemischen Prozesse, die zur Ozon-
bildung beitragen sowie die Rolle der Stickoxide NO,
und NO, die die Effizienz dieser chemischen Ozon-
bildung steuern. Auf die raumliche Verteilung und zeit-
liche Entwicklung der Ozonbelastung in der Grenz-
schicht nimmt neben der erwahnten Bildung in der
Gasphasenchemie der Troposphére natiirlich auch die
Emission der Ozonvorlaufer und der atmospharische
Transport einen erheblichen Einfluf.

2 Chemische Bildung von Ozon

Ozon entsteht aus der Addition von freien Sauerstoff-
atomen an molekularem Sauerstolf,

Abb.2- 1: Chemische Reaktionspfade fiir die Ozonbildung in der
bodennahen Atmosphire (nach STAEHELIN und DOMMEN
1994). Deer linke Kreislauf wird durch die Sonne gesteuert, da sie
die Zerlegung des NO, durch die Intensitéat ithrer Strahlung steu

ert. In Abhéngigkeit von der Einstrahlung stellt sich ein Gleich

gewicht zwischen NO, NO; und O, ein, das als photostationérer
Zustand bezeichnet wird,

Als Trager fir leicht abspaltbare Sauerstoffatome dient
in der Grenzschicht NO,, das durch Photolyse bei Wellen-
langen A <410 nm (siehe Abb. 2-1)

NO,+hv — OCP) + NO (R1)

ein Sauerstoffatom abgibt. Sauerstoffatome O(*P) im
Grundzustand rekombinieren sehr rasch mit moleku-

90

larem Sauerstoff zu Ozon. Dies ist die wichtigste Ozon
bildende Reaktion in der Atmosphire.

O(FP)+0, - O, (R2)

Im folgenden werden Photolysefrequenzen fiir Reaktio-
nen Rn mit j, bezeichnet. Die Geschwindigkeit aller an-
deren Reaktionen Rn ist durch k, gegeben. Bei Photo-
lysefrequenzen j; bis zu Werten von 36 h'! und typischen
NO,-Mischungsverhiltnissen von 1 ppb entsprache dies
Ozonbildungsraten von bis zu 36 ppb/h. Diese schlagen
sich jedoch niemals in einem entsprechenden Anstieg der
Ozonkonzentration nieder, da der griste Teil des entste-
henden Ozons durch NO zu molekularem Sauerstoff

0,+NO —+ NO,+0, (R3)

bei gleichzeitiger Rickbildung von NO, umgesetzt
wird. Die Reaktionen R1 - R3 (sieche Abb. 2-1, linke
Bildseite) stellen einen Nullzyklus fir O, dar. Er wird
nach der chemischen Einstellzeit t fiir NO; und NO

=1, + ks [Os])

(einige Minuten inder sonnenbeschienenen Atmosphére)
erreicht. Die Summe der Konzentrationen (angedeutet
durch eckige Klammern) von reaktivem Sauerstoff [O,]
= [0y] + [NO, + [O¢P)] unter dem EinfluB der Reak-
tionen R1-R3 ist konstant. Wegen [O°P] << [O,], [NO,]
giltin guter Naherung [O,] = [O4] + [NO,]. Die Invarianz
von O, ist fur die Ozonbelastung in stadtischen Gebie-
ten nahe den NO-Quellen wichtig. Hohe NO-Emissio-
nen fithren zwar dort zu einem Abbau von Ozon nach R3
mit der Folge, dal man in der Stadt niedrigere Ozon-
konzentrationen mift als im Umland. Die Summe O,
bleibt aber erhalten. AuBerhalb der Stadte setzt Son-
nenlicht (R1) die in NO, gebundenen Sauerstoffatome
unter Riickbildung von Ozon wieder frei.

Die zusitzliche chemische Ozonbildung (siche Abb. 2-1,
rechte Bildseite) erfordert eine Storung des Nullzyklus
der Reaktionen R1-R3. Dazu tragen die Peroxiradikale
RO; als Trager reaktiven Sauerstoffs bei. Hier steht R fiir
ein Wasserstoffatom oder eine organische Verbindung,
der durch H-Abstraktion ein Wasserstoffatom entzogen
wurde. Die Peroxiradikale entstehen beim Abbau von or-
ganischen Spurengasen, die aus anthropogenen und bio-
genen Quellen in die Atmosphire gelangen. Diese sehr
reaktiven Verbindungen reagieren Ahnlich wie Ozon mit
NO unter Bildung von NO,. Dabei wird NO in NO; tiber-
fithrt, ohne dalB wie in R3 Ozon verbraucht wird.

An dem sehr einfachen Beispiel des Kohlenmonoxids,
CO, seidieser Mechanismus erlautert, CO wird in einem



Schritt zur hischsten Oxidationsstufe, in wasserlosliches
CO; durch Reaktion mit OH iiberfihrt

CO+0CH —- CO;+H (R4)

Das Hydroxylradikal OH entsteht aus der Photolyse
von Oy bei Wellenlinge & < 320 nm

O,+hv = O(D) + 0, (R5)

und der anschlieBenden Reaktion des angeregten Sau-
erstoffatoms O('D) mit gasformigem Wasser

o(D) +H,O —» 20H (R86)

Das in R4 ebenfalls entstehende reaktive Wasserstoff-
atom lagert rasch molekularen Sauerstoff an und bildei
das Peroxiradikal HO,. Dieses Radikal kann mit NO
reagieren

HO,+NO — OH+NO, (R7)

und dabei die angesprochene Umwandlung von NO in
NO, bewirken, ohne daB Ozon verbraucht wird. Aller-
dings reagiert HO; auch mit Oy

HO,+0O; »+ OH+20, (R8)

Dies ist eine ozonzerstorende Reaktion. Sie ist jedoch
wegen kg << k; weit weniger wirksam als R7, sie sorgt
allerdings in der Hintergrundatmosphare mit NO,-
Mischungsverhaltnissen unter etwa 50 ppt fir eine
Nettoozonzerstorung. In den starker belasteten boden-
nahen Luftmassen iiber Europa, wo NO,-Belastungen
im Bereich von ppb haufig anzutreffen sind, iiberwiegt
R7 und sorgt fiir chemische Ozonbildung. Falls nur CO
als abbaubares Spurengas vorliegt, ist die Nettobil-
dungsrate P(O;) gegeben durch

P(Oy) = k;[NO] [HO,] < k; [CO] [OH]
Sie st begrenzt durch die Oxidationsrate des Quellgases
CO. Der Abbau anderer primarer (d.h. emittierter)
Gase, insbesondere organischer Verbindungen wie der
Kohlenwasserstoffe, folgt einem ahnlichen Schema. So

werden Alkane RH (Kohlenwasserstoffe ohne Doppel-
bindungen) durch OH umgesetzt

RH+OH —+ R+H,0 (R9)

Durch Anlagerung an R entsteht ein organisches Per-
oxiradikal

R+ Oz - RO;. (RIU}
das dhnlich wie HO, reagiert

RO,+NO - RO +NO, (R11)

Die Oxiradikale RO reagieren rasch, teilweise nach
Umlagerung oder Zerfall und meistens unter gleichzei-
tiger Bildung von HO; zu Carbonylen. Das sind Ver-
bindungen der Form R;R,CO. Die einfachsten Verbin-
dungen dieser Klasse sind Formaldehyd HCHO und
Acetaldehyd CH,CHO. Die Carbonyle werden durch
OH weiter abgebaut. Daher wird nicht wie bei CO pro
abgebautem Molekiil ein O,-Molekiil erzeugt, sondern
die Zahl der gebildeten O4-Molekiile steigt in kompli-
zierter Weise mit der Zahl der Kohlenstoffatome in der
Verbindung an. Wichtigster chemischer Steuerungs-
parameter dieser durch NO und NO, katalysierten
Ozonerzeugung ist die Konzentration von NO, (siche
Abb. 2-2). Die weitgehend ahnliche Abhangigkeit der
OH-Konzentration und der Ozonproduktion von NO,
ist kein Zufall, sondern eine Folge der Kopplung zwi-
schen Spurenstoffabbau und der NO-zu-NO, Konver-
sion durch R8.

15 [ © ) T T T LA R AL | NSRS Y
10 - -
5 - -
of =
B oo sl Ll PRI NETT Ll l".l.lJ.:
1072 107" 10° 10" 10%
[NO,] in ppb

Abb, 2-2. OH-Konzentration (Einheit: 10° cm™®, gestrichelte
Linie) und die Nettoozonproduktion (Einheit: ppb/h, durch
gezogene Linie) als Funktion des NO,-Mischungsverhélinisses.
Chemiemechanismus RADMZ2 (Stockwell et al. 1990).

Nicht nur der Abbau der Kohlenwasserstoffe durch OH,
sondern auch deren Reaktion mit NO, greilt in
die Ozonbildung ein. NO, wird durch Reaktion von O,
mit NO, gebildet und fiithrt offenbar damit zu einem
zweifachen Abbauvon O, Tags wird NO, sehr rasch (auf
der Zeitskala von Sekunden) praktisch quantitativ pho-
tolysiert und tragt deshalb zum Spurenstoffabbau nur
wenig bei. In der Nacht kann NO; nach MaBgabe von
Ozon- und NO-Immissionen jedoch erhebliche Kon-
zentrationen aufbauen. Das Nitratradikal reagiert wie
OH unter H-Abstraktion mit Kohlenwasserstoffen und
liefert dieselben organischen Peroxiradikale. Deren wei-
terer Abbau kann in Gegenwart von NO die zunéchst
entstehenden Verluste an O, mehr als ausgleichen.

Wahrend gesattigte Kohlenwasserstoffverbindungen
nur durch OH und NO, abgebaut werden kénnen, rea-
gieren ungesattigte Kohlenwasserstoffverbindungen
(d.h. solche mit Doppelverbindungen) auch mit Ozon.
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Diese Ozonolyse ist langsamer als die OH-Reaktion,
sie fithrt im ersten Reaktionsschritt zu einem O;-Ver-
lust. Die gebildeten Reaktionsprodukte sind teilweise
Radikale, die selbst zur Ozonbildung beitragen. Die
tibrigen Produkte unterliegen dem Abbau durch OH,
die den entstandenen Verlust von O, ebenfalls ausglei-
chen kinnen.

Der umsatzbestimmende Schritt der Netto-Ozonpro-
duktion, ausgelost durch Ozonolyse oder die Reaktion
mit OH, ist der jeweils erste Schritt der Reaktionskette,
Da die OH-Konzentration (iber die primére Bildung
von OH-Radikalen mit dem O;-Mischungsverhaltnis
ansteigt, ist die chemische Ozonproduktion damit ein
autokatalytischer ProzeB beziiglich O,. In einer vallig
ozonfreien Troposphére wiirde keine chemische Ozon-
bildung stattfinden, erst eine Initialziindung durch ein
externes Ozon, z.B. durch Einirag stratosphérischen
Ozons, setzt die troposphérische Ozonproduktion in
Gang,

Weil die Ozonbildung durch NO, katalysiert wird, be-
einflussen Verluste von NO und NO; die chemische
Ozonproduktion. In Konkurrenz zu R11 kiinnen orga-
nische Peroxiradikale relativ stabile organische Nitrate
bilden. Als polare und damit wasserlésliche Verbin-
dungen kinnen diese organischen Nitrate gut trocken
oder nafl deponiert werden. Thre Bildung ist damit ein
endgiiltiger Verlust an NO, in der Gasphase. Peroxi-
radikale, die aus dem Abbau von sauerstoffhaltigen
Verbindungen wie Acetaldehyd stammen, addieren
reversibel NO, unter Bildung von Peroxiacetylnitrat
(PAN). Die Lebensdauver von PAN gegeniiber dem
Zerfall in die Ausgangsprodukte hangt stark von der
Temperatur ab. Mit einer Anderung von 15 % pro Kelvin
ist der PAN-Zerfall einer der am stérksten temperatur-
abhéangigen Prozesse in der Chemie der Gasphase. Die
Lebensdauer beziiglich dieses Zerfalls sinkt von 2 Tagen
am Gefrierpunkt auf 22 Minuten bei 30 °C. Durch Ver-
tikaltransport in kéltere Luftschichten knnen daher in
PAN gespeichertes NO, und Acetylperoxiradikale auf-
grund der Lebensdauer im Bereich von Tagen weit
transportiert und in Reinluftgebieten in warmere,
bodennahe Luftschichten zurtickgemischt werden.
Man kann dies auch als gespeicherte und transportier-
bare Ozonproduktion ansehen, durch die Emissionen
in den dichtbesiedelten Gebieten auch ansonsten un-
belastete arktische und ozeanische Regionen beein-
flussen konnen.

Bei niedrigen Stickoxidkonzentrationen im Bereich
unter 2 ppb dominieren Reaktionen der Peroxiradika-
le miteinander unter Bildung von Peroxiden. da die
Peroxide relativ zu ihrer Photolyse in der Gasphase, die
zu teilweiser Riickbildung von reaktivem Sauerstoff
fithrt, schnell deponieren. Zusammen mit Reaktion R8
ist dies der Grund dalfiir, daBl bei Stickoxidkonzentra-
tionen unter etwa 50 ppt die Troposphére zu einer
Ozonsenke wird. In diesem Regime gibt es keine Par-
allelitat mehr zwischen OH-Konzentration und Ozon-
produktion.
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3 Kohlenwasserstoffe

Wiahrend Stickoxide sowohl in Europa als auch global
vorwiegend anthropogenen Ursprungs sind, teilen sich
Pflanzen und menschenverursachte Prozesse aul der
Erde die Kohlenwasserstoffemissionen mit vergleich-
barem Gewicht. Bei den Nichtmethankohlenwasser-
stoffen (iberwiegt die biogene Emission im globalen
MaBstab (Kempf et al. 1996). Deren Gewicht nimmt
noch zu, wenn man den Beitrag zur chemischen Bil-
dung von Ozon betrachtet. Die Menge an Ozon, die
durch den Abbau von Kohlenwasserstoffen produziert
werden kann, hangt zunachst von der Reaktivitat und
von der GroBe ab. Je hoher die Reaktivitat, desto
schneller entstehen aus einem Kohlenwasserstofl die
Peroxiradikale, die Sauerstoffatome iibertragen konnen.
Je griBer der KohlenwasserstofT, desto mehr Abbau-
schritte mit intermediaren Peroxiradikalen sind mog-
lich. Die wichtigsten biogenen Kohlenwasserstoffe
zeichnen sich durch hohe Reaktivitat und vergleichs-
weise hohe Kohlenstoffzahl ab. Hier sind das vorwiegend
biogenin die Atmosphére entlassene Isopren,sowie die
sich aus zwei Isoprenelementen herleitenden Terpene
zu nennen, die zusammen mit etwa 800 Megatonnen
pro Jahr global von Pflanzen emittiert werden
(Guenther et al. 1995). Wahrend Isopren bei einer OH
Konzentration von 5-10° cm™ eine Lebensdauer von
etwa einer halben Stunde hat, liegt diese [{ir die wich-
tigsten Terpene im Bereich von wenigen Minuten bis 2
Stunden. Zum Teil reagieren diese Verbindungen noch
in den Stomata oder direkt an der Pflanze, so daBl man
in Messungen bereits Abbauprodukte feststellt. Bei
Isopren sind es zwei konjugierte Doppelbindungen, die
eine Addition von OH erleichtern. Die ersten stabilen
Abbauprodukte von Isopren enthalten zwangslaulfig
eine der beiden Doppelbindungen, und sind dadurch
ebenfalls sehr reaktiv,allerdings nun mit Lebensdauern
bei 1 bis 3 Stunden (Carter und Atkinson 1996).

Nicht nur die hohe Reaktivitat und die hohe Zahl an
Kohlenstoffatomen und die damit verbundene hohe
Zahl an potentiell Ozon produzierenden Abbauschritten
begiinstigt die Ozonproduktion durch biogene Kohlen-
wasserstoffe, sondern auch das Emissionsverhalten von
Pllanzen, deren Abgabe von Isopren und anderen or-
ganischen Substanzen bis Temperaturen oberhalb von
30 °C auf ein Maximum ansteigt. Vor allem Pflanzen
mit hohem physiologischen Umsatz, etwa im Friihjahr,
aber auch in StreBsituationen, emittieren verstirkt Iso-
pren. Trockenheit kann dagegen Isopren- und Terpen-
emissionen verringern. Auch ein hoher Lichteinfall be-
giinstigt Isoprenemissionen. Nachts sind bei vielen
Pflanzen die Isoprenemissionen vernachléassigbar. Fiir
andere organische Substanzen werden zumindest deut-
lich reduzierte Emissionen beobachtet. Isopren und
Terpene werden also gerade in den Situationen verstirkt
emittiert, die auch fiir hohe Ozonkonzentrationen be-
kannt sind: viel Licht und erhéhte Temperaturen. Tra-
gen anthropogene Emissionen auch noch gentigend
Stickoxide bei, werden ideale Bedingungen fiir eine er-
hohte Ozonproduktion vorgegeben.



Ist die Stickoxidemission aber gering, binden biogene
Kohlenwasserstoffe wie Isopren durch die Bildung or-
ganischer Nitrate sowie von PAN und &hnlichen Ver-
bindungen so viel Stickoxid, daB die Ozonproduktion
dadurch vermindert wird. In Mitteleuropa kommt aller-
dings ein sehr hohes Immissionsverhaltnis biogener
Kohlenwasserstolfe zu Stickoxiden wegen der hohen
anthropogenen Stickoxidemissionen kaum vor.

Bei den Abbauschritten fiir die Produkte der Isopren-
oxidation und besonders den Abbau der Terpene gibi
es nochviele Unbekannte. Auch der Anteil der Aerosol-
bildung, der bei den Terpenen sehr hoch ist und
Kohlenwasserstoffe der Ozonprodukiion entzieht, ist
bislang nicht geklart.

4 Zeitskalen der Ozonchemie

Wie schnell die Ozonkonzentration sich dndert, hiangt
von den Einstellzeiten der Stoffzyklen ab, die an der
Ozonproduktion beteiligt sind, aber auch von der Ge-
schwindigkeit des Abbaus der Kohlenwasserstoffe und
samit von deren chemischen Lebenszeit (Abb. 2-3).
Die chemische Einstellzeit wird vor allem durch die
Hauptverluste des Ozons bestimmt. Hierzu tragt haupt-
sachlich R& und auch die Photolyse von Oy (R5) bei,
soweil sie zur Bildung von OH-Radikalen fihrt (R6).
In der planetarischen Grenzschicht in mittleren Breiten
ist diese Lebensdauer etwa 10 Tage. Trockene Deposi-
tion und Verluste in die [reie Troposphére verkiirzen
diese Lebensdauer noch einmal auf die Halfte. Nach
LAbschalten® der chemischen Ozonproduktion und
des stratospharischen Ozoneintrags wiirde Ozon etwa
auf dieser Zeitskala aus der Troposphare verschwin-

den. Da diese Lebensdauer vergleichbar ist mit charak-
teristischen Zeiten des atmospharischen Transports,
unterliegt die Ozonimmission auch dem lokalen und
regionalen Transport (siche Abschnitt: 6. Ozonprognose).
Die Ozonbildung héingt von der Geschwindigkeit des
Kohlenwasserstoffabbaus als geschwindigkeitsbestim-
menden Schritt ab. Die Kohlenwasserstoffe haben
Lebenszeiten zwischen mehreren Jahren (troposphéri-
sche Lebensdauer von Methan ist etwa 10 Jahre) und
etwa 10 Minuten (Terpene tagsiiber bei [OH] = 107cm?
in der planetarischen Grenzschicht) (Atkinson 1994).
Wie schnell Ozon gebildet wird, hangt daher empfind-
lich von der Zusammensetzung des emittierien Kohlen-
wasserstoffgemischs ab. Ein hoher Anteil von hoheren
Aromaten, von biogenen Kohlenwasserstolfen und an-
deren Alkenen mit interner Doppelbindung [iihrt
schon am ersten Tag zu einer starken Ozonproduktion.

5 Unsicherheiten der Chemie

Unsere Kenntnis der Chemie der Atmosphare ist not-
wendig unvollstindig und auch fehlerhaft. Unvollstan-
digkeit ergibt sich aus dem Fehlen von kinetischen
Daten fur identifizierte und noch unbekannte Verbin-
dungen und deren chemische Abbauprodukte. Es ist
sehr schwierig, hieriiber eine quantitative Abschatzung
aufl die Unsicherheit des gebildeten Ozons zu machen.
Die bekannten chemischen Reaktionen, wie sie in den
Reaktionsmechanismen zusammengestellt sind und in
Chemie- und Transportmodellen (CTM) verwendet
werden, haben im Labor bestimmte Reaktionskon-
stanten, die experimentelle Unsicherheiten aufweisen.

Abhb. 2-3:
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Thr EinfluB auf die momentane Ozonbildungsrate ist
fir den Fall einer optimistischen Einschéatzung der
Fehler von 20 96 in Abb. 2-4 dargestellt.

Bei Annahme der Unsicherheiten gemifB den Empfeh-
lungen (siehe 2.B. DeMore et al. 1997) kinnen die rela-
tiven Fehler von G(O,) im Maximum durchaus 40 %
erreichen.

Einige wenige Reaktionskonstanten tragen tiberpro-
portional zum Fehler bei, darunter die der zu Beginn
herausgestellien Schliisselreaktionen R1, R3 und R7.
Wihrend diese Reaktionen gut untersucht sind, gibt es
erheblich groBere Unsicherheiten bei den Reaktionen
der Ankopplung an das Radikalresevoir PAN, das einen
wesentlichen EinfluB aufl die Ozonproduktionsrate
hat. Hier hat es bereits deutliche Fortschritte durch
neuere kinetische Untersuchungen gegeniiber dem
Stand des Chemiereaktionsmechanismus RADMZ ge-
geben, die zu einer leichten Verringerung des angege-
benen Fehlerbereichs fithren kisnnen. Weitere signifi-
kante Verbesserungen der Genauigkeit chemischer
Mechanismen erfordern jedoch eine Verringerung der
Fehler der Schliisselreaktionen unter 5 9. Das ist eine
gewaltige Herausforderung an das experimentelle Ge-
schick von Kinetikern und wird auf absehbare Zeit ein
Hindernis fiir eine weitere Reduktion der Unsicherheit
von Mechanismen darstellen.

Der aus dem chemischen Mechanismus stammende
Fehler tragt zum Gesamifehler entsprechend der Ge-
wichtung der chemischen Prozesse bei Konzentrations-
anderungen von Ozon bei. Wenn man annimmt, daB die

Variabilitit der Ozonkonzentration zu mindestens der

Hallte aul Transportprozesse zuriickzufiihren ist, sollte
der Fehlerbeitrag aus den Unsicherheiten der Ge-
schwindigkeitskonstanten fiir die in einem dreidimen-
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sionalen Modell simulierte Ozonkonzentration unter
20 9% liegen.

6 Ozonprognose

Die Vorhersage der raumlichen Verteilung und der
zeitlichen Entwicklung der Ozonkonzentration in der
Grenzschicht héngt nicht nur von Chemie in der be-
trachteten Luftmasse ab. Emission der Ozonvorlaufer
(wie CO) und atmospharischer Transport, der durch
Advektion und turbulente Durchmischung, die insbe-
sondere iiber die Verdiinnung von Lufimassen die
Chemie beeinfluit, sind ebenfalls wichtige Einfluf3-
griBen. Dies soll an einigen Beispielen durch Vergleich
mit experimentellen Daten erlautert werden.

In Abb. 2-5ist der Vergleich von Modellrechnungen mit
Messungen aus einer Photosmogepisode im August
1990 dargestellt. Die numerische Simulation basiert aul
ecinem einfachen Zwei-Schichten-Modell der Grenz-
schicht und Vernachlassigung des Austausches mit der
freien Troposphare. Gemessene Photolysefrequenzen,
Temperatur, Druck, Feuchte sowie gemessene Konzen-
trationen von Ozonvorlaufern wie NO,, CO und
Kohlenwasserstoffe in der unteren Schicht werden als
Antrieb des Modells verwendet. Damit fallen Emissio-
nen priméarer Spurengase und auch ein Teil des hori-
zontalen Transports als Quelle fiir Unsicherheiten weg,
Die ziemlich gute Uh-s_-.reinsliummng mit den experi-
mentellen Daten zeigt, daf die Chemie zusammen mit
dem vertikalen Austausch zwischen der bodennahen
und der dariiberliegenden Reservoirschicht den groB-
ten Teil des Tagesgangs und auch die tagiibergreifende
Entwicklung wahrend der ersten wie der zweiten Phase
der Episode richtig wiedergibt. Der rasche Anstieg des
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Abb. 2-5:

[Das  Mischungsverhalinis von
Ozon als Funktion der Zeit
(02.08.-12.08.1990) in Julich. Die
eingetragenen Punkte entspre-
chen MeBdaten in Bodennéhe.
Die Linien zeigen Modellergeb-
nisse unter Beriicksichtigung der
[soprenemission (durchgezogene
Linie) und ohne [soprenemission
(gestrichelte Linie).
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Ozons im Laule des Morgens ist wesentlich durch Her-
untermischen ozonreicher Luft aus der Reservoir-
schicht hervorgerufen. Der Anstieg der taglichen
Maxima spiegelt dagegen die viel kleinere chemische
Produktion von Ozon wider. DaB Emission und atmo-
sphirischer Transport wesentliche EinfluBfaktoren
sind, zeigt Abb. 2-6 mit Ergebnissen von 3-dimensiona-
len CTM-Simulationen (Hass et al. 1997), bei denen ein
Modellantrieb durch Emissionen und ein mesoskaliges
meteorologisches Modell (MMS5) erfolgt.
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4,08, 5.08.

Abb. 2-6:

Tagesgange von Ozon wahrend
einer Sommersmogepisode 1990,
Die Rechnungen erfolgten mit
den Modellen EURAD, REM3.
EMEP und LOTOS. Die MeB-
daten {durchgezogen) sind von
der Station Waldhof (nach Hass
etal. 1997).

Die insgesamt groBeren Unterschiede gegeniiber den
Modellen sind auch auf die Unsicherheiten der Emissi-
on und des atmospharischen Transports zuriickzu-
fithren.
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7 Zusammenfassung

Ozonkonzentrationen in der Grenzschicht sind durch
Chemie sowie Transport und Emissionen etwa gleicher-
maBen bestimmt. In der Chemie wird die Ozonprodukti-
on durch Stoffkreislaufe gesteuert, die durch Stickoxide
geregelt und durch Kohlenwasserstofle angetrieben wer-
den. Dazu tragen anthropogene und biogene Kohlen-
wasserstoffe bei. Die experimentellen Unsicherheiten in
der Chemie konnen 40 26 betragen und leisten einen
wesentlichen Fehlerbeitrag bei einer Ozonprognose.
Vergleiche zwischen Modellergebnissen und Messungen
demonstrieren aber, dab ein gutes Verstandnis der che-
mischen Ablaufe erreicht warde und die Beobachtungen
im Rahmen der erwarteten Unsicherheit vorhergesagt
werden kinnen.
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B.WICKERT, A. OBERMEIER, R. FRIEDRICH

Raumliche und zeitliche Verteilung anthropogener
Quellen der Vorlaufersubstanzen fur Ozon

1 Einleitung

Die Verfigbarkeit von Daten iiber die Emission
atmospharischer Spurenstoffe stellt eine wichtige
Grundlage fiir eine rationale und effiziente Luftrein-
haltepolitik dar. Anhand solcher Daten lassensich z. B.
im Rahmen der Erstellung von Luftreinhalteplanen
diejenigen Quellgruppen identifizieren, bei denen die
Durchfiithrung von MaBnahmen zur Minderung der
Emissionen besonders wiinschenswert erscheinen.
Sind die maBgeblichen Quellen bekannt, kénnen aus
den Emissionsdaten Potentiale miglicher Emissions-
maBnahmen abgeschitzt sowie effiziente Strategien
zur Emissionsminderung identifiziert werden. Mit der
Aufstellung von Emissionszeitreihen {iber mehrere
Jahre hinweg lassen sich zudem die Auswirkungen zwi-
schenzeitlich umgesetzter emissionsmindernder MaB-
nahmen auf die Emissionssituation im untersuchten
Gebiet iiberpriifen. Die Abb. 3-1 zeigt die zeitliche Ent-
wicklung der anthropogenen Emissionen an NO, und
NMVOC = Non Methan volatile erganic compounds
(Leichi flichtige Kohlenwasserstoffe auBer Methan) in
Deutschland (alte und neue Bundeslander) [tir die Jah-
re 1975 bis 1994 auf (BMU 1996). Die NO,-Emissionen
weisen bis in die zweite Halfte der neunziger Jahre ein
annihernd gleichbleibendes Niveau auf. Danach er-
folgt ein stetiger Riickgang der jahrlichen Emissionen
im StraBenverkehr, bedingt durch die Zunahme des
Bestands an schadstoffarmen Fahrzeugen, sowie bei
groBen Feuerungen in Kraftwerken und der Industrie
durch den Einsaiz von SCR-Anlagen (Selective Cata-
Iytic Reaction) und PrimarmaBnahmen. Die jahrlichen
NMVOC-Emissionen bleiben bis 1990 relativ kon-
stant, danach macht sich die Reduzierung der Emissio-
nen im StraBenverkehr bemerkbar (Abgasreinigung
durch geregelten Katalysator, Minderung der Benzin-
verdunstung durch Aktivkohlefilter).

Die Verfigbarkeit von Emissionsdaten stellt zudem
eine unabdingbare Voraussetzung zur Modellierung
der atmospharischen Ausbreitung und luftchemischen
Umwandlung von Schadstoffen dar. Mit derartigen
numerischen Simulationsmodellen lassen sich die viel-
fach komplexen und nicht-linearen Beziehungen zwi-
schen Emission und Immission von Lufischadstoffen
untersuchen und nachvollziechen. Weiterhin bieten diese
Modellrechnungen die Moglichkeit, den Einflufb emis-
sionsmindernder MaBnahmen auf die Immissionssitua-
tion zu simulieren, so dafBl letztendlich Emissionsmin-
derungsstrategien entwickelt werden konnen, die zu
einer elfizienten Verminderung von Immissionen - in
diesem Fall des aus den Vorlaufersubstanzen NO, und
reaktiven NMVOC gebildeten Ozons - fithren.

Werden Daten {iber die Freisetzung von Photooxidan-
tienvorlaufer als EingabegriéiBen fiir Chemie-Trans-
port-Modelle (CTM) genutzt, miissen sie, der ausge-
pragten Dynamik der ablaufenden atmosphérischen
Prozesse entsprechend, allerdings in einer hohen raum-
lichen und zeitlichen Auflosung vorliegen. Gefordert
werden hier keine jahrlichen Gesamtwerte fiir ein
ganzes Untersuchungsgebiet, sondern typischerweise
stilndliche Emissionswerte fiir Raster mit einer GriBe
von z B. 1 km -1 km. Die Methoden zur Berechnung
solch raumlich und zeitlich hochaufgeloster Emissions-
daten sowie exemplarische Ergebnisse werden im [ol-
genden vorgestellt.
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Abb.3-1: Entwicklung der anthropogenen NO,-Emissionen
(Bild oben) und NMYVOC-Emissionen (Bild unten) in
Deutschland (BMLU 1996)
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2 Methoden zur Berechnung von NO,- und
NMVOC-Emissionen

2.1 Grundséatzliche Vorgehensweise

Zur Erstellung eines Emissionskatasters fir ein fest-
gelegtes Gebiet, in dem sich eine Vielzahl einzelner
Quellen befindet, ist es verstandlicherweise nicht mog-
lich, Messungen an jeder einzelnen dieser Quellen
vorzunehmen. Die Durchfithrung von z. T. sehr auf-
wendigen Emissionsmessungen muB sich vielmehr auf
eine mehr oder minder groBe Auswahl an Einzelquel-
len konzentrieren, welche als moglichst reprasentativ
fiir grofere Kollektive gleichartiger Quellen (Quell-
gruppen) angesehen werden konnen, Zudem miissen
bei den Messungen all diejenigen Parameter variiert
werden, welche das Emissionsverhalten der einzelnen
Quellgruppen entscheidend pragen. Beispielsweise
sind zur Erfassung des Abgas-Emissionsverhaltens von
Kraftfahrzeugen Messungen fiir die im StraBenverkehr
typischerweise auftretenden Geschwindigkeiten, Last-
zustiande des Motors usw. (definierte Fahrzyklen) vor-
zunehmen. Die Ergebnisse der Emissionsmessungen
konnen dann zur Bildung sogenannter Emissionsfak-
toren herangezogen werden, welche die emittierte
Masse an Spurenstoffen je Einheit einer emissionsver-
ursachenden Aktivitat angeben. Ein Emissionsfaktor
fiir einen bestimmten Fahrzeugtyp und eine deflinierte
Fahrsituation ist dann zum Beispiel in der Einheit
LGramm NO,-Emission pro Kilometer Fahrstrecke®
ausgewiesen.

Somit besteht die grundsatzliche Vorgehensweise in
der Berechnung der Emissionen einer Quellengruppe
darin, die emissionsrelevante Gesamtaktivitiat des
Quellenkollektivs mit einem geeigneten Emissions-
faktor zu multiplizieren. Da solche Aktivitatsdaten
allerdings meist nicht oder zumindest nicht in der er-
forderlichen Aufschliisselung verfighar sind, besteht
die Aufgabe bei der Erstellung eines Emissionskata-
sters vor allem auch darin, aus den tatsachlich verfiig-
baren Daten (z. B. verschiedenste sozio-6konomische
Statistiken, Energie- und Materialbilanzen, meteorolo-
gische Daten, Auswertungen von Erhebungen etc.)
Riickschliisse auf die gewiinschten Daten zu ziehen
bzw. diese in der notwendigen Disaggregierung ersatz-
weise abzuschiatzen. Dies trifft vor allem auch dann zu,
wenn - wie nachfolgend skizziert — zeitlich und raum-
lich hochaufgeloste Emissionsdaten berechnet werden
sollen. Ausfithrliche Darstellungen finden sich bei-
spielsweise in (John 1999), (Seier 1998), (Obermeier
1995) sowie (Obermeier et al. 1995).

2.2 Réumliche und zeitliche Auflosung

In der Berechnung raumlich und zeitlich hochaufgelé-
ster Emissionsdaten [iir Lultverunreinigungen wird
grundsatzlich zwischen punkt-, linien- und flachenbe-
zogenen Betrachtungen unterschieden.
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Punkiquellen

Die Emissionen von immissionsschutzrechtlich geneh-
migungsbediirftigen bzw. emissionserklarungspflichti-
gen Anlagen (sowie goft weiteren Quellenarten) werden
vorzugsweise punktformig abgebildet, d. h., die Emissio-
nen dieser Quellen werden anlagen- und standortbezo-
gen ermittelt. Als Grundlage hierfiir knnen die bei den
katasterfithrenden Stellen der Bundeslander vorhan-
denen Emissionserklarungen der  Anlagenbetreiber
verwendet sowie alternativ bzw. erganzend eigene
Betreiberbefragungen durchgefiihrt werden, wobei die
Bereitstellung folgender Daten im Vordergrund steht:

« Branchenzuordnung des Betriebes,

« Gemeindekennziffer des Betriebsstandortes,

« Art und Typ der Anlage,

= Anlagenleistung,

* Art und Menge der gehandhabten Stoffe,

« geographische Lage der Emissionsquelle
(z. B. in Gauss-Kriiger-Koordinaten),

= Hohe der Quelle iiber Grund,

* Quellengeometrie,

« Art der installierten Abluftreinigungsanlagen,

« Art und Menge der bei verschiedenen
Betriebsmodi bzw. Emissionsmodi jahrlich
emittierten Komponenten,

= Abluftvolumenstrom,

= Ablufttemperatur,

= Haufigkeit und Dauer der Emissionsvorginge baw.
jahrliche Betriebsstundenzahl der Anlagen,

« gef stiindliche Emissionswerte bzw. Angaben zur
Charakterisierung des Betriebsablaufes wiahrend
ausgewihlter Episoden.

Mit 0. g. Angaben konnen Emissionsdaten unter
Berticksichtigung der exakten geographischen Lage
der Quelle und der Quellenhhe bereiigestellt werden.
Auch die Fahneniiberhthung 14Bt sich berechnen,
Weitere Angaben wie z. B. die Branchenzuordnung, die
genaue Anlagenbezeichnung, die Gemeindezugehorig-
keit des Anlagenstandortes sowie die gehandhabten
Mengen emissionsrelevanter Stoffe (z. B. Energietra-
ger, Lacke und andere losemittelhaltige Erzeugnisse)
dienen dem erforderlichen Abgleich der punktbezoge-
nen mit den spater beschriebenen flachenhaften baw.
statistischen Emissionsberechnungen. Dieser Abgleich
ist notwendig, da die Einzelquellen sonst doppelt -
d. h. als Punki- und gleichzeitig als Flachenquelle -
erfaBt wiirden.

Zur zeitlichen Auflésung von Jahresemissionen bzw. auf
Jahresbasis verfiigbarer Daten {iber emissionsrelevante
Aktivitaten werden statistische Daten wie z. B. monatli-
che Nettoproduktionsindizes der Wirtschaltszweige im
Verarbeitenden Gewerbe, meteorologische Daten wie 2. B.
stiindliche Temperaturwerte in Bodennihe sowie Infor-
mationen tber Nutzergewohnheiten einbezogen. Da
hierzu branchen- und prozeBbezogene typische Zeitginge
verwendet werden, sind entsprechende Angaben erfor-



derlich. Die in Emissionserklarungen enthaltenen
zeitbezogenen Angaben zu den Emissionsvorgangen lie-
fern hierbei ergdnzende Informationen zur Beschrei-
bung der Emissionsverteilungen auf Werktage und Wo-
chenendtage sowie zur Ableitung von Tagesgangen.

Linfenquellen

Der Krafifahrzeugverkehr auf AuBerortsstraBen wird
iiberwiegend in Form von Linienquellen abgebildet.
Dies trifft vor allem auf den Verkehr auf Autobahnen,
BundesstraBen sowie Landes- und KreisstraBen zu. Im
Falle kleinraumiger Untersuchungen wie z. B. ftr Stadi-
gebiete werden oft auch wichtige InnerortsstraBen lini-
enformig erfaBt. Die Emissionsberechnungen basieren
aul:

» digitalisierten StraBendaten, welche die geogra-
phische Lage und Beschaffenheit der einzelnen
StraBBenabschnitte beschreiben,

+ Verkehrsstérke-Informationen bzw. durchschnitt-
liche tagliche Verkehrsmengen (DTV-Mengen) fiir
jeden StraBenabschnitt,

+ Zahlergebnissen kontinuierlich arbeitender Ver-
kehrszahlstellen sowie ggl. auch eigenen Verkehrs-
erhebungen wahrend ausgewahlter Episoden,

» Kraftfahrzeug-Zulassungsstatistiken, aulgeschliisselt
nach Fahrzeugart, Antriebskonzept und Schadstoff-
Minderungstechnik,

= fahrstreckenbezogenen, geschwindigkeitsabhangi-
gen Emissionsfaktoren fiir samtliche Fahrzeugklassen.

Die Ermittlung stiindlicher Emissionen fiir jeden ein-
zelnen StraBenabschnitt erfolgt durch Multiplikation
der Verkehrsstarkeinformationen mit Ganglinienwerten,
die aus den Zihlstellenergebnissen abgeleitet werden,
und den genannten Emissionsfaktoren. Da die DTV-
Angaben und Zihlstellenergebnisse nur grob nach
Fahrzeugarten unterscheiden, miissen die detaillierten
Fahrzeugklassen zur weiteren Verfeinerung auf jede
StraBenart bzw. die einzelnen Streckenabschnitte ab-
gebildet werden. Hierzu werden die ebenfalls oben auf-
gelithrten Kfz-Zulassungsdaten herangezogen,

Flachenqguellen

Alle tibrigen Emissionsquellen, die sich weder punki-
noch linienformig abbilden lassen, werden schlieBlich
(ichenhafl erfaBt. Dies beinhaltet insbesondere:

« den innerdrtlichen StraBenverkehr sowie den
AubBerortsverkehr aul GemeindestraBen (soweil
nicht als Linienquellen betrachtet),

* die Benzinverdunstung innerhalb der Verteilungs-
kette vom Raffinerieabsatz bis hin zur Zapfsaule der
StraBentankstellen (soweit nicht als Punktquellen
erfaBt) sowie am Kraftfahrzeug (Tankatmung,
Abstellverluste),

« die nicht genehmigungsbediirftigen Feuerungs-
anlagen in der Industrie, im Kleinverbraucherbe-
reich sowie in Haushalten,

* den Einsatz von losemittelhaltigen Produkten
(z. B. Anstrichmittel und Verdiinnungen, Druck-
farben, Klebstoffe, Entfettungsmittel, Konsum-
giiter) in allen gewerblichen und privaten Anwen-
dungsbereichen (soweit nicht als Punktquellen
erfaBt),

« diverse emissionsrelevante  Produktionsprozesse
(z. B. in der kunststoffverarbeitenden Industrie, im
Baugewerbe, im Nahrungs- und GenuBmittel-
gewerbe).

Die Emissionen jeder Quellgruppe werden zunichst
unter Verwendung sektor- bzw. prozeBbezogener
Emissionsfakioren auf Landerebene ermittelt und
anschlieBend mittels geeigneter Indikatoren - wie z. B.
branchenbezogener Beschiltigtenzahlen, Einwohner-
zahlen oder Kfz-Bestandsdaten - regionalisiert. Die
zeitliche Auflosung flachenhaft ermittelter Emissionen
erfolgt — ahnlich wie bei Punktquellen — mit Hilfe von
meteorologischen Daten (bodennahe Lufttempe-
ratur), Produktionsindizes sowie quelltypbezogenen
Zeitgangen. Die Umrechnung der z. B. gemeindeweise
ermittelten Daten anthropogener Emissionen auf
Raster im Gauss-Kriger-Koordinatensystem erfolgt
aufl der Basis von Landnutzungsdaten, die eine Unter-
scheidung von nicht bebauten, bebauten sowie dicht
bebauten Gebieten ermiglichen.

3 Réiumliche und zeitliche Variabilitit der
NO,- und NMVOC-Emissionen

Die Abb. 3-2 und Abb. 3-3 verdeutlichen die raumliche
Verteilung der anthropogenen NO,- bzw. NMVOC-
Emissionen in Deutschland fiir das Jahr 1994 (Wickert
et al. 1999). Die Ausdehnung der dargestellten Raster-
elemente betrdagt 3 km- 3 km. Im Falle der NO,-Emis-
sionen (Abb. 3-2) treten besonders hohe Emissionen
eher punktuell auf, und zwar an Standorten groBer
Kraftwerke und Industriefeuerungen. Dariiber hinaus
sind Autobahnen und stark [requentierte Bundes-
straBen als Emissionsschwerpunkte erkennbar. Im
Gegensalz dazu weisen die NMVOC-Emissionen
(Abb. 3-3) ein villig anderes raumliches Verteilungs-
muster auf. Hier stehen die Ballungsgebiete und dicht
besiedelten sowie verkehrsreichen Stiadte als Emissi-
onsschwerpunkte eindeutig im Vordergrund. Einzelne
Punkiquellen sowie Autobahnen sind demgegeniiber
kaum auszumachen.

Die Bedeutung einer hohen zeitlichen Auflosung wird
anhand von Abb, 3-4 deutlich: Hier sind stiindliche
NMVOC-Emissionen aus dem StraBenverkehr fiir
jeweils eine Winter- und eine Sommerwoche des Jahres
1994 von ganz Deutschland dargestellt. Neben den rei-
nen Abgasemissionen, die bei warmem Betriebs-
zustand des Motors entstehen, haben auch die Tank-
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Abb.3-2: Raumliche Verteilung der anthropogenen NO,- Emis-
sionen in Deutschland (1994}

i!
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Abb.3-3: Raumliche Verteilung der anthropogenen NMVOC-
Emissionen in Deutschland (1994)
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atmung (Verdampfungsverluste durch Schwankungen
der AuBentemperatur), die Hot Svak Emissionen (Ver-
damplungsverluste nach Abstellen eines warmgelaufe-
nen Fahrzeugs) und die Kaltstartzuschlige (zusatzliche
Emissionen wihrend der Aufheizphase des Motors und
des Katalysators) einen erheblichen Anteil an den Ge-
samtemissionen. In die Emissionsberechnungen gingen
unter anderem die stiindlichen Temperaturen von 21
meteorologischen Stationen sowie stiindliche Daten
von iiber 800 automatischen Zahlstellen ein. Zunichst
ist ein deutlicher Unterschied im zeitlichen Verlauf der
Abgasemissionen wiahrend der Woche erkennbar, be-
sonders im Tagesverlauf von Freitag, Samstag und
Sonntag im Vergleich zu den untereinander sehr dhn-
lichen Tagesgangen von Montag bis Donnerstag. Der
groBe EinfluB der temperaturabhiingigen Emissions-
prozesse (Kaltstart und Tankatmung) zeigt sich beson-
ders ausgeprégt am Donnerstag und Freitag der Sommer-
episode. Dort steigen die AuBentemperaturen gegen
Mittag stark an, wodurch die Kaltstartemissionen im
Vergleich zu den vorherigen Tagen zuriickgehen, die
Verdunstungsemissionen dagegen ansteigen. Im Win-
ter sind die Kaltstartemissionen wegen der niedrigeren
Temperaturen {iber den gesamten Wochenverlauf hther
alsim Sommer, wahrend die Tankatmung im Winter kaum
eine Rolle spielt. Die Abgasemissionen liegen bei beiden
Episoden wegen der saisonal nur sehr wenig variablen
Fahrleistungen ungefihr auf demselben Niveau.

DaB die raumliche und auch die zeitliche Variabilitat
der NO,- und NMVOC-Emissionen nicht deckungs-
gleich ist, wird auch aus den Zahlenwerten in Tab. 3-1
deutlich. Angegeben sind hier die Massenverhélinisse
der anthropogenen NMVOC- zu NO,-Emission in aus-
gewdhlten Gitterelementen in Baden-Wiirttemberg,
und zwar zum einen als Jahresdurchschnittswerte und
zum anderen als stiindliche Momentanwerte wahrend
eines Freitag mittags bei hochsommerlicher Wetter-
lage.

Massenverhiltnis NMVOC/MNO,

Gebiet Rastergrolie | Jahresmittel | Stundenwert

inkm- km Freitag mittag
Baden-Wiirttemberg 150 - 200 1.2 1.5
Region Schwaibisch Hall | 60 - 60 14 1.7
{diinn besiedelt)
Region Stutigart 60 - 60 1.6 23
{dicht besiedelt)
Stadigebiet Stuttgart 25.20 1.8 Z2.6
Innenstadt Stuttgart 5.5 39 7.5

Tab. 3-1:  Massenverhiltnisse der anthropogenen NMVOC- zu
MO,-Emission in ausgewdhlten Gitterelementen in
Baden-Wiirttemberg

Aus Tab. 3-1 wird deutlich, daB neben den Emissionen
auch die Massenverhiltnisse der Emissionen verschie-
dener Photooxidantienvorlaufer eine betriachtliche
raumliche und zeitliche Variabilitat aufweisen. So ist das
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Abb. 3-4: Beispiel fir den zeitlichen Ver-
lauf der NMVOC-Emissionen
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moglichst prazise wiedergeben.
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Raumliche und zeitliche Verteilung biogener Quellen der
Vorlaufersubstanzen fur Ozon

1 FEinleitung

Der stetige Anstieg von Kohlendioxid (CO;) und eini-
gen anderen Spurengasen in der Atmosphare wird
ernsthafte Konsequenzen fiir die Bewohnbarkeit unse-
res Planeten haben. Dazu gehiren unter anderem:

* die globale Erwarmung aufgrund des stetigen
Anstiegs der sogenannten , Treibhausgase® (CO,,

Methan (CH,}, und Distickstoffoxid (N,Q}),

* die Zerstorung der stratosphérischen antarktischen
und arktischen Ozonschicht durch halogenierte
Kohlenwasserstoffe und N,O,

* der Anstieg der tropospharischen Ozonkonzentra-
tion durch zunchmende anthropogene und biogene
Emissionen von Stickoxiden (NO,, NO, = NO +
NO;), Kohlenmonoxid (CO), und der Gruppe der
sogenannten [lichtigen organischen Verbindungen
(engl. . volatile erganic compounds ", VOCs), darun-
ter auch die Gruppe der Kohlenwasserstoffe,

Wihrend globale und regionale CO- und NO,-Budgets
gegenwirtig meist durch anthropogene Aktivitaten do-
miniert werden, sind im iibrigen biogene Prozesse (in
Boden, Vegetation, Wasser und Tieren) bestimmend.
Unser Wissen (iber die raum-zeitliche Verteilung der
biogenen Emissionen, insbesondere wie diese mit re-
gionalem Klima, Landschaftsform, bzw. Topographie
variieren, ist noch sehr rudimentar (z.B. Meixner und
Eugster 1999). Deshalb wird in diesem Kapitel
hauptsachlich auf die biogeochemischen Grundlagen
der NO - und VOC-Emissionen eingegangen. Aspekte
der raumlichen und zeitlichen Verteilung der biogenen
Ozon-Vorlaufersubstanzen werden anschlieBend an ei-
nigen Fallbeispielen fiir den siiddwestdeutschen Raum
naher betrachtet.

2 Biogene Spurengasemission aus Boden und
Vegetation

Da viele Spurengase in Boden sowohl produziert als
auch abgebaut werden, tragen Boden sowohl zu den
Senken als auch zu den Quellen von CO,CH,, N,O und
NO im globalen und regionalen MaBstab bei (s. Tab. 4-
1). Die angegeben Zahlen weisen jedoch aus folgenden
Griinden ein beachtliches MaB an Unsicherheit auf
(Conrad 1996). FluBmessungen von Spurengasen kin-
nen heute mit einer gewissen Vielfalt von Methoden
durchgefithrt werden. Die Zuverlassigkeit der einzel-
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nen Methoden und die Reprasentativitat der Messun-
gen variiert sehr, da sie teils durch den EinschluB3 ein-
zelner Blatter oder Zweige bzw. kleiner Bodenproben
oder teils durch direkte mikrometeorologische FluB-
messungen an hohen Tiirmen bzw. mit instrumentier-
ten Flugzeugen durchgefithrt werden. (Matson und
Harriss  1995). Dariiber hinaus ist  es nichi
trivial aus einzelnen (spezifischen) Feldmessungen auf
regionale oder gar globale Spurengasemissionen zu
schlieBen, Die meisten Unsicherheiten und Probleme
konnen darauf zurtickgefiihrt werden, daB entspre-
chende punktuelle Spurengasfliisse raum-zeitlich
hochvariabel sind wegen der enormen Vielfalt von vor-
wiegend mikrobiellen Prozessen, die die Emissionen
aus dem Boden regulieren. Ein tibliches Verfahren zur
Lisung solcher Probleme, namlich die Integration bio-
gener Emissionen tiber groBere Flachen bzw. langere
Zeitraume fiithrt nicht unbedingt zum Erfolg, da , jede
Emission (aus Boden) durch deterministische (mikrobi
elle) Prozesse bestimnmit ist, welche sich nichtlinear ver
halten, auch wenn sich die Umgebungshedingungen nur
wenig dndern” (siche Conrad 1996). Dies ist sicherlich
genauso giiltig fiir die biogenen Emissionen von [liich-
tigen Kohlenwasserstoffen (VOCs) aus Pflanzen (siehe
Tab. 4-2). Es sind mittlerweile einige hundert biogene
VOCs bekannt. Unter luftchemischen Aspekten sind
relevant die Isoprenoide, Alkane und Alkene, organi-
sche Sauren (z.B. Ameisen- und Essigsiure), Carbonyl-
Verbindungen (z.B. Form- und Acetaldehyd), sowie
Alkohole, einige Ester und Ether (z.B. Methanol,
Ethanol, Ethylacetat). Die globale Quellsiarke der
prominentesten YOCs, Isopren und Monoterpene,
wird gegenwiartig auf 300-980 Tg a’ geschitzt, was im
Bereich derjenigen des atmospharischen Methans
(CH,) liegt (540 Tg a’,siehe Tab.4-1). Im allgemeinen
wird der Kohlenstoffverlust durch biogene VOC-Emis-
sion in der GréBenordnung einiger Prozent des durch
Pflanzen assimilierten Kohlenstoffs eingeschétzt (Kes-
selmeier und Staudt 1999). Im globalen MaBstab tragen
die biogenen VOCs mehr als zwei Drittel zu den VOC-
Gesamtemissionen bei und spielen daher eine ent-
scheidende Rolle fiir die tropospharische Oxidantien-
(Ozon-) Bildung.



Tab. 4-1:
Spuren- | Mischungs- | Typische | Gesami- | Jahrlicher | Prozentualer | Prozentualer Gor ‘Belirag: e
gas verhaltnis | Lebenszeit | budget | Anstieg | Anteil der Anteil der biogenen Emission
(ppbv) (Tage) (Tga') | (%) Béden an den | Béden an den aus Baden zu den
Quellen (26) | Senken (%) globalen Kreisldu-
fen verschiedener
Oxidantien-Vor
co 70-170 100 2600 1,0 1 15 ttubergnse (in An-
CH, 1700 4000 240 <0.8 60 9 lehnung an Meix
N,O 310 60000 15 02-03 70 ? ner und Eugster
NO <0,1-20 1 60 ? 20 ? 1999)
Tab. 4-2:
Spuren- | Mischungs- | Typische | Gesamt- | Jahrlicher | Prozentualer | Prozentualer G PR G
gas verhiltnis | Lebenszeit | budget | Anstieg | Anteil der Anteil der 5iﬁgnn o ;,:"ﬁ’issmn
(ppbv) (Tage) (Tga') | (%) Pflanzen an den| Pflanzenan den | 4.5 Prianzen zu den
Quellen (26) | Senken (96) globalen Kreisléu
fen verschiedener
co 70 -170 100 2600 10 6 0 CRagentEn: vor
i ] ldufergase (in An-
VOCs | 0,1-100 0,004 -2 900- 1400 ? >80 <17? | il ;
ehnung an Meix
NO <0,1-20 1 60 ? <4 ? ner und FEugster
1999)

3 Mechanismen der Produktion und des Abbaus
von Stickstoffmonoxid in Béden

Bodenprozesse kiinnen in chemische (abiotische) und
mikrobielle (biotische) Vorgange eingeteilt werden.
Abiotische Prozesse, insbesondere die thermische
Dekomposition von Huminsiauren und anderem orga-
nischen Material dominieren die Produktion von
Kohlenstoffmonoxid (CO) in Biden, jedoch kénnen
biogene CO-Emissionen - verglichen mit anthropoge-
nen CO-Emissionen (Industrie, Verkehr) - als ver-
nachlassigbar erachtet werden (siche Tab. 4-1). Bei den
biotischen Prozessen in Boden sind Mikroorganismen
fiir nahezu alle Produktions- und Abbauprozesse von
Spurengasen verantwortlich. In ihrem oxidativen und
reduktiven Stoffwechsel kénnen Spurengase die Sub-
strate fir deren Wachstum sein, bzw. die Rolle von Part-
nern im Stoffwechselvorgang dbernehmen, oder sie
stellen stochiometrische oder andere Produkte dar.
Fiir eine ausgezeichnete und umfassende Ubersicht
relevanter Mikroorganismen und metabolischer Pro-
zesse wird auf die Arbeit von Conrad (1996) verwiesen,
aus der wir lernen kinnen, daB jede Produktion bzw.
jeder Abbau von Spurengasen in Boden (und damit
jeglicher Spurengasaustausch zwischen Boden und
Atmosphére) prinzipiell auf der mikroskopischen Ebene
des Stoffwechsels der Mikroorganismen reguliert wird.
Will man jedoch die Rolle biogener Bodenemissionen
bei der (regionalen) Oxidantienbildung untersuchen,
miissen hohere Organisations- und Kontrollebenen der
Spurengasemissionen betrachtet werden.

Obwohl die Kontrollmechanismen der CH -Emission
ein AuBerst interessantes und wohluntersuchtes For-
schungsgebiet darstellen, beschrankt sich das folgende
aul die Beschreibung der Stickstoffmonoxidemission.

Denn die CH;-Emissionen aus Biden in mitteleuropéai-
schen Breiten tragen nicht wesentlich zur Oxidantien-
bildung bei.

Im Boden werden stickstoffhaltige Molekiile standig
zwischen den Kompartimenten Boden-Pllanzen-Tier-
welt verschoben. Zentral dabei ist, daB die verschiede-
nen Lebewesen ihren Stickstoffbedarf in verschiede-
nen Formen decken missen. Ohne niaher auf den sich
im Boden einstellenden Stickstoffkreislauf einzuge-
hen, sei festgehalten, daB Mikroorganismen (Bakterien
und Pilze) organisch gebundenen Stickstoff in anorga-
nische Formen umwandeln. Die Oxidation von Ammo-
nium zu Nitrat (Nitrifikation) erfolgt in mehreren
Schritten durch nitrifizierende Bakterien. Diese fixie-
ren CO, fiir die Synthese von Biomasse und brauchen
molekularen Sauerstoff fir die Reaktion, d.h. sie
benotigen einen gut durchliifteten, aeroben Boden.
Bei der Denitrifikation reduzieren denitrifizierende
Mikroorganismen zur Energiegewinnung Nitrat und
Nitrit bei Sauerstoffmangel (anaerobe Bedingungen)
in mehreren Schritten enzymatisch zu gasformigen
N-Verbindungen (NO, N,O und N,). Conrad (1996)
und Ludwig et al. (2000) geben gute Ubersichten tiber
die Vielfalt und Komplexitat der biotischen und abioti-
schen Prozesse der Stickstoffuimwandlung im Boden.
Nitrifikation und Denitrifikation kénnen zur Produk-
tion, die Denitrifikation auch zum Abbau von NO (und
N,O) in Boden fihren; beide Prozesse sind somit fiir
den NO-Austausch zwischen Boden und Atmosphére
hauptsachlich verantwortlich. Unter stationdren Be-
dingungen bestimmt das Verhélinis von Produktions-
zu Abbaurate die jeweilige Konzentration in der
Bodenlult. Da fiir NO diese im allgemeinen héher ist
als die entsprechende Konzentration in der boden-
nahen Luftschicht, wird NO aus Boden meistens emit-
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tiert. Gelegentlich konnte selbst bei niedrigen, fiir sog.
Reinluftgebiete typischen atmosphéarischen NO-Mi-
schungsverhaltnissen von etwa 1-2 ppbv, bei niedrigen
Bodenwassergehalten (< 1096) bzw. bei geringer
mikrobieller Aktivitit des Bodens diber langere
Zeitrdume eine signifikante  NO-Nettodeposition
nachgewiesen werden (Ludwig et al. 2000). Sind die
Konzentrationen in beiden Kompartimenten (Boden,
Atmaosphare) gleich, so wird der Austausch zu Null.
Der bidirektionale Austausch zwischen Boden und
Atmosphare kann durch das Konzept der Kompensa-
tionskonzeniration beschrieben werden (Conrad 1996).

4 Bestimmende GriBen des NO-Austausches
zwischen Biden und Atmosphire

Im Hinblick auf die oben erwihnten Prozesse, welche
die Konzentration in der Bodenluft bzw. das Aus-
tauschverhalten von NO zwischen Boden und boden-
naher Luftschicht bestimmen, kiinnen die wichtigsten
EinfluBfaktoren wie folgt benannt und beschrieben
werden,

Bodenwassergehali und Sauerstoffangebot

Unter sehr trockenen Bodenverhaltnissen werden nur
minimale mikrobielle Aktivitaten beobachtet, welche
allerdings nach den ersten Niederschlagsereignissen
dramatisch ansteigen (z.B. Ludwig et al. 2000). Die
Anzahl der mit Wasser geftillten Bodenporen regelt
dariiberhinaus die Verfiigbarkeit von Sauerstoff im
Boden. Hinsichtlich der O,-Verfiigbarkeit sind Nitrifi-
kation und Denitrifikation gegenlaufige Prozesse. Der
Bodenwassergehalt beeinfluBt auch den diffusiven
Transport aller gasformigen und gelisten Reaktanden
und Produkte der Nitrifikation und Denitrifikation.
Der optimale Bodenwassergehalt fiir die NO-Emission
liegt meist bei 10-30% des mit Wasser geftillten Boden-
porenraumes, bei  hoéheren Bodenwassergehalten
werden zunehmend Distickstoffoxid (N.O) bzw. mole-
Kularer Stickstofl (N,) emittiert (siche Abh. 4-1).

%
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Abb.4-1: Der Einfluf des mit Wasser gefiillien Porenraumes
auf die relativen Emissionen von NO, N,O und N; aus
Baden (in Anlehnung an Meixner und Eugster 1999)
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Bodentemperatur

Die biogene NO-Emission (wie die meisten bio-
logischen Prozesse) zeigt im allgemeinen eine (expo-
nentielle) Temperaturabhingikeit. So wurden bei
Labor- und Feldversuchen fiir einen Anstieg der
Bodentemperatur von 10 °C auf 20 °C eine Verdoppel-
ung bis Verfiinffachung der NO- bzw. N,O-Emis-
sionsraten beobachtet. Nitrifikation und Dm\itriﬁ ka-
tion weisen in Baden ein Optimum bei 25-35 °C auf.
Solange jedoch die NO-Emission durch zu geringe
Bodenwassergehalte limitiert wird, kann eine deutliche
Temperaturabhangigkeit der NO-Emission nicht beo-
bachtet werden (Ludwig et al. 2000).

Bodenbeschallenheit und Vegetationsbedeckung

Die chemische Bodenbeschalfenheit, vor allem die Ver-
fiigbarkeit von anorganischem StickstolT, ist eine wichtige
regulierende GriBe der NO-Emission aus Boden, da die
den Emissionen zugrundeliegenden Prozesse (Nitrifika-
tion, Denitrifikation) oft durch die Eigenschaften der
jeweiligen Stickstoffverbindung begrenzt sind. Zuweilen
gelingt es, den mittleren Nitrat- baw. Ammonium-Gehalt
des Bodens als indirektes (leichter zugangliches) Mal fiir
den Stickstoffumsatz im Boden, und damit auch fir NO-
Emissionen zu benutzen (siche Abb. 4-2); generell hat sich
bislang jedoch kein einheitliches Bild ergeben. Im Ver-
gleich zu unbewachsenen Baden wird durch Pllanzen - vor
allemimWurzelbereich - die physikalische und chemische
Bodenbeschallenheit gedndert. Durch diese Veranderun-
gen kann die Vegetationsbedeckung einen erheblichen
EinfluB auf die Nitrifikation bzw. Denitrifikation, sowie
auf den diffusiven Transport im Boden haben. Bei Feld-
versuchen wurde tiber Boden mit niedriger Vegetation
cine im Vergleich zum unbewachsenen Boden niedrigere
NO Emission gefunden. Ein bislang wenig erforschter
Effekt eines Pflanzenbestandes auf die NO-Emission aus
Biden besteht darin, daB das aus dem Boden stammende
NO den Pllanzenbestand nur in geringeren Mengen bzw.
tiberhaupt nicht mehr als Stickstoffmonoxid verlaBt. In-
nerhalb des Pllanzenbestandes kann némlich NO durch
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Abb.4-2: Der NettofluB von NO tber verschiedenen europai-
schen Okosystemen in Abhangigkeit des Bodennitrat-
gehaltes (nach Ludwig et al. 2000): Halvergate (UK)
September 1989, Manndorf (Niederbayern), Mai, Juni,
Juli, August 1990, Grote Heide (NL) Mai 1991.



Ozon ganz oder teilweise zu Stickstoffdioxid (NO,) umge-
wandelt werden. NO; kann dannaus dem Pflanzenbestand
iiber den turbulenten Austausch in die bestandsnahe Luft-
schicht gelangen, sofern es nicht zuvor von Pflanzenteilen
aufgrund der Deposition aufgenommen wurde (siehe
Jacob und Wolsy 1990).

Anthropogene Finflulifakioren

Mit dem Aufbringen von Hof- und Mineraldiinger wird
den Mikroorganismen das nitige Stickstoffsubstrat in
groBer Menge geliefert und ihre Aktivitat angeregt, wenn
die Umweltbedingungen (Bodenfeuchte, -temperatur)
dies zulassen. Dies trifft im allgemeinen fiir Waldoko-
systeme nicht zu. Dort kiinnen jedoch die Emissionen von
stickstoffhaltigen Gasen (NO,, NH;) aus Hausbrand, Ver-
kehr, Landwirtschaft und Industrie zum dauerhaften (hew.
episodenhalten) nassen bzw. trockenen Eintrag von Nitrat
und Ammonium aus der Atmosphére [iithren, welcher
iiber dem Bedarf dieser Okosysteme liegen kann. Damit
erhishen sich auch die NO- (und N,O) Emissionen aus
Waldboden (z.B. Butterbach-Bahl et al. 1997),

Zusammenfassend soll nach Darstellung der wesentli-
chen Prozesse der Produktion und des Abbaus von NO
und der sie kontrollierenden EinfluBgroBen folgendes
festgehalten werden:

* die Anzahl der relevanten mikrobiellen Prozesse im
Boden ist grof und erst zum Teil in ihrer Wirkweise
verstanden (insbesondere Nitrifikationsprozesse),

« soweit verstanden, ist die Wirkweise der Prozesse
komplex und wegen weitreichender Riickkopp-
lungsprozesse nur schwer quantifizierbar,

« nicht zuletzt wegen der Heterogenitit der Boden hin-
sichtlich physikalischer und chemischer Beschaffen-
heit stehen wir erst am Beginn, streng kausale, unmit-
telbare Beziehungen zwischen NO-Austauschraten
und einfach bestimmbaren BodenkenngréBen und
-parametern aufzustellen.

5 Quantitative Erfassung der biogenen NO-Emission

Sowohl zur Untersuchung von Prozessen der NO-
Produktion und des NO-Abbaus in Boden als auch zur
Quantifizierung der NO-Quellstarke aus Boden werden
im Labor und im Feld meist sogenannte EinschluB- oder
Kammermethoden benutzt. Bei der dynamischen Kam-
mermethode werden etwa 0,3 m?* der zu beprobenden Bo-
denflache mit einer transparenten Kammer tiberdeckt,
Umgebungsluft wird durch die Kammer gepumpt und
somit das Kammervolumen standig ausgetauscht (etwa
2-3 min'). Die Konzentrationsdifferenz zwischen Ein-
gangsluft und Ausgangsluft ist proportional z7um NettofluB3
und kann in sitv durch emplindliche NO-Analysatoren
(Chemilumineszenzdetektoren) bestimmt werden. Wiih-
rend sich Kammermessungen bestens fiie die Unter-

suchung von Prozessen und der sie kontrollierenden Ein-
fluBgroBen eignen, wird vor allem bei der Quantifizierung
der NO-Quellstirke unter Feldbedingungen die mangelnde
raumliche Reprisentativitat (aufgrund der geringen ein-
geschlossenen Bodenfliche) als nachteilig erachtet. Es
ist der Vorteil von mikrometeorologischen Techniken, daf3
der NO-Austausch integrierend iiber eine griBere Fliche
bzw. ein gesamtes Okosystem ohne Beeintrichtigung
desselben bestimmt werden kann. Voraussetzung fiir die
Anwendung dieser Techniken ist die Hohenkonstanz des
NO-Nettoflusses in der bestands- bzw. bodennahen Luft-
schicht, d.h. die Messungen sind an die Existenz ausrei-
chender atmospharischer Turbulenz und das Vorhanden-
sein einer hinreichend groBen, homogenen und ebenen
Flache in Luv der Messungen gebunden. Die direkteste
FluBbestimmung ist mit der Erfassung der turbulenten
Kovarianz zwischen Konzentration und Vertikalwind zu
erreichen. Dabei wird der turbulente NO-Austausch aus
den Fluktuationen (im Bereich 0,001 bis 20 Hz) des NO-
Mischungsverhaltnisses und der vertikalen Windkompo-
nente bestimmt. Fiir diese Art der FluBbestimmung wer-
den empfindliche und sehr schnell ansprechende NO-
Analysatoren benotigt. Es soll jedoch nicht unerwahnt
bleiben, daB fiir reaktive Molekiile wie NO die Annahme
der Hohenkonstanz des NO-Nettoflusses in der boden-
nahen Lufischicht prinzipiell nicht giltig ist. Dies liegt in
den oben bereits erwahnten raschen chemischen Umset-
zungen zwischen NO, NO, und O, (sowie HO,, RO, und
NOy+) wahrend des turbulenten Transportes in der be-
stands- bzw. bodennahen Lufischicht. Werden jedoch bei
Anwendung der Kovarianz-Methode zumindest die ver-
tikalen Konzentrationsgradienten bzw. die Nettofliisse
der (wichtigsten) Reaktionspartner simultan mitgemes-
sen, so lassen sich durch geeignete Algorithmen korrekte
NO-Austauschraten bestimmen (siche Kramm 1989).

6 Mechanismen der VOC-Produktion in Pflanzen

An dieser Stelle soll nur auf die flichtigen Isoprenoide
eingegangen werden. Andere VOC Spezies werden wei-
ter unten angesprochen. Isoprenoide werden aus C-Ein-
heiten aufgebaut, die der zellularen zur Verfligung ste-
henden Gesamtmenge an Isopentenylpyrophosphat
(IPP) oder .aktiven Isopren” entnommen werden.
Die Biosynthese kann aul zwei verschiedenen Synthese-
wegen erfolgen. Im sogenannten Mevalonatweg®, der
im Cytoplasma ablauft, wird ausgehend von Acetyl-Co A
Mevalonat synthetisiert, welches dann in Isopentenyl-
Diphosphat (IPP) tiberfiihrt wird. IPP kann reversibel zu
Dimethylallylpyrophosphat - (DMAPP)  isomerisiert
werden, dem eigentlichen Startermolekiil fiir den weite-
ren Aufbau der verschiedenen Isoprenoidklassen wie
Sesquiterpene, Sterole, Tri- und Polyterpene. In jlingster
Zeit konnte bei Prokaryoten [iir das IPP ein anderer
Syntheseweg als der Mevalonatweg nachgewiesen wer-
den (Flesch und Rohmer 1988; Rohmer et al. 1993 und
1996:; Zeidler et al. 1997), der als sogenannter ., Rohmer-
Weg® oder, nach seinen Substraten, als . DOXP-Synthese-
weg” bezeichnet wird. Diese alternative IPP-Synthese,
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die offensichtlich nur in Plastiden stattfindet, umgeht den
Acetyl-CoA-Pool und nutzt die Substrate Glycerin-
aldehyd-3-Phosphate und Pyruvat als Startermolekiile,
um iber 1-Deoxy-D-Xylulose-5-Phosphate (DOXP)
IPP zu synthetisieren. Diese Isopren-Synthese ist
typisch fiir  eukaryotische Organismen und Chloro-
plasten hoherer Pllanzen. Aus diesem IPP entstehen
dannin einer Reihe weiterer Reaktionen die [soprenoide
wie Monoterpene, Diterpene, Carotinoide und Plasto-
quinon. Eine ausfithrliche Ubersicht findet man bei Lich-
tenthaler (1999). Der in den Chloroplasten lokalisierte
Syntheseweg, der fiir die Produktion der von den Blat-
tern emittierten Isoprenoide, dem Isopren und den Mo-
noterpenen, verantwortlich ist, hat damit eine sehr viel
engere Anbindung an die Photosynthese als bisher an-
genommen. In diesem Zusammenhang ist auch der Ver-
lust an Kohlenstoff im Verhéalinis zum durch die Photo-
synthese fixiertem Kohlenstofl von Interesse. In vielen
Untersuchungen, in denen an den Pllanzen neben der
Monoterpen- bzw. Isoprenemissionsrate auch die Netto-
photosynthese gemessen wurde, finden sich Angaben
{iber den emissionsbedingten Verlust an assimiliertem
Kohlenstoff. Bei Lichtsattigung liegt der prozentuale
Kohlenstoffverlust tiblicherweise zwischen wenigen Pro-
millen und wenigen Prozenten; in Ausnahmeféllen,
wobei auch StreB eine Rollen spielt, werden aber auch 10,
20 und sogar 50 %6 beobachtet. Der Assimilatverbrauch
durch Monoterpen- und Isoprenemissionen ist somit
nicht unerheblich und es stellt sich die Frage, ob Isopren
und Monoterpene nur ein Abfallprodukt des pflanzli-
chen Stoffwechsels sind oder ob sich aus der Bildung
dieser fliichtigen Isoprenoide Vorteile fir das Uberleben
der Spezies an ihrem natiirlichen Wuchsort ergeben. Zu
Vertiefung wird auf einen jiingeren Ubersichtsartikel
verwiesen (Kesselmeier und Staudt 1999).

7 Bestimmende GréBen der VOC-Emission aus
Pflanzen

Seit mehreren Jahrzehnten wurden die Isoprenoidemis-
sionen verschiedenster Pllanzen mit der allgemeinen
Zielsetzung untersucht, den Mengeneintrag von der
Vegetation in die Atmosphére besser abschétzen zu
kinnen (siche Tab. 4-2). Die Inventare der Isoprenoid-
emissionen basieren auf Emissionsfaktoren und Emis-
sionsalgorithmen sowie Daten zum Klima, zur Landnutz-
ung bzw. Vegetationsverbreitung und Biomassenvertei-
lung. Der Emissionsfaktor bezeichnet eine Grundemissi-
onsrate bzw. Emissionspotential und ist die von einer
Einheit Blattmasse oder Blattflache unter Standardiem-
peratur und Standardstrahlung emittierte Menge pro
Zeit. Die Ungenauigkeit der Emissionsinventare wird
mit einem Faktor 3 angegeben. Intensive FeldmeBkam-
pagnen, in denen die Emissionen eines Vegetationstypes
charakterisiert wurden, belegten eine enorme Varia-
bilitat in Qualitat und Quantitat pflanzlicher Emissionen
(BEMA Joint [ssue 1997). Selbst artspezifisch und tko-
logisch nahe verwandte Arten konnen ein vollig unter-
schiedliches Emissionsbild aufweisen (Kesselmeier und
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Staudt 1999). Auch innerhalb einer Art ist die Variabilité
groB: Die temperaturbereinigten Emissionsraten, die
#.B. [iir ausgewachsenen Fichten und Kiefern in [Ginf ver-
schiedenen Regionen in Mittel- und Nordeuropa ange-
geben werden, divergieren bis zu einem Faktor 50. Un-
abhéangig von der Abgabemenge schwanken hierbei auch
die Prozentanteile der einzelnen Monoterpene erheb-
lich. Unsicherheitsfaktoren sind unter anderem Un-
kenntnisse der kurz- und langfristigen Wirkung von Um-
welteinfliissen auf die Menge und Zusammensetzung
pflanzlicher Emissionen. Zwar wurden bereits zahlreiche
Untersuchungen zur Wirkung diverser Umwelteinflisse
aul die Spurengasabgabe durchgefiihri, allgemeingiiltige
Modelle zur Emissionsvorhersage konnten bisher jedoch
nur in sehr begrenztem Umfang erstellt werden (Uber-
sicht in Monson et al. 1995; Lerdau et al. 1997). Die
meisten Studien zur Abhangigkeit der Emissionvon Um-
weltfaktoren konzentrierten sich aufl den kurzfristigen
EinfluB von Temperatur und Strahlung (siche Abb. 4-3).
Im allgemeinen dhnelt die Reaktionskurve der Licht-
abhangigkeitskurve der CO,-Assimilation: Nach einem
steilen Anstieg nahert sich die Emissionsrate asympto-
tisch einem Lichtsattigungswert. Demgegeniiber unter-
scheidet sich die Temperaturabhéngigkeit der Isoprenab-
gabe von der COz-Assimilation. Thr Verlauf ahnelt der
Temperaturoptimumskurve von Enzymen. Lerdau und
Keller (1997) fanden allerdings eine Adaptation an Stand-
ortbedingungen, die sich in einer fehlenden Lichtsatti-
gung duberte.
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Abb.4-3: Verallgemeinertes Verhalten der dimensionslosen

Alktivitatsfaktoren v = (1) und v = y(PAR) der
biogenen Isoprenoidemission aus Pflanzen, Diese
Aktivitatsfaktoren werden benutzt, um pflanzen
spezifische  Primaremissionspotentiale hinsichtlich
kurzfristiger Veranderung der Blatttemperatur (1.}
und der photosynthetisch aktiven Strahlung (PAR) zu
skalieren (Abbildungen in Anlehnung an Kessel
meier und Staudt 1999)



Zur Beschreibung der Temperatur- und Lichtabhéan-
gigkeit der Isoprenabgabe wurden verschiedene, empi-
risch erstellte Algorithmen vorgeschlagen, von denen
sich das semi-mechanistische Modell von Guenther et
al. (1993) bisher behaupten konnte. Bei der Mono-
terpenabgabe wurde in frithen Untersuchungen in der
Regel kein kurzfristiger EinfluB des Lichtes festgestellt
und die Temperaturabhangigkeitskurve der Emission
(siche Abb. 4-3) zeigte, ahnlich wie die des Terpen-
dampfdrucks, einen streng exponentiellen Anstieg mit
Temperaturzunahme (Tingey et al. 1991). Steinbrecher
et al. (1992) konnte bei den a-Pinen-Emissionen von
Fichtenzweigen einen unmittelbaren, positiven Licht-
einflub feststellen. Steinbrecher schloB daraus, daB ein
Teil der Emissionen aus einer lichtabhangigen Terpen-
synthese stammt, was durch Markierungsexperimente
mit *CO, bestatigt werden konnte (Schirmann et al.
1993). Ein auBergewohnliches Emissionsverhalien
konnte jiingst bei der Steineiche ((Juercus ilex) und bei
der Pinie (Pinus pinea) nachgewiesen werden. Zahl-
reiche Arbeiten zeigen, dab dieser starke Monoterpen-
emitter keine Monoterpendepots enthélt, die Emissio-
nen sowohl temperatur- als auch lichtabhéangig sind,
und dabB alle Monoterpene unmittelbar vor Emission
neu synthetisiert werden (BEMA Joint Issue 1997).
Damit sind auch Monoterpenemissionen aus aktuell
synthetisierten Pools mit dem ,Isopren-Algorithmus”
beschreibbar (siche Abb. 4-3), der letztendlich auch [iir
andere VOC-Komponenten, die lichi- und temperatur-
abhéngig produziert und [reigesetzt werden, brauchbar
ist. Eine weitere sehr interessante Anwendung von
Emissionsalgorithmen wird von Schuh et al. (1997) vor-
geschlagen. Die Autoren kombinieren die Algorithmen
nach Tingey et al. (1991) sowie Guenther et al. (1993).
Unter Einfiigung geringer Modifikationen beschreiben
sie damit einen Emissionsvorgang, der sowohl auf ei-
ner aktuellen Biosynthese wie auch auf einer Diffusion
aus bereits vorhandenen Reservoiren beruht.

8 Andere fliichtige Kohlenwasserstoffe

Unter den biogenen VOC findet man neben Isopren und
Monoterpenen auch Alkane, Alkene, Carbonyle, Alko-
hole, Ester, Ether und organische Sauren. GroBe Probleme
bei der Interpretation der Emissionen einer Reihe dieser
VOCs bereiten die Unkenntnis {iber die Abhangigkeit
der Abgabenvon Faktorenwie Entwicklungsstadium des
jeweiligen Organismus sowie der Veranderung der Emis-
sionsspektren unter StreB, wie zum Beispiel Verletzung
oder auch Ozonbelastung. Aber auch der EinfluB von
Leinfachen® AuBenfaktoren, wie Licht und Temperatur,
sind, im Gegensatz zur Emission von Monoterpenen und
Isopren, kaum verstanden. In den folgenden Abschnitten
wird eine kurze Ubersicht {iber diese Verbindungsklas-
sen gegeben, wobei aus Platzgriinden auf die Angabe der
vielfaltigen Quellen weitgehend verzichtet wird. Interes-
sierte Leser finden weitergehende Informationen in ver-
schiedenen angegebenen Schliissel- und/oder Uber-
sichtsartikeln.

Alkane und Alkene

Als terrestrische biogene Quellen fiir C,-C-Alkane
werden Baume, Nutzpflanzen, Graser, Flechten,
Moose, Heidepflanzen und Marschland diskutiert. Thr
Beitrag zur Gesamtemission an VOCs erscheint aller-
dings zur Zeit als gering (siehe Kesselmeier und Staudt
1999). Fiir Ethen, Propen und Buten sind signifikante
biogene Quellen bekannt. Fiir den Nordosten der Ver-
einigten Staaten kann man damit feststellen, daB Emis-
sionen von Propen und Buten die anthropogenen
Emissionen dieser Verbindungen tibersteigen (Gold-
stein et al, 1996). Fir Ethen entsprechen sie der Halfte
der anthropogenen Freisetzung. Dabei sind aber auch
jahreszeitabhangige Veranderungen der Emissionen
zu beriicksichtigen. Die wichtigste Quelle [lir diese Ver-
bindungen ist demnach sicherlich die terrestrische Ve-
getation mit auf das Blatt-Trockengewicht bezogenen
Emissionsstarken im Bereich von wenigen pg g h'l.
Boden konnen als Quelle wie auch als Senke wirksam
sein. Diese Interpretation basiert aber aufl einer sehr
limitierten Datenbasis und bedarf weiterer intensiver
Untersuchungen der Aufnahmekapazitat und -wege.

Organische Sduren

Bildungsmechanismen und Quellen organischer Sauren
sind nicht ausreichend geklart. Da hier nicht aul die um-
fangreiche Literatur eingegangen werden kann (zur
Ubersicht siehe Kesselmeier und Staudt 1999), soll
hier nur betont werden, daBl sowohl direkte als auch in-
direkte biogene Freisetzungen eine wesentliche Rolle
im globalen Budget der organischen Sauren in der
Troposphéare spielen kinnen. Fiir eine indirekte Frei-
setzung, gemeint ist damit eine chemische Produktion
aus verschiedenen Vorlaufersubstanzen, gibt es zahlrei-
che Berichte. Es mehren sich aber auch die Argumente,
die auch fir eine direkte Emission von Ameisen- und
Essigsaure aus der Vegelation sprechen. Offensichtlich
gibt es aber [iir Ameisen- und Essigsdure auch einen
bidirektionalen Austausch mit der Vegetation, was sich
in der Aufnahme beider Siuren in Abhéngigkeit von der
aktuellen atmosphirischen Konzentration zeigt.

Carbonylverbindungen

Biogene Beitrage findet man hier, wie bei den organi-
schen Siuren, in den direkten Emissionen oder in der
indirekien Freisetzung (= Oxidation von anderen Kohlen-
wasserstoffen). In vegetationsreichen Gebieten konnen
demnach einige reaktive Terpene sowie das Isopren zu
hohen Aldehydkonzentrationen fiihren. Auch das aus
Pflanzen emittierte Methanol (Nemececk-Marshall et al.
1995) kann durch Reaktion mit OH zur Bildung
atmosphérischen Formaldehyds beitragen. Bei der Oxi-
dation héherer VOCs mit O, und OH konnen pro
Molekiil mehrere Aldehydmolekiile gebildet werden
(Atkinson et al. 1995). Wegen der vielen Reaktionsmig-
lichkeiten sowie Umlagerungen ist eine genaue Alde-
hydausbeute allerdings schwer abschatzbar. Auch die
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direkie Freisetzung von Aldehyden aus Pflanzen ist von
Bedeutung, Unter den niedermolekularen Substanzen
sind die C6-Aldehyde Hexanal, cis-Hexenal und trans-
Hexenal (,Blatteraldehyd®) besonders haufig. Viele die-
ser Verbindungen werden unter StreB oder bei Verwun-
dung abgegeben (Kimmerer und Kozlowski 1982; Fall et
al. 1999). Neuere Arbeiten berichten tiber signifikante
mit Kivetten gemessene direkte Emissionen von Form-
und Acetaldehyd aus der Vegetation, wobei zu beachten
ist, dabB der Austausch bidirektional (Emission und Depo-
sition) erfolgen kann und daB dieser Austausch in Ab-
hangigkeit von der jeweiligen AuBenkonzentration er-
folgt (Kesselmeier und Staudt 1999).

Alkohole, Ester und Ether

Die Anzahl der bis heute identifizierten Spezies an emit-
tierten, organischen Verbindungen schatzt man minde-
stens auf einige Hundert. Viele dieser Verbindungen sind
Alkohole und Ester, die normalerweise dem Blittenduft
zugeordnet werden, und wahrscheinlich von geringerer
Bedeutung sind als die Terpenoide, Die Emissionsraten
sind in den meisten Fallen unbestimmt. Eine groBe
Anzahl von Arbeiten hat sich mittlerweile mit der
Untersuchung dieser oxidierten Komponenten befaBt.
Dabei wurden neben den Alkoholen auch eine Reihe
von Estern und Ethern als eindeutig ,biogen emittiert”

benannt (Ubersicht siche Puxbaum 1997). Die bisher be-
stimmten Emissionsraten dieser Verbindungen sind im
Vergleich zu Monoterpen oder Isopren relativ niedrig,
im Bereich um 1-3 pg g’ h' (Blatt-Trockengewicht).
Allerdings sind erhebliche Anderungen im pflanzlichen
Emissionsverhalten in Abhangigkeit vom Entwick-
lungsstadium (z.B. Bliitezeit) zu beobachten. Methanol
dagegen wird offensichtlich von sehr vielen Pflanzen in
einer GroBenordnung abgegeben, die mit 0,3 - 17 pg (C)
g h'!Blatt-Trockengewicht mengenmiiBig der Isopren-
Emission typischer Isopren-Emitter entspricht (Neme-
ceck-Marshall et al. 1995; Kirstine et al. 1998),

9 Berechnete Verteilungen der biogenen NO und
VOC Emissionen fiir Siidwestdeutschland

Numerische Modelle, wie sie in den spéateren Kapitel be-
schrieben werden, bendétigen neben den raumlichen und
zeitlichen Verteilungen der anthropogenen Emissionen
auch die entsprechenden Verteilungen der biogenen NO
und VOC Emissionen. Diese Notwendigkeit liegt insbe-
sondere darin begriindet, daB die biogenen Emissionen
die untere Grenze dessen darstellen, was sich bei Emis-
sionsminderungsstrategien in Bezug aufl die Gesamt-
emissionen der Vorlaufersubstanzen von Ozon und an-
deren Photooxidantien erreichen 1a8t. Da die biogenen
Emissionen in starkem MaBe von der Temperatur und
der Strahlung abhangen, liegt es nahe, die Berechnung
der biogenen Emissionen in das jeweilige Modellsystem
zu integrieren, da die zur Anwendung kommenden nu-
merischen Modelle die Temperatur und die solare Strah-

108

lung mit hoher zeitlicher und raumlicher Auflosung
flachendeckend zur Verfiigung stellen. Im folgenden wer-
den die in das Modellsystem KAMM/DRAIS (Vogel et
al. 1995) integrierten Parametrisierungen zur Bestim-
mung der biogenen NO und VOC Emissionen (Isopren
und Terpene) beschrieben und exemplarisch berechnete
Emissionsverteilungen dargestellt. Diese Verteilungen
stellen, wegen der bereits erwahnten Unsicherheiten, die
beziiglich der biogenen Emissionen zur Zeit noch exi-
stieren, eine erste Abschatzung der tatsachlichen Ver-
héaltnisse dar.

Die Emissionsraten der biogenen Kohlenwasserstoffe
an jedem Gitterpunkt werden nach folgender Glei-
chung bestimmt:

E,=3A,EF ST) (4.1)

E, ist hierbei die Emissionsrate der chemischen Sub-
stanz i, Ay beschreibt den prozentualen Anteil der Sub-
stanz i an den Gesamtemissionen und den Flachen-
anteil des Vegetationstyps j. E, ist der jeweilige Emissi-
onsfaktor bei 30 °C und voller Einstrahlung, und F,
(S,T) ist ein Korrekturfaktor, der von der Temperatur
und der Einstrahlung abhangt. Eine Auflistung der
Emissionsfakioren fiir die verschiedenen WVegetati-
onstypen und den prozentualen Anteil der verschiede-
nen Substanzen an den Emissionen findet man bei
Vogel et al. (1995). Gegentiber dieser Arbeit wurde die
Temperaturabhingigkeit der Emissionen entspre-
chend der Parametrisierung von Guenther et al. (1993)
modifiziert. Somit wird beriicksichtigt, da8 oberhalb
einer Bestandstemperatur von 33 °C die Emissionen
wieder abnehmen. Fiir die Isoprenemissionen wird der
Korrekturfaktor F, (5,T) wie folgt berechnet:

F, (5D)=CCy (4.2)

C, beschreibt die Strahlungsabhingigkeit und be-
stimmt sich aus:

C, = ac,; L (4.3)

o und ¢y sind empirische Koeffizienten, die aus Mes-
sungen bestimmt wurden und in Tabelle 4-3 aufgelistet
sind. L ist der FluBl der photosynthetisch aktiven Strah-
lung in pE m?s . Dieser wird in KAMM/DRAIS (Vogel
et al. 1995) berechnet. Die Temperaturabhangigkeit der
Isoprenemissionen wird nach Gleichung 4.4 bestimmit:

Cp (T-Ty) (4.4)
RTT

Crp (T-Ty)
RT.T

exp

Cr=

l+exp

Cyy, Cpp und Ty sind wiederum empirische Koeffizien-
ten (Tab. 4-3), Tq ist die Standardtemperatur von 303,15
K, fiir die die Emissionsfaktoren bestimmt wurden, und
R ist die Gaskonstante.



Die Temperaturabhangigkeit fir Terpenemissionen
wird nach folgender Beziehung bestimmt:

Fi(T) = exp (B(T-Ty)) (4.5)

Der Koeffizient § ist ebenfalls in Tabelle 4-3 aufgelistet.

i 0,0027

Cp 1,066

Cn 95000 J mol!
Crs 230000 J mol!

Ty 314K
B 0,09 K!

Tab. 4-3:  Empirische Koeffizienten in den Gleichungen 4.3 bis 4.5

Die biogenen NO-Emissionen hangen von der Land-
nutzung, der Bodentemperatur, der Diingung und dem
Niederschlag ab. Zur Bestimmung der NO-Emissionen
wurde die Parametrisierung von Yienger & Levy II
(1995) in nachfolgend beschriebener Form in das Mo-
dellsystemintegriert (Forstner 1996, Ludwig et al. 2000).
Es wird zwischen drei verschiedenen Temperaturberei-
chen unterschieden. Danach ergeben sich fiir die bioge-
nen NO-Emissionen die folgenden Beziehungen:

k ApnTg 0°C<Tpg=10°C
Exo= § Ainvexpk,Tp) 10°C<Tz=30°C  (4.6)
ks AN 30°C<Tg

Eyo ist der N-EmissionsfluB in ng-N m? s, Ty die
Bodentemperatur, die vom Boden-Vegetationsmodell
bestimmt wird, und A,y ist der Landnutzungsfaktor,
Er beinhaltet die Emissionsfaktoren fiir die verschie-
denen Landnutzungsarten sowie deren Anteil am
jeweiligen Gittervolumen. Die Emissionsfaktoren fiir
die ungediingten Flachen sind in Tabelle 4-4 aufgelistet.
Liegenauch gediingte Flachen vor, so setzt sich Ay wie
folgt zusammen:

AI..N {pedimpte Flichen) =AL-N (ungediingte Flachen) + §.D (4?]

Die Konstanten ki, ks, ks und S sind der Tabelle 4-4 zu
entnehmen. Als Diingerate D wird eine monatliche
Verteilung entsprechend den Verhaltnissen fiir Baden-
Wiirttemberg angesetzi. Eine detaillierte Beschrei-
bung dieser Parametrisierung findet man bei Forstner
(1996) und Ludwig et al. (2000).

K, 0,28°C"

ks 0,103 °C'!

Ky 21,97

A 0,03ng-Nm?s!

Ayiose 0,36 ng-Nm?s!

Aperer 0,36 ng-N m?s!

Aein Obstbau 0,36 ng-Nm?s!

S 0,0375 ng-N m#s ! ha Monat kg-N'!

Tab. 4-4:  Konstanten zur Bestimmung der biogenen
NO-Emissionen

Die Abbildungen 4-4 und 4-5 zeigen die aul diese Weise
mit KAMM/DRAIS berechneten Verteilungen der bio-
genen NO und VOC Emissionen fiir den 3. August 1990
fiir das stidliche Oberrheintal. An diesem Tag erreichten
die Maximaltemperaturen im Untersuchungsgebiet
Werte von iiber 32 °C. Entsprechend hoch waren auch
die biogenen Emissionen. EinVergleich der beiden Ab-
bildungen zeigt die raumliche unterschiedliche Vertei-
lung der Emissionen. Wahrend beim NO insbesondere
die landwirtschaftlich genutzien Flachen hervortreten,
ergeben sich die maximalen VOC Emissionen in den
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Abb. 4-4: Berechnete Horizontalverteilung der biogenen NO
Emissionen fir den 3. August 1990,
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Waldgebieten wie z.B.: im Schwarzwald. In Kapitel 12
findet sich eine Gegentiberstellung der hier gezeigten
biogenen Emissionen und der im gleichen Gebiet vor-
liegenden anthropogenen Emissionen. Es zeigt sich,
daB die biogenen VOC Emissionen in der gleichen
GraBenordnung liegen, wie die anthropogenen Emis-
sionen, wahrend die biogenen NO Emissionen etwa
10 %6 der Gesamtemissionen ausmachen.

10 Zusammenfassung

Die biogenen Emissionen von NO und VOC tragen so-
wohl auf der globalen als auch der regionalen Skala in
erheblichem MaBe zu den Gesamiemissionen dieser
StolTklassen bei. Sie diirfen daher auch bei der numeri-
schen Simulation von Photosmog-Episoden nicht ver-
nachlassigt werden. So konnten Vogel et al. (1995) fir
das Gebiet des Oberrheingrabens zeigen, daB bei der
Vernachlassigung der biogenen Emissionen die Ozon-
konzentrationen, die wahrend der betrachteten Episo-
de Maximalwerte von etwa 110 ppb erreichten, um bis
7zu 20 % reduziert werden. In den letzten Jahren wurde
in Bezug auf die biogenen Emissionen ein erheblicher
Fortschritt im ProzeBverstandnis erzielt, dennoch exi-
stieren noch erhebliche Wissensliicken. Regionale oder
globale Budgets biogener Spurengase sind zur Zeit
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Abb.4-5: Berechnete Horizontalverteilung der biogenen VOC
Emissionen fiir den 3. August 1990,
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eher als grobe Abschatzungen zu betrachien. Die
Genauigkeit dieser Zahlen wird beeintrachtigt durch
fehlende Emissionsfaktoren oder Unkenntnis der
Emissionsvariabilitat oder ungeniigende Daten tiber
wichtige Okotypen der Erde, wie zum Beispiel der
Tropen. Saisonaler Entwicklungszustand, Wasserver-
figbarkeit und selbst Licht- und Temperatureinfliisse
sind Stichworte fiir weitere dringend notwendige For-
schungsarbeiten. Pflanzliche Entwicklung, Frost- oder
Hitzeereignisse, Nahrstoffversorgung, Verletzung, Stre
und Luftverschmutzung miissen als potentielle wichti-
ge beeinflussende GroBen der Emissionsvorgange in
Betracht gezogen werden. Aktuelle Forschungsvor-
haben werden versuchen diese Liicken zu schlieBen.
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Typischer zeitlicher Verlauf von Photosmog-Episoden

Neben den ablaufenden chemischen Reaktionen (Ka-
pitel 2) ist in der Atmosphéare eine Reihe weiterer
physikalischer Prozesse an der zeitlichen Entwicklung
hoher Ozonkonzentrationen beteiligt. Im [olgenden
wird aufgezeigt, welche typischen tageszeitlichen Ver-
laufe der Ozonkonzentration wahrend einer Photo-
smogepisode auftreten, wie deren zeitliche Entwick-
lung von Tag zu Tag aussieht und tiber welche Zeitriu-
me Photosmogepisoden andauern. Es werden die Be-
sonderheiten je nach Lage einer Siation erlautert.
Anhand von Messungen und Modellsimulationen wird
der Frage nachgegangen, welche Prozesse die zeitli-
chen Verlaufe bewirken und durch welche Vorgange
eine Episode wieder beendet wird. Dabei wird insbe-
sondere der EinfluB der atmosphérischen Variablen
und des Transportes im Zusammenwirken mit den che-
mischen Prozessen untersucht.

1 Typische Tagesginge wihrend
Photosmogepisoden

Als Beispiel [iir einen typischen Verlaufl einer Sommer-
smogepisode zeigt die Abb. 5-1 die gemessene Ozonkon-
zentration fiir den Zeitraum vom 24.07. - 06.08.1990 an ver-
schiedenen Stationen der Landesanstalt fir Umwelt-
schutz des Landes Baden-Wiirttemberg (LfU) im Bereich
von Karlsruhe, An allen Stationen ist das fiir eine Photo-
smogepisode charakteristische Verhalten erkennbar. Be-
ginnend mit niedrigen Werten steigt die maximale Ozon-
konzentration zunachst von Tag zu Tag an. Kurz unterbro-
chen wird diese Episode am 29,07.90 mit relativ niedrigen
Konzentrationen, danach werden jedoch wieder Konzen-
trationen von tiber 90 ppb beobachtet, wobei sich bis zum
Ende der Episode die Tageshiichstwerte nur noch wenig
voneinander unterscheiden. Vergleicht man die auftreten-
den Maximalwerte an den einzelnen Stationen, findet man
trotz der raumlichen Nahe doch betrachtliche Unterschie-
de in den Konzentrationen. In unmittelbarer Quellnihe
dominiert die Reaktion des NO mit O, und fiithrt dadurch
7u niedrigeren Werten der Ozonkonzentration. Der
direkte Abstand einer MeBstation von Quellen und
deren Quellstarken macht sich daher in unterschiedlichen
Ozonkonzentrationen bemerkbar. Einheitlich an allen
Stationen im Karlsruher Raum ist der néichiliche Riick-
gang der Ozonkonzentration bis auf nahezu Null.

In weniger stark belasteter Lult wie z. B. am Hohen-
peiBenberg weist die Zeitreihe der Ozonkonzentration
einvon Abb. 5-1 abweichendes Verhalten auf (Abb. 5-2).
Man erkennt zwar den Aufbau hoher Ozonkonzen-
trationen, jedoch bleiben die Ozonwerte auch wahrend
der Nachtstunden auf einem hohen Niveau. Die Tages-
amplituden der Konzentrationswerte sind dadurch
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Abb. 5-1: Zeitliche Entwicklung der Ozonkonzentrationen an
Stationen in Karlsruhe in der Zeit vom 24.07.90 -
06.08.90. Eggenstein liegt etwa 10 km nordlich der
Stadtgrenze.
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Abb. 5-2: Zeitliche Entwicklung der (Jzonkonzentrationen am
Hohenpeilenberg in der Zeit vom 24.07.90 - 06.08.90

wesentlich geringer, der Tagesmittelwert der Ozonkon-
zentration ist allgemein hoher. Wichtig ist auch die
Beobachtung, daB das Ozonmaximum am Hohen-
peiBenberg nicht am Nachmittag, sondern erst am
Abend oder sogar erst nachts eintritt.



Uniypisch an der dargestellten Situation ist, daB tiber
einen Zeitraum von 10 Tagen der Schwellenwert von
90 ppb Gberschritten wird. Wie exemplarisch fiir einige
Stationen in Baden-Wiirttemberg in Tab. 5-1 aufge-
listet, dauern Photosmogepisoden in der Regel nur 3
bis 4 Tage an. Danach erfolgt haufig eine Umstellung
der groBriaumigen Wetterlage, die zu einem Ende der
Ozonepisode fiihrt, bevor durch chemische Reaktio-
nen eine Anderung des Konzentrationsniveaus sicht-
bar wird.

Dauer in Tagen Anzahl in Tagen mit Oy = 90 ppb
Freiburg-Mitte | Schwarzwald-Siid | Weil am Rhein
1 45 37 55
2 19 28 29
3 11 15 10
4 G 9 4
3 7 B 5
G 3 | 3
7 0 1 1

Tab.5-1:  Andauer der Episoden hoher Ozonkonzentrationen
in den Jahren 1986 - 1992,

2 Vertikale Austauschvorginge

Zunachst werden die Verhaltnisse an den quellnahen
und meist in Tallagen gelegenen Stationen betrachtet.
Andiesen Stationen dominiert wihrend des ganzen Ta-
ges die Reaktion des freigesetzten NO mit dem in der
herantransportierten Luftmasse vorhandenen Ozon.
Infolgedessen kommt es an diesen Stationen zunachst
zu einem deutlichen Rickgang der Ozonkonzentration
im Vergleich zu quellferneren Stationen. Im Tagesver-
lauf entwickelt sich jedoch an Strahlungstagen die kon-
vektive Grenzschicht. Damit verbunden erfolgt eine
kraftige vertikale Durchmischung der Atmosphare.
Die bodennah [reigesetzten Substanzen werden in
groBere Hohen transportiert. Es laufen die in Kapitel 2
beschriebenen chemischen Umwandlungen ab und
Ozon wird unter dem EinfluB der Strahlung photoche-
misch gebildet.

Zusatzlich dazu wird zu Beginn einer Episode am
Oberrand der Grenzschicht Ozon aus der freien Tro-
posphare eingemischi. Infolge der turbulenten Vermi-
schung in der konvektiven Grenzschicht wird das in
hisheren Schichten gebildete und auch eingemischte
Ozon nach unten transportiert. Somit kommt es auch
an quellnahen Stationen, obwohl dort stindig ein che-
mischer Abbau von Ozon vorliegt, im Tagesverlauf zu
einer Zunahme der Ozonkonzentration. In den Abend-
stunden stabilisiert sich die Atmosphare wieder, der
Austausch mit den hoheren Luftschichten wird mehr
und mehr unterbunden. Somit gehen die Konzentratio-
nen in den Quellgebieten aufgrund der Reaktion mit
NO und in Tallagen aufgrund der Deposition deutlich

zuriick. In den oberen Luftschichien dagegen bleiben
die hohen Ozonkonzentrationen erhalten. Mit der
Grenzschichtentwicklung des folgenden Tages werden
dann wiederum die in der Reservoirschicht vom Vortag
erhaltenen erhohten Owzonkonzentrationen einge-
mischt. Dies fithrt mit dem zusatzlich dazu gebildeten
Ozon zu einem Anstieg der Maximalkonzentrationen
von Tag zu Tag,

Demgegeniiber weisen Bergstationen wie der Hohen-
peiBenberg einige Besonderheiten auf. Das Ozonmini-
mum tritt im Gegensatz zur Talstation erst morgens
zwischen 8:00 und 9:00 Uhr ein. Dies hangt mit der
Auflosung der nachtlichen Inversion zusammen. Un-
terhalb der Inversion wird, wie oben beschrieben,
nachts Ozon abgebaut. Am Morgen wird diese ozonarme
Luft durch einsetzende Konvektion und Turbulenz mit
der dartiber befindlichen sogenannten Reservoir-
schicht vermischt. Dies fahrt am HohenpeiBenberg
zum Einbruch der Ozonkonzentration, gleichzeitig
setzt der Temperaturanstieg ein. Am Abend, wenn sich
erneut eine Inversion bildet, verbleibt der Hohen-
peibenberg in der sogenannten Reservoirschicht,in der
das tags photochemisch gebildete Ozon erhalten bleibt
und zu dem das neu gebildete Ozon am Folgetag hin-
zukommt. Auch die Tatsache, daB das Ozonmaximum
am HohenpeiBenberg nicht am Nachmittag, sondern
erst am Abend oder sogar erst nachts auftritt, ist ein
Hinweis darauf, daB der Ort nicht unmittelbar in einem
Quellgebiet von Ozon-Verlaufersubstanzen liegt, son-
dern daB das Ozon herantransportiert wird.

Zur Verdeutlichung dieser Vorgéinge zeigen die Abb.5-3
und 5-4 Vertikalschnitte der simulierten Ozonkonzen-
tration in West-Ostrichtung von den Vogesen im We-
sten iiber den Rheingraben und dem Schwarzwald des
03.08. 1990 zu den Zeiten 8:00 und 14:00 Uhr (Vogel et
al. 1995). In den Morgenstunden erkennt man sehr
niedrige Konzentrationen im Bereich des Rheintales.
Dort liegen die Werte unterhalb von 10 ppb. Durch De-
position am Boden und chemische Reaktionen geht in
den untersten 300 m wéihrend der Nacht die Ozonkon-
zentration auf sehr kleine Werte zuriick. In den Héhen-
lagen des Schwarzwaldes dagegen findet man auch bo-
dennah noch Konzentrationen von 50 bis 60 ppb. Dar-
tiber ist jedoch eine vom Vortag angefiillte Schicht mit
relativ hohen Ozonwerten zu erkennen. Mit Beginn des
starkeren vertikalen Austauschs am frithen Morgen
wird ozonreiche Luft rasch wieder eingemischt, so daB
in dem schmalen Band in Bodennahe die Konzentra-
tionen wieder ansteigen. Dem insbesondere in vertika-
ler Richtung wirkenden turbulenten Austausch ist die
von der Sonneneinstrahlung und der Lufttemperatur
beeinflute Photochemie tiberlagert, wodurch eben-
falls im gleichen Rhythmus die Tagesvariation angeregt
wird. Dieses fithrt dann zu sehr hohen Maximalkon-
zentrationen in der Rheinebene, wahrend im Schwarz-
wald in den Mittagsstunden die Werte noch etwas nied-
riger sind. Innerhalb der gesamten Grenzschicht jedoch
liegt das Konzentrationsniveau hoher als am Vortrag,
da im Tagesverlauf zusatzlich Ozon gebildet wurde.
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Die Uberlagerung von chemischer Produktion und
vertikalem Austausch fithrt somit zu dem Anstieg der
Maximalkonzentrationen von Tag zu Tag wihrend einer
Photosmogepisode.

Zusatzlich dazu gibt es einen weiteren direkten atmo-
sphirischen EinfluB auf die Ozonkonzentration, der
ebenfalls zum Ansteigen der maximalen Ozonkonzen-
tration wihrend einer Photosmogepisode fiihrt, Dieses
wird im nachsten Abschnitt detaillierter ausgeliihrt.

3 Der direkte EinfluBl der Temperatur

Die Temperatur ist ein meteorologischer Parameter,
der verschiedene an der Ozonbildung beteiligie Pro-
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Abb. 5-3:

Vertikalschnitte fiir die berechnete
Ozonverteilung quer ber dem
Oberrheingraben  (Vogesen  im
Westen, Schwarzwald im Osten)
am 03.08. 90 um 6:00 Uhr morgens.
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zesse beeinfluft. Um diesen Sachverhalt zu verdeutli-
chen, zeigen die Abb. 5-5 und 5-6 die Korrelation der
maximalen Ozonkonzentration mit der maximalen
Globalstrahlung bzw. mit der maximalen Temperatur.
Dargestellt sind jeweils Messungen im Raum Karlsruhe
fiir die Verhiltnisse der Jahre 1987 — 1992, Es ist zwar
auf beiden Abbildungen erkennbar, daB tendenziell die
Ozonkonzentration sowohl mit zunehmender Strah-
lung als auch mit héheren Temperaturen zunimmd.
Ohne starke Einstrahlung wird nicht geniigend NO,
photolysiert und weniger OH gebildet, jedoch ist die
Streuung bei der Korrelation mit der Globalstrahlung
gerade bei htheren Werten deutlich hivher als bei der
Temperatur. Bei Temperaturen unterhalb von 20 °C
werden unabhéngig von der Einstrahlung keine Ozon-
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Abb. 5-5: Korrelation zwischen den Tagesmaxima der Globalstrah
lung und den Tagesmaxima der Ozonkonzentration in
Eggenstein (Karlsruhe) i die Jahre 1987 - 1992,
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Abb, 5-6: Korrelation zwischen den Tagesmaxima der Tempera
tur und den Tagesmaxima der Ozonkenzentration in
Eggenstein (Karlsruhe) fiir die Jahre 1987 - 1992,

werte von iiber 90 ppb erreicht. Bei starker Einstrah-
lung konnen sehr hohe aber auch relativ niedrige
Ozonkonzentrationen auftreten. Auch fiir die oben
dargestellte Episode findet man dieses Verhalten. Die
Abb. 5-7 und 5-8 zeigen fiir den gleichen Zeitraum die
im Raum Karlsruhe beobachteten Tagesgange der Glo-
balstrahlung und der Temperatur. Der zeitliche Verlauf
der Globalstrahlung weist eine sehr geringe Variation
iiber den gesamien Zeitraum auf. Auffallend sind le-
diglich die deutlichen Einbriiche in der Mitte des dar-
gestellten Zeitraums und am Ende als Folge von Front-
durchgangen. Im Gegensatz dazu findet man bei den
taglichen Temperaturmaxima einen analogen Verlaul
wie bei den Ozonkonzentrationsmaxima. Zu Beginn
der Episode steigt die Tageshochsttemperatur von 23 °C
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Abb. 5-T: Zeitlicher Verlauf der gemessenen Globalstrahlung in
Karlsruhe fir den Zeitraum 24.07.90 - 06.08.90,
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Abb.5-8: Zeitlicher Verlauf der gemessenen Temperatur in
Karlsruhe fiir den Zeitraum 24.07.90 - 06.08.90.

bis auf 35 °C. Am 29.07 und 30.07. erfolgt ein deutlicher
Riickgang der Werte, danach variiert die Tageshochst-
temperatur nur noch gering.

Es gibt mehrere Griinde fiir die gute Korrelation zwi-
schen der Temperatur und der Ozonkonzentration.
Eine Ursache ist die Temperaturabhangigkeit der
Geschwindigkeitskonstanten der in Kapitel 2 beschrie-
benen chemischen Reaktionen. Inshesondere der ther-
mische Zerfall von Peroxyacetylnitrat (PAN) nimmt
mit steigenden Temperaturen deutlich zu, wobei zu-
satzlich Stickoxide freigesetzt werden. In Gebieten, in
denen die Ozonbildung durch die Verliigharkeit von
Stickoxiden limitiert ist, fithrt dies zu einer Zunahme
der Ozonkonzentration.

115



Des weiteren nehmen die biogenen Kohlenwassersioff-
emissionen mit steigender Temperatur zunachst expo-
nentiell zu (Kapitel 4). Oberhalbvon etwa 37 °C kommit
es allerdings wieder zu einem Riickgang der biogenen
Emissionen. Wihrend einer Hochdrucklage mit von
Tag zu Tag steigenden Temperaturen steigen die bio-
genen VOC-Emissionen an und die chemischen Reak-
tionen verlaufen rascher, wodurch die Entstehung einer
Ozonepisode sehr begiinstigt wird. Rein meteorolo-
gisch sind derartige Situationen mit niedrigen Wind-
geschwindigkeiten, also stagnierenden Luftmassen,
gekoppelt und eine Absinkinversion sorgt fiir geringe
Bewdolkung und beschrankt den Vertikalaustausch auf
die darunter liegenden Schichten. Der EinfluBl der syn-
optischen Situation auf die oben beschriebene Ozon-
episode wird im folgenden detaillierter behandelt.

4 Der EinfluB der synoptischen Situation

In der dritten Juliwoche des Jahres 1990 bildete sich
zwischen den Giber dem Nordatlantik bzw. {iber RubB-
land gelegenen Trogen (iber Stidwesteuropa (Frank-
reich und iberische Halbinsel) ein ausgeprigter Hoch-
druckkeil. Am 24.7. liegt Deutschland wie schon am

i
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Vortag im Bereich antizyklonaler Stromung zwischen
hohem Druck iiber der Nordsee und tiefem Druck tiber
der Ostsee. Das Tieldruckgebiet tiber der Ostsee zieht
langsam weiter ostwarts zum Baltikum. Zwischen einem
atlantischen Tiefl siidwestlich von Island und dem Tief
iiber der Ostsee erstreckt sich eine Hochdruckzone von
den Alpen bis iiber das Nordmeer und Nordskandina-
vien. Uber Nordostdeutschland kommt es im Bereich
der von Nordwest einstromenden maritimen Luft bis
25.7. zu leichten Schauern und Gewittern mit Tempera-
turen kaum iiber 19 °C. Erst mit auflockernder Bewil-
kung und zunehmender Sonnenscheindauer steigen
auchim Norden, wie schonim tibrigen Deutschland, die
Temperaturen langsam an. Am 26.7. betragt die Tages-
summe der Sonnenscheindauer im Norden Deutsch-
lands etwa 5 bis 11 und im Siiden 11 bis 14 Stunden und
die Temperaturen steigen im Norden Deutschlands bis
tiiber 24 °C, im Stidwesten bis tiber 29 °C. Am 28.7. ver-
lagert sich die Hochdruckzone iiber Polen nach Rumé-
nien. Deutschland gerat dadurch auf der Riickseite des
Hochs in eine sidliche Strémung. Die Temperaturen
steigen in fast ganz Deutschland tber 30 °C. In dieser
mehrtagigen warmen Hochdrucksituation erreichen
die Ozonkonzentrationen auch an den Stationen im
Karlsruher Raum Werte von {iber 120 ppb. Etwa ab

AP Dabin]  RRHETION SU0ED
E

12 ans

AT (vl RIEM UED
o 1 el

Abb. 5-9: Windfeld (oben) der Mischungsschicht und bodenna-
hes Temperaturfeld in K {(unten) am 03, August 1990,
12 UTC.
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Abb. 5-10: Wie Abb. 5-9, jedoch firr den 04. Angust 1990, 12 UTC.



Mittag tiberquert das zu einem nordatlantischen Tief
gehirende Frontensystem den auBersten Westen
Deutschlands. Vor der Front steigen die Temperaturen
im Siidwesten 6rtlich bis Giber 36 “C. Im Verlaufl des
29.7. zieht das Frontensystem langsam tiber Deutsch-
land hinweg. Es kommt zu dichter Bewolkung, Schau-
ern und Regen. Die Lulttemperatur sinkt dabei im
Vergleich zum Vortag im Stiden um 5 K, im Norden um
10 K. Nur im Osten und Siidosten sowie am Oberrhein
scheint die Sonne (iber 8 bzw. 12 Stunden, im ibrigen
Deutschland ist sie oft weniger als eine Stunde zu se-
hen. Damit ist ein Rickgang der Ozonkonzentration
verbunden und es werden nur noch 80 ppb erreichi. Ab
30. Juli bildet sich zwischen dem Tiefdruckwirbel iiber
dem Nordatlantik und tiefem Druck dber dem Mittel-
meer erneut eine von Westeuropa bis nach Polen rei-
chende Hochdruckzone aus. Zum 1. August verlagert
sich das Zentrum des Hochs tiber die Nordsee und bei
geringer Bewidlkung werden Sonnenscheindauern bis
zu 13 Stunden beobachtet. Die Temperaturen steigen
dabei im Stiden bis tiber 30 °C. In den Folgetagen wan-
dert das Hoch von der siidlichen Nordsee nach Polen.
Im Zuge dieser Entwicklung gerat Deutschland lang-
sam vom kalten in den warmen Teil des Hochs wodurch
erwarmte Kontinentalluft nach Deutschland gefiihrt
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Abb. 5-11: Wie Abb. 5-9, jedoch fiir den 05, August 1990, 12 UTC.

wird. Der Wind dreht von ostlichen Richtungen tiber
Siid nach Siidwest. Bei wolkenfreiem Himmel werden
in dieser Phase bis zu 14 Stunden Sonnenschein und in
ganz Deutschland Temperaturen {iber 30 °C registriert
(Abb. 5-9 und Abb. 5-10, Stern et al. 1995). Vom 5. Au-
gust ab zieht das Hochdrucksystem weiter nach Osten.
Von der Nordsee verlagert sich die Front eines skandi-
navischen Tiefs langsam siidwérts, so daB zuerst das
nordliche Deutschland spater der Siiden bei westlichen
bis nordwestlichen Windrichtungen wieder unter den
EinfluB kithlerer Meeresluft gerit. Die Temperaturen
steigen daher nur noch auf 20 °C bis 22 °C. (Abb. 5-11).
Es kommt, wie schon am Vortag, zu ausgiebigen Nie-
derschlagen. Auch in den nachsten Tagen herrschen in
Deutschland westliche Winde vor. Wegen einer leich-
ten Drehung der Hohenstromung von West aul Siid-
west wird wieder etwas warmere Luft nach Deutsch-
land gefithrt. Da sich aber keine neue ausgepragte
Hochdruckzone entwickelt, bleibt die Schauer- und
Gewitterneigung erhalten. Dadurch wird die Ozon-
episode beendet (7.8.).

5 Der groBraumige Transport

Neben den turbulenten Austauschvorgangen hat auch
die vorliegende groBraumige Stromung einen nicht
unerheblichen Anteil am Verlauf von Photosmogepiso-
den. Dieses soll am Beispiel einer Simulation, die mit
dem EURAD-Modell (Memmesheimer et al. 1995)
ebenfalls fiir die oben beschriebene Episode durch-
gefiithrt wurde, verdeutlicht werden.

In den Abb. 5-12 bis 5-17 sind die simulierten boden-
nahen Ozonverteilungen vom 3. bis 5. August jeweils
um 16 MESZ dargestellt. Hohe Konzentrationen von
tiber 100 ppb treten vor allem in Belgien, den Nieder-
landen und dem Nordwesten Frankreichs auf. Mit ost-
lichen Winden, die am 2. und 3. August iiber West- und
Mitteleuropa vorherrschend sind (Abb. 5-9), werden
ozonreiche Luftmassen vom Kontinent in den Bereich
der englischen und franzosischen Atlantikkiiste trans-
portiert. Die hchsten Ozonwerte treten an der war-
men Westflanke des Hochs auf, ein typisches Verhalten,
das auch in den USA beobachtet wird. Die heranna-
hende Front laBt sich sowohl am Boden wie in der
Hohe gut erkennen:am 3. August hat sie Schottland be-
reits tiberquert, am Nachmittag des 4. August liegt nur
noch der Siidosten Englands im Bereich feuchtwarmer,
ozonreicher Luft vor der Front. Bereits an diesem Tag
ist in 1550 m Hohe (Abb. 5-15) der Transport ozonrei-
cher Luft von England diber die Nordsee nach Skandi-
navien zu erkennen. Am 5. August werden lediglich in
Hessen am Nachmittag nochmals 100 ppb tberschrit-
ten (Abb. 5-16), bevor auch dort die durchziehende
Front diese Ozonepisode beendete. Um die Wechsel-
wirkungen der verschiedenen Transportvorginge zu
verdeutlichen, zeigen die Abb. 5-13, 5-15 und 5-17 die
Ozonkonzentration in etwa 1550 m. Uber dem Konti-
nent gelangt verhéltnisméBig viel Ozon durch konvek-
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tive Durchmischungin héhere Schichten und kann dort
iber weite Distanzen transportiert werden, Diese
Elfekte zeigen sich besonders deutlich am 4. und 5. Au-
gust, wenn die Winde mit der herannahenden Front
auffrischen und aufl Stdwest drehen (Abb. 5-15 und
5-17). In diesem Fall kann ozonreiche Luft in 1550 m
Hiahe von GroBbritannien und Mitteleuropa bis Skan-
dinavien gelangen. Dort verlifit sie das Modellgebiet
am dstlichen Rand. Der Effekt der konvektiven Durch-
mischung durch die Aufheizung des Bodens auf dem
Kontinent ist vor allem am 3. und 4. August zu erkennen.
Im Bereich der dichtbesiedelten Kiistenregionen der
Nordsee- und Mittelmeerkiiste kommt es zu hohen
Ozonkonzentrationen in der bodennahen Schicht tiber
dem Meer (geringer Vertikalaustausch). Wahrend iiber
dem Kontinent auch in 1500-1600 m Hithe hohe Ozon-
konzentrationen auftreten, fehlen diese im Kiistenbe-
reich iiber dem Meer in dieser Hohe fast vollig. Die
Lufttemperatur andert sich (iber dem Meer nur wenig,
so daB es dort nicht zur konvektiven Durchmischung
kommit.

6 Zusammenfassung

Sowohl die Tagesgange als auch die zeitlichen Verlaufe
der Tagesmaxima der Ozonkonzentration wahrend
einer Photosmogepisode zeigen typische zeitliche Mu-
ster, die sich aus dem Zusammenwirken physikalischer
und luftchemischer Vorgénge ergeben. Im Quell-
bereich sorgt die turbulente Diffusion dafiir, daf in
hoheren Schichten sich bildendes Ozon zum Boden
transportiert wird und es dadurch zu einem Anstieg der
Ozonkonzentration im Tagesverlauf kommt. Wahrend
der Nacht bleibt die Ozonkonzentration oberhalb der
Inversion in der sog. Reservoirschicht auf hohem
Niveau. Mit einsetzender Grenzschichtentwicklung am
folgenden Tag kommit es zur Einmischung des Ozons in
die Grenzschicht. Erneute photochemische Bildung
fiihrt dann zur Anreicherung der Konzentration an den
folgenden Tagen. Quellferne und hiher gelegene Ge-
biete weisen dagegen in der Nacht deutlich hohere
Konzentrationen auf. Sie liegen zum einen innerhalb
dieser Reservoirschicht und zum anderen sorgt groBe-
re Turbulenz fiir einen Transport aus der Atmaosphére
zum Boden hin und damit zur Kompensation des Ver-
lustes durch Deposition.

Begiinstigt wird die photochemische Bildung durch ein
gleichzeitiges Ansteigen der taglichen Maximaltempe-
raturen, die einerseits zu erhdhten biogenen Kohlen-
wasserstoffemissionen, andererseits zu hoheren Reak-
tionsgeschwindigkeiten beteiligter Reaktionen fiihren.
Durch die vorliegende mittlere Strismung erfolgt dann
ein Transport auch in quellfernere Gebiete. Giinstig ftr
solche Photosmogsituationen sind stagnierende Hoch-
drucklagen, in denen die photochemischen Umsetzun-
gen im warmen Teil des Hochs rascher ablaufen (ra-
schere chemische Reaktion) als im kalten Teil eines
Hochdruckgebietes.

118

e e O et D 8 3 1400 QT
0 [uin] - v 1) BASE CASE

e

" BOB0 SO0 IDELE (1000 130BE

T

Abb. 5-12: Bodennahe (0 - 70 m) Ozonkonzentration in ppb am
3. August 1990, 16 MESZ. Hohe Ozonkonzentratio-
nen treten an der Westflanke des iiber der siidlichen
Ostsee liegenden Hochdruckgebietes (vgl. Abb. 5-9)
aul. Ein Teil der ozonreichen Luft ist offenbar mit den
vorherrschenden éstlichen Winden am 2, und 3. Au-
gust vor die englische und franzésische Atlantikkiiste
transportiert worden.

Abb. 5-13:wie Abb. 5-12, jedoch etwa 1550 m Hohe. Man erkennt
deutlich geringere Ozonkonzenirationen infolge feh-
lender konvektiver Durchmischung im Bereich der
Nordsee- und der Mittelmeerkiiste.



Abb, 5-14: Ozonkonzentration in ppb am 4. August 1990, 16
MESZ. in der bodennahen Modellschicht (0 - 70 m).
Auf der Vorderseite der Front, die nun fast ganz Eng-
land iiberquert hat, kemmt es zu einem (zontrans-

port Richtung Danemark und Siidschweden.
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Abb. 5-15: wie Abb. 5-14, jedoch fiir etwa 1550 m Héhe. Vor der
Front zeigen sich in der Héhe mit siidwestlichen Win-
den deutliche Transporte ozonreicher Luft von Eng-

land und Mitteleuropa nach Skandinavien.
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Abb. 5-16: Ozonkonzentration in ppb am 5. August 1990, 16
MESZ., in der bodennahen Modellschicht (0 - 70 m).
Die Front hat nun ganz England tiberquert und liegt
tber den nordlichen Teilen West- und Mitteleuropas.

Abb, 5-17: wie Abb. 5-16, jedoch far etwa 1550 m Hohe. Vor der
Front zieht sich ein schmales Band mit hohen Ozon-
konzentrationen von Frankreich tiber Siiddeutsch-
land bis weit in die Ostsee.
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P WINKLER, W. ENKE

Langzeittrends der mittleren Konzentrationen und von

Spitzenwerten von Ozon

1 Einleitung

Das troposphérische Ozon besitzt natiirliche und an-
thropogene Quellen. Zu den natiirlichen Quellen
zahlen Transport aus der Stratosphare und natiirliche
photochemische Produktion aus Kohlenwasserstoffen
(z.B. Pflanzen) in Verbindung mit natiirlichen NO,-
Quellen (z B. Blitze). Durch anthropogene Aktivitaien
werden sowohl NO, als auch Kohlenwasserstoffe (sog.
Vorlaufergase) an die Atmosphére abgegeben, die bei
starker Sonneneinstrahlung den Photosmog bilden.
Ozonist, wie NO,, ein photoaktives Gas, das durch UV-
Licht zerlegt wird und damit die Grundlage fiir nahezu
alle luftchemischen Reaktionen legt. Waren nur Ozon
und NO, vorhanden, dann wiirde sich je nach Son-
neneinstrahlung rasch eine Gleichgewichtskonzentra-
tion einstellen (photostationirer Zustand). Bei der
Photolyse von Ozon entstehen sogenannte Hydroxyl-
radikale (OH), die mit anderen Spurengasen wie CQ,
Methan oder hoheren Kohlenwasserstoffen reagieren,
wobei es je nach dem Verhéltnis von NO, und Kohlen-
wasserstoffen (VOC) zu einer Nettoproduktion oder in
sehr reiner Luft (wenig NO, ) zu einem Nettoabbauvon

Ozon kommt (Ehhalt 1999; s. auch Kapitel 2). Hieraul

soll jedoch nicht niher eingegangen werden,sondern es
soll vielmehr die groBraumige troposphérische Ozon-
verteilung und die Wechselwirkung mit meteorologi-
schen Prozessen behandelt werden. Wichtig ist in diesem
Zusammenhang die Kenntnis der Lebensdauer des
Ozons, da sich hieraus die Bedeutung der Transport-
prozesse abschdtzen laBt. Wegen der Photoaktivitéat
und der Temperaturabhingigkeit photochemischer
Reaktionen ist die gesamttropospharische Lebens-
daver im Winter hoch (etwa 180 Tage) und im Sommer
niedrig (etwa 60 Tage). In der planetarischen Grenz-
schicht ist die Lebensdauer wegen der wirksamen Ab-
bauprozesse kurz und betragt nur einige Tage.

2 Natiirlicher Ozongehalt der Troposphire

Der Ozongehalt der Troposphire wird natiirlicherweise
aus dem Zusammenspiel unterschiedlicher Quellen
und Senken bestimmt: Eine der Hauptquellen ist die
Stratosphére, aus der Austauschvorgénge an der Tropo-
pause Ozon in die Troposphére einmischen, wo es sich
anschlieBend infolge der Turbulenz verteilt. Dieser
Eintrag variiert mit der Jahreszeit und er hiangt von der
geographischen Breite ab: In den Tropen ist der Aus-
tausch mit die Tropopause durchstoBenden Cumulo-
nimben verbunden, in mitteren Breiten spielen Tropo-
pausenfaltungen eine groBe Rolle, an Tropopausen-
briichen kénnen Lufipakete entlang der Isentropen
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ohne Energicaufwand ausgetauscht werden und in
polaren Breiten ist die Tropopause generell wenig
scharf ausgepragt. Eine zweite Quelle fir das tropo-
sphéarische Ozon stellen natiirliche und anthropogen
verursachte photochemische Reaktionen in der Tropo-
sphére dar,an denen CO, CH,, Kohlenwasserstoffe und
NO, (z. B. aus Blitzen oder bakterieller Aktivitit in
Boden, VOC aus Pflanzen) beteiligi sind (z.B. WMO
1991). Dabei fiihren sehr geringe NO,-Konzentratio-
nen (in Reinstluft mit < 15 ppt) zu einem Ozonabbau,
wird dagegen ein Schwellenwert von etwa 15 ppt NO,
tiberschritten, kommt es zur Ozonbildung. Diese natiir-
liche Ozonbildung ist #zwar in der Regel schwach, kann
aber in grofen Volumina stattfinden und zu einer ge-
wissen Akkumulation von Ozon fithren. Senken fiir
Ozon sind Reaktionen mit anderen Spurengasen, Re-
aktionen in Wolken (langsam), Reaktionen mit Aero-
sol und vor allem Abbau an der Erdoberflache und
durch Pflanzenatmung.

Die Austauschvorgéange an der Tropopause umfassen
mehrere Prozesse (Reiter 1975):

« die jahreszeitlich variierende Tropopausenhihe,
wodurch im Jahr etwa 10 26 der stratosphérischen
Luftmasse einer Hemisphare ausgetauscht werden,

« Vertikaltransport durch die Hadleyzirkulation
(Cummulonimben, welche die Tropopause durch-
stoBen), wodurch knapp 40 % der hemisphéarischen
Stratosphare ausgetauscht werden,

* Tropopausenfaltungen im Bereich von Strahlstrémen
und Kaltlufttropfen, wobei vor allem in mittleren
und hohen Breiten etwa 20 % der hemisphérischen
Stratospharenmasse ausgetauscht werden,

« kleinskalige Turbulenz, die nach bisherigen Schat-
zungen nur ungeféahr 1 26 der stratosphérischen Masse
austauscht.

Verschiedene Schatzungen tiber den Beitrag dieser
Austauschvorgange zum Ozonhaushalt der Troposphé-
re haben wegen bestehender Unsicherheiten in den
Schatzmethoden zu sehr unterschiedlichen Zahlen ge-
fithrt. Man kann aber davon ausgehen, daB mindestens
50 % des troposphirischen Ozons aus der Stratosphi-
re stammen. Die Ursache fiir die Unsicherheit liegt in
der episodischen Natur der Tropopausenfaltungen.
Man schitzt deren Haufigkeit auf 4 - 5 pro Tag in der
Hemisphére, wobei betrachtliche Unterschiede in Aus-
dehnung, Tiefe der Einfaltung, Ozongehalt in der Falte
und VermischungsprozeB bestehen. Im Winter und
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Abb.6-1:  Ozonmischungsverhalinisse im Jahresverlauf Abstande relativ zur Tropopause in ki anhand von Messungen am Observato
rium HohenpeiBenberg. Man erkennt, dafl bis Juni oberhalb der Tropopause héhere Mischungsverhéltnisse vorkommen als

in der zweiten Jahreshalfie,

Friihjahr ist z. B. die Stratosphéare direkt iiber der Tro-
popause ozonreicher, im Sommer und Herbst ozonér-
mer (Abb. 6-1). Eine Tropopausenfaltung transportiert
daher im Friihling mehr Ozon in die Troposphire als
eine gleichartige Faltung im Herbst.

Auch ist der Ozongehalt direkt oberhalb der Tropo-
pause breitenabhéangig. Der Jahresgang der Faltungen
und der oberhalb der Tropopause bestehende Ozonge-
halt bestimmen den Jahresgang des stratosphérischen
Ozoneintrages zusammen mit dem Jahresgang der Tro-
popausenhohe. Im allgemeinen kann man davon aus-
gehen, dab diese Vorgénge zu einem troposphérischen
Ozonmaximum im April/Mai fihren, wie es z. B. in Ha-
waii mitten im Pazifik oder auch an Reinluftstationen
im Atlantik gemessen wird (der Ozonabbau an der
Ozeanoberflache ist sehr gering). Es soll noch darauf
hingewiesen werden, daB infolge des Ozonabbaus in
der Stratosphire und der damit verbundenen langfri-
stigen Ozonabnahme in der unteren Stratosphére der
Zustrom in die Troposphare durch Austausch abge-
nommen hat.

Der Eintrag von stratosphirischem Ozon in die Tropo-
sphéare wird sehr gut an einem Meridionalschnitt des
troposphérischen Ozons iiber dem Atlantik sichtbar
(Kley 1997), wie er aufl einer Fahrt des Forschungs-
schiffes POLARSTERN langs 30° W aufgenommen
wurde (Abb. 6-2). Ander innertropischen Konvergenz-
zone (bei 10° N) erkennt man ozonarme Luft, die aus
oberflachennahen Schichten von der Konvektion bis
zur Tropopause verfrachtet wird. Durch die subtropi-
schen Tropopausenbriiche gelangt ozonreiche strato-
spharische Luft in die Troposphére, die in den Subtro-
penhochs mit der Hadley-Zirkulation absinkt und als
Zunge ozonreicher Luft erkennbar ist. Dies ist bei 20° N
(Hohe um 15 km) und ausgepragter noch bei 13° S
(Hohenbereich 15 bis 5 kim) gut zu erkennen.

Die natiirliche photochemische Ozonproduktion ist an
den Strahlungsfluf und die Temperatur gebunden.
Letztere spielt in zweifacher Hinsicht eine Rolle, da
erstens die chemischen Reaktionsraten temperaturab-
hingig sind und zweitens Pflanzenemissionen (Kohlen-
wasserstoffe), die Aktivitit von Bodenbakterien (NO, -
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Quelle) sowie die Gewitteraktivititen (NO,-Erzeu-
gung durch Blitze) der Temperatur folgen. Da diese
Prozesse im Juli/August tiber den Kontinenten ihr Ma-
ximum erreichen, berlagert die damit verbundene
Ozonproduktion den stratosphérischen Eintrag und
verschiebt das damit verbundene Frithjahrsmaximum
iiber den Kontinenten zum Sommer hin.

Aus historischer Zeit gibt es einzelne Mefireihen iiber
bodennahes Ozon. In Wien wurde von 1853 bis 1920
nach dem Schionbein-Verfahren gemessen (Lauscher
1984). Dieses Farbreaktionsverfahren von Ozon mit ei-
nem chemisch praparierten Filter ist feuchteempfindlich
und die Datenqualitdt entsprechend unsicher. Eine
zweite historische Reihe stammt von Montsouris bei
Paris. Das dort angewandte Arsenit-Verlfahren ist sehr
suverlassig, wie eine Nachuntersuchung von Volz und
Kley (1988) ergeben hat. In Abb. 6-3 sind diese histori-
schen Reihen sowie einige sporadische Messungen vor
1960 im siiddeutschen Raum mit heutigen Messungen
zusammengestellt. Man erkennt, daB friher die Ozon-
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konzentration nur etwa halb so hoch war wie heute. Im
allpemeinen wird dieser Anstieg mit photochemischer
Produktion von Ozon aus anthropogen erzeugten Vor-
laufergasen in Zusammenhang gebracht. Bisher wurde
allerdings noch nicht untersucht, ob auch das damals
generell etwas Kithlere Klima, z.B. wegen geringeren
Vertikalaustausches, dazu beigetragen hat, daB in Bo-
dennahe weniger Ozon vorhanden war.

3 Anthropogenes Ozon

In Gebieten mit viel Industrie wie Europa, Ost-USA
und Japan wird viel NO,, aus Energieerzeugung, Indu-
strie und Verkehr [reigesetzt. Bei gleichzeitig hohen
Kohlenwasserstoffemissionen (Benzin und Lésungs-
mittel) kommt es bei hoher Sonneneinstrahlung zu
starker photochemischer Ozonbildung. Der Vorgang
wird auch als Photosmog oder nach dem Ort, wo das
Phanomen zuerst nachgewiesen wurde, als Los Angeles
Smog bezeichnet (siche Kapitel 1).

Ozon in ppbv
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Abb.6-2:

Meridionalschnitt der vertikalen troposphérischen Ozonverteilung tber dem Zentralatlantik aufgenommen in der Zeit September/Ok-
tober 1988 wahrend der Reise ANT VII/1 des Forschungsschiffes POLARSTERN nach Kley 1997. An der innertropischen Konvergenz
zone (bei 10° N} findet man ozonarme Luft, die aus oberflachennahen Schichten mit Hilfe der Konvektion bis zur Tropopause verfrachtet
wird. Durch die subtropischen Tropopausenbriiche gelangt ozonreiche stratosphéarische Luft in die Troposphére und sinkt in den Subtro-
penhochs mit der Hadley-Zirkulation ab. Dies ist bei 20° N und noch ausgepragter bei 13° S gut zu erkennen.
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Abb. 6-3:

Emtwicklung des bodennahen
Ozons seit 1853, Wiener Reihe
nach Lauscher (1984}, Mont-
souris nach Volz und Kley
(1988), Friedrichshafen nach
Ehmert (1941), Arkona nach
Feister und Warmbt {1987), und
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Das Phanomen ist an bestimmte Wettersituationen ge-
koppelt (hohe Sonneneinstrahlung, geringer Vertikal-
austausch unter einer Absinkinversion und hohe Tem-
peratur) und verlauft episodenhaft. Eine Anderung der
Haufigkeit solcher Wettersituationen fithrt zu grofer
Variabilitat von Ozonepisoden von Jahr zu Jahr. Fiir
Mitieleuropa haben Perlwitz und Graf (1995) die
Zunahme solcher Wetterbedingungen seit Mitte der
50er Jahre anhand des mittleren Anstiegs des 500 hPa
Niveaus nachgewiesen.

Wichtig ist bei der Bildung von Photosmog das Ver-
halinis von NO, zu VOC. In NO,-reicher Luft, wie sie
z.B.in Stadten dngelmfl'en w1rd,w1rd bei typischerwei-

se hohem NO,-Gehalt zunichst Ozon abgebaut, die
Ozonbildung ist hier VOC-limitiert. Von Sonnenauf-
gang bis zur maximalen Ozonbildung vergehen einige
Stunden. Da in diesem Zeitraum die belasteten Luft-
massen mit dem Wind verfrachtet werden, bauen sich
die hiochsten Ozonkonzentrationen bei Photosmog da-
her erst in einiger Entfernung von der Hauptquelle auf
(50 - 100 km, je nach Windstérke) und werden daher oft
in landlichen Gebieten angetroffen (siche Obermaier
et al. 1995, Abb. 4.5-5). Beim Transport dorthin wird
NO, aber meist rascher abgebaut als die VOC’s, so dal
die Ozonbildung dann in der Regel zur NO,-Limitie-
rung wechselt.

Das in Photosmog-Episoden erzeugte Ozon tiberlagert
sich dem natiirlichen Pegel. Unterhalb der néichtlichen
Bodeninversion wird Ozon abgebaut, weshalb ein star-
ker Tagesgang entsteht. Oberhalb der Inversion, wie an
Bergstationen beobachtet werden kann, bleibt es aber
in der sog, Reservoirschicht erhalten und gelangt mit
der Auflosung der Bodeninversion am Folgetag durch
Turbulenz wieder in Bodennéhe und iiberlagert sich
mil der photochemischen Neubildung von Ozon.

Will man daher Trends analysieren, muB man versu-
chen, einerseits die groBraumige Entwicklung des tro-
posphérischen Ozongehalts [estzustellen und anderer-
seits die Haufigkeit von photosmoghegiinstigenden
Wetterlagen bzw. deren Trend zu erfassen.

60 70 80 90 00 Hohenpeilienberg,

1900

4  GroBriumige und bodennahe Entwicklung

Das Ozon in der freien Troposphare wurde (iber langere
Zeitraume hinweg nur mit Ozonsondierungen an den
meteorologischen Observatorien HohenpeiBenberg
und Lindenberg erfaBt. Diese Daten geben Auskunft
tiber die groBraumige Entwicklung des Hintergrund-
ozons, da oberhalb von 3 km der lokale EinfluB aus der
planetarischen Grenzschicht nur gering ist und wegen
der tropospharischen Lebensdauer des Ozons von
mehr als 4 Wochen groBraumige Transporte die Kon-
zentration in der freien Troposphiare bestimmen. In
Abb. 6-4 ist der Ozonverlauf von 1967 bis 1998 ober-
halb der planetarischen Grenzschicht fiir Hohen-
peiBenberg und Payerne (Schweiz) dargestellt. Man er-
kennt den langfristigen Anstieg des troposphéarischen
Ozons seit Beginn der MeBreihe bis etwa Mitte der
80er Jahre und danach ein Verharren auf hohem Kon-
zentrationsniveau. Es handelt sich dabei nicht nur um
Ozon, welches in Europa entstanden ist. Inzwischen ist
auch mittels Trajektorienuntersuchungen nachgewie-
sen, daB 2z B. tiber den Atlantik wandernde Tiefs bo-
dennahe Luft aus den Sidstaaten der USA bis in die
obere Troposphare anheben, die tiber Europa wieder
absinkt und hohe Ozon-Mischungsverhiltnisse mit sich
fithrt (Stohl und Trickl 1999). Es ist noch unklar, wes-
halb ein weiterer Anstieg des tropospharischen Ozons
ab Mitte der 80er Jahre ausblieb. Luftreinhaltemal-
nahmen in Europa haben z.B. die SO,-Emissionen er-
folgreich reduzieren kénnen, beim Photosmog sind
trotz EmissionsminderungsmaBnahmen dagegen glei-
che Erfolge noch nicht zu verbuchen, denn, wie in Abb.
6-5 gezeigt wird, hat die Uberschreitungshéufigkeit
eines Schwellenwertes von 120 pg/m® (=60 ppb) in
Deutschland im Mittel zugenommen. Mit Sicherheit
hat sich die mittlere Zirkulation in atlantisch-européi-
schen Raum veriindert (Perlwitz und Gral 1995), was
ein hiufigeres Aufltreten von photosmog-giinstigen
Wetterlagen zur Folge hat. Der seit Mitte der 80er Jah-
re sich nicht mehr fortsetzende tropospharische Ozon-
anstieg konnte auch mit vermindertem Zustrom aus
der Stratosphare zusammenhéangen. Da die untere
Stratosphére langfristig ozonarmer geworden ist, trans-
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Abb. 6-6:  Vertikalprofile von SO, und Ozon (nach de Boer und Lelieveld 1986).
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Abb. 6-4:

Langzeitentwicklung des Ozons
in der freien Troposphére aus
Ballonsondierungen in Hohen
peiBenberg (4 km Héhe) und
Payerne (Schweiz, 425 km
Héhe). HohenpeiBenberg zeigt
bis Mitte der 80er Jahre eine
kontinuierliche Zunahme, da-
nach ein Verharren aul hohem
Niveau. In Payerne verlauft der
Anstieg etwas unterschiedlich,
der groliraumige Ansileg ist
aber auch hier festzustellen.

Abb. 6-5;

Uberschreitungshaufigkeiten e
nes Mischungsverhaltnisses von
60 ppb in  Siddeutschland
{Hohenpeiienberg) und Nord-
deutschland (Hamburg). In Ham-
burg zeigte sich ab 1990 eine stér-
kere Zunahme der Anzahl der
Tage mit hoher Ozonkonzentrati-
on. In Siddeutschland ist die
Uberschreitungshauligkeit gene-
rell hither und es ist eine leichte
Zunahme der Zahl der Tage mit
hohen Czonwerten festzustellen.
(Eine Konzentration von 60 ppb
entspricht etwa 120 pg/m?, die
Umweltamter warnen ab einer
Konzentration von 180 pg/m?).

150

Beispiel eines Ozonprofils ohne Photosmog (14.02.1986, Nahe Kiel): Unterhalb der Inversion ist S(); angereichert
(Stidostwind mit Transport aus der DDR) und Ozon wurde durch Reaktion mit NO, abgebaut,

Ozonprofil mit Photosmog (04.07.85, Nahe Bayreuth): Unterhalb einer Inversion (SE Wind) ist sowohl 50; als auch
Ozon erhéht, ein Hinweis aul anthropogene Quellen und Photosmogbildung.



portieren Tropopausenfaltungen auch weniger Ozon in
die Troposphare. Wenn auch der troposphéarische
Ozonhaushalt in Mitteleuropa nicht allein von der
Haufigkeit der Faltungen in diesem Gebiet bestimmt
wird, spricht doch eine generell positive Korrelation
zwischen Ozon oberhalb der Tropopause mit Werten
der oberen Troposphére [iir diese Erkliarung,

Auf dem tropospharischen Hintergrundozon baut sich
der bodennahe photochemische Smog auf. Ein Beispiel
dafiir, wie Photosmog anhand von Flugzeugsondierun-
gen nachzuweisen ist, zeigt Abb. 6-6. Im ersten Fall ist
die Luft unterhalb einer Inversion stark mit SO, ange-
reichert und zeigt so den ausgepragien anthropogenen
EinfluB. Im Februar, als diese Situation vermessen wur-
de, gibt es noch keinen Photosmog (linker Teil der
Abb.). Daher ist Ozon in der verschmutzten Schicht un-
terhalb der Inversion niedriger als oberhalb. Ozon wird
hier durch Reaktion mit ebenfalls anthropogen emit-
tiertem NO, abgebaut. Diese Situation ist auch typisch
fiir verkehrsnahe bzw. Stadtstationen, besonders am
Morgen bei noch flach stehender Sonne. Im zweiten
Fall (rechter Teil der Abb.), der im Juni vermessen wur-
de, ist SO, unterhalb der Inversion ebenfalls erhiht,
aber ebenso das Ozon. Infolge starker Sonnenstrah-
lung wurde Ozon photochemisch gebildet.

Als ein grobes MaB fiir die lokale photochemische
Ozonbildung kann die Uberschreitung bestimmter
Schwellenwerte angesehen werden. In Abb. 6-5 sind fiir
die beiden Stationen Hohenpeienberg und Hamburg
die jahrlichen Uberschreitungshéufigkeiten einer Kon-
zentration von 120 pg/m* (=60 pph) gezeigt. Man
erkennt die haufigere Photosmogbildung im Siiden
gegeniiber dem Norden Deutschlands. In manchen
Jahren wie 1976, 1982 oder 1989 treten Photosmog-
situationen haufig auf, in anderen Jahren selten. Dabei
sind wegen der regionalen Wetterunterschiede in den
einzelnen Jahren die photosmog-giinstigen Situationen
in Nord- und Stiddeutschland nicht gleich haufig,

Eine wichtige Fragestellung ist, ob Luftreinhaltungs-
maBnahmen in Deutschland bereits greifen. Zu diesem
Zweck sind bei der Untersuchung von Trends die un-
terschiedliche Wetterlagenhaufigkeit in den einzelnen
Jahren und deren mehr oder weniger giinstigen Bedin-
gungen fiir die Photosmoghildung zu beriicksichtigen.
Dies wird im Folgenden exemplarisch dargestellt.

5 Ozonbildung und Meteorologie

Die photochemische Bildung von bodennahem QOzon
ist vielfaltig mit dem Welttergeschehen, also den atmo-
sphérischen Zustandsparametern, in Raum und Zeit
vernetzt (s.auch Beitrige Fiedler, Kapitel 1 bzw. Poppe
et al., Kapitel 2 in diesem Heft). Die Ozonbildung ist
eine Funktion insbesondere des Strahlungsangebotes
und der Temperatur.

In den untersten etwa 500 m der Atmosphare erfolgt
der Abbau von Ozon {iber den Titrationseffekt (O +
NO —+ NO; + Oy, siehe Gl. R3, Kap. 2) und die soge-
nannte Trockendeposition, also durch den direkten
Kontakt mit Pflanzen und anderen Materialien der Erd-
oberfliche. Dieser Abbau durch Trockendeposition ist
einerseils proportional zur Ozonkonzentration selbst,
andererseits zur Transportgeschwindigkeit zu Pflanzen
und zur Erdoberflache (Senken). Dieser Transport
hangt wesentlich von der vertikalen Temperaturschich-
tung ab, also von der Hohe und Intensitat der vertika-
len Durchmischung der Atmosphéare. Ozon selbst hat
eine Lebensdauer von drei bis sechs Tagen, so daf in
der Schicht zwischen 500 und 1500 m eher ein
Langstreckentransport erfolgt, und somit weniger das
lokale Wettergeschehen als das groBraumige Wetter
bedeutsam ist. Abgesehen von den anthropogenen
Quellen der Vorlaufersubstanzen zur Ozonbildung
sind alle wesentlichen Prozesse wie:

* Ozonbildung

* horizontaler Ozontransport
« vertikale Durchmischung

* Trockendeposition

von den meteorologischen Bedingungen abhéngig. Die
Abbaureaktion von Ozon mit Stickstoffmonoxid, die
im niheren Umfeld der Quellen zu einer Abnahme von
Ozon fithrt (Titrationseffekt), ist hingegen kaum vom
Wetter beeinfluft.

Da das Wettergeschehen von Jahr zu Jahr mehr oder
weniger stark variiert, kann es andere Einfliisse mas-
kieren,so daB Anderungen der raumzeitlichen Emissi-
onsintensitat erst bei sehr langen Beobachtungsreihen
sichtbar werden. Eine Untersuchung zum EinfluB der
Wettervariabilitat auf Ozonbildung und Trends wurde
an 8jahrigen Zeitreihen (1990-1997) vorgenommen,
um sozusagen die Wirkung einer Wetterbereinigung
sichtbar zu machen (Enke 1999).

6 Fehlwertersetzung

In dem verfiigharen Datenmaterial traten mehr oder
weniger groBe Datenliicken auf, so daB es sich bei der
Trenduntersuchung relativ kurzer Zeitreihen als not-
wendig erwies, Verfahren zum Ersetzen fehlender
Ozondaten zu entwickeln. Die nachfolgend dargestellte
Wetterbereinigung erfolgt zudem unter Verwendung
von drei meteorologischen Datenquellen, deren Zeit-
reihen gleichfalls unvollstindig sind. In Kombination
mit den Ausfallen in den Ozondatenreihen verkiirzten
sich die Zeitintervalle mit vollstandigen Datensatzen
aul ein nicht mehr vertretbares MaB, so dali vor einer
Trendanalyse und Wetterbereinigung eine Fehlwert-
ersetzung notwendig war (Enke 1986). Fiir die Unter-
suchung wurden 167 OzonmeBstationen verwendet,
die in die Klassen: verkehrsnah, Stadt, Land und Berge
unterteilt wurden.
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+——1——  komplett Fehlwerlersetzi

Abb 6-T

——— welierberainigt

Charakteristischer Verlauf einer
MeBreihe stiindlicher Ozonwerte

original

(15 UTC) am Beispiel der Station
Ludwigshafen-Oppau. Grau: Aus-
gangsmebreihe, rot: wetterberei-

Onginalwerte in pg m*

nigte Melirethe. Der Zeitraum
1990 — 1991 ist vollstandig fehl-
wertersetzl.

s ist gut sichtbar, dab der Zeit
raum mit erseizten Fehlwerten
sich problemlos in die Gesamt-
struktur der Reihe einfiigt. Mit
der Wetterbereinigung (s. Text)
werden die Ozonkonzentratio
nen auf ein Einheitswetter um-
gerechnet, wodurch die maxi-
malen und minimalen Konzen
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Zur Fehlwertersetzung sind zwei grundsatzliche Vor-
gehensweisen denkbar:

Es erfolgt eine raumliche Interpolation vorhandener
MeBwerte aul die zu ersetzenden Stationen. Zum Ein-
satz kommen hier Verfahren, diein der Meteorologie zur
Erzeugung aquidistanter Felder fiir numerische Progno-
sen aus Stationsmessungen Verwendung finden 2.B. op-
timale Interpolation, inverse Abstands-Wichtungsver-
fahren, Triangulation oder Trendflachenanalyse. Diese
Verfahren sind recht aufwendig und beriicksichtigen zu-
dem nicht die statistischen Zusammenhéange zwischen
den MeBstationen. Durch diese Methoden wird eine
geometrische Interpolation in der Flache durchgefiihrt,
die fiir jeden Termin neu berechnet werden mub.

Die Anwendung statistischer Modelle zur Fehlwert-
ersetzung (multiple Regression, Clusteranalysen, auto-
regressive Modelle usw.) beschreiben die statistischen
Zusammenhinge der MeBsiationen untereinander
sowie zwischen den MeBstationen und den meteorolo-
gischen Bedingungen. Der zweite Ansatz (multiple
Regression) wurde gewahlt, weil er nicht nur die
Bedingungen des aktuellen Tages zur raumlichen
Interpolation verwendet, sondern die Gesamtheit der
statistischen Abhéangigkeiten beriicksichtigt.

Die Fehlwertersetzung wird in zwei Stufen vorgenommen:

1. Eine zeitliche Interpolation von Datenliicken, die
drei Stunden nicht tberschreiten. Diese pragmati-
sche Herangehensweise ist aufgrund des weitgehend
Juhigen’  Tagesganges der Ozonkonzentration
gerechtfertigt, birgt jedoch die Gefahr in sich, maxi-
male Ozonwerle zu gliatten, wenn die Ausfalle gerade
dieses Zeitintervall betreffen (hohe Ozonkonzen-
trationen treten vorzugsweise nachmittags auf).
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trationen deutlich gedampft
werden (rote Reihe).

2. Die raumliche Inter polation verwendet die stiindlichen
jahresgangbereinigien Datenreihen. Mittels eines mul-
tiplen screening Regressionsverfahrens wird fir jede
Station und [iir jede Stunde eine Regressionsbeziehung
entwickelt, die maximal 4 andere Stationen einbezieht.
Das Selektionskriterium fiir die zu verwendenden
MeBreihen ist dabei nicht die rAumliche Nahe zu der
Station, sondern die Minimierung der Reststreuung
nach Fehlwertersetzung. Es werden also durchaus
raumlichweiter entfernt liegende Stationen verwendet,
die jedoch dem Stationstyp (Land-, Stadt-, Verkehrs-
oder Bergstation) besser entsprechen.

Fiir eine komplett fehlwertersetzie Reihe liegt die er-
klarte Varianz fir die Tagesstunden im Mittel dber alle
Stationen bei 859, [iir die Nachtstunden bei 65%.
Berticksichtigt man die Tatsache, daB nur kurze Perioden
ersetzl werden, so diirfte gesichert sein, daB die statisti-
sche Struktur der MeBreihen nicht verfilscht wird.

Abb. 6-7 zeigt am Beispiel der Station Ludwigshafen-
Oppau (Station mit haufiger Photosmogbildung) eine
komplette Fehlwertersetzung der Jahre 1990 und 1991.
Schon der Augenschein bestatigt, daB sich der fehlwert-
ersetzte Zeitraum gut in die gesamte MeBreihe einftigt.

7 Wetterbereinigung der tiglichen Ozonmaxima

Aus den fehlwertersetzien Stundenwerten werden nun
die Tagesmaxima der Ozonkonzentration bestimmt
und diese Reihen vom stationsspezifischen Jahresgang
bereinigt, so dall zur nun anstehenden Wetterbereini-
gung die Abweichungen der téiglichen Ozonmaxima
von der Stationsklimatologie verwendet werden. Fiir
die statistische Modellierung der meteorologischen



Abhangigkeiten der Ozonbildungs- und Ozonauf-
l6sungsprozesse wurden drei Datentypen verwendet:

» Klimabeobachtungen von 49 deutschen Klimasta-
lionen,

+ Radiosondenaufstiege von 12 deutschen Stationen,

* Objektiv bestimmte Ozonwelterlagen.

Folgende wesentliche meteorologische Einfliisse auf
die Bildung, den Transport und auf den Abbau boden-
nahen Ozons werden bei der Wetterbereinigung
beriicksichtigt:

= Der Auf- und Abbau troposphérischen Ozons ist im
wesentlichen eine Funktion von Strahlungsangebot
(Sonnenscheindauer, Bewdlkung, Feuchte) und
Temperatur (Regulativ der Geschwindigkeit chemi-
scher Prozesse und von VOC-Emissionen). Mangels
spektraler MeBreihen iiber das zur Ozonbildung
wichtige UV-B kann nur auf die Sonnenscheindauer
als grobes MaB zuriickgegriffen werden.

+ Horizontaler Transport von Ozon und Vorlaufersub-
stanzen sind eine Funktion groBraumiger Windfel-
der (Wetterlagen) und lokal (Orographie) beein-
fluBter Windsysteme.

+ Beim vertikalen Transport von Ozon und Vorlaufer-
substanzen sind zwei Prozesse wichtig:

1. Die konveklive Durchmischung der Troposphire
ist eine Funktion des vertikalen Temperaturpro-
fils und der Temperatur am Erdboden (sowohl
vertikale Verdiinnung bodennahen Ozons als
auch Einmischen von hoheren Ozonkonzentra-
tionen aus der Reservoirschicht treten auf).

2. Die dynamische Durchmischung der Troposphére
ist eine Funktion der groBraumigen Zirkulation
(Wetterlage, Frontensysteme). Sowohl Luftmassen-
austausch als auch plotzliches Einmischen von
Ozon aus der Reservoirschicht vor einer Front-
passage werden hierdurch gesteuert.

Schon diese kompakte Darstellung der durch meteoro-
logische Bedingungen gepragten Prozesse zeigt die
Abhingigkeit der kausalen Zusammenhange zwischen
der Emission der Vorlaufersubstanzen und der Bildung
bzw. Konzentration des Ozons von der zeitlichen und
raumlichen Variabilitit der Wetterbedingungen.

Vier Datentypen und daraus abgeleitete Grioen wer-
den zur Wetterbereinigung verwendet, die die wesent-
lichen Einfliisse auf die Bildung und den Transport von
Ozon beschreiben sollen:

« Auf- und Abbau tropospharischen Ozons, wozu
Beobachtungen der néachstliegenden Klimastation
verwendet werden,

= horizontaler Transport von Ozon und Vorlaufersub-
stanzen unter Beriicksichticung von Wetterlagen
und lokalem Wind (Enke und Spekat 1997),

» vertikaler Transport von Ozon und Vorlaufersub-
stanzen,

« zur Beschreibung der konvektiven Durchmischung
wurden aus Radiosondenaufstiegen abgeleitete
Parameter verwendet, die die vertikale Stabilitét
der Atmosphéare beschreiben (Inversionshohe,
Energie zur Inversionsauflésung, Hohe der Durch-
mischungsschicht, Auslosetemperatur, Konden-
sationsniveau, Wolkenobergrenze bei Erreichen der
Auslosetemperatur, Wolkenobergrenze bei Errei-
chen des Tagesmaximums der Temperatur),

» zur Beschreibung der dynamischen Durchmischung
wurden Wetterlagen herangezogen,

« die Tragheit des Systems wird durch die Andauer der
Wetterlagen und durch die Persistenz beschrieben.

Zur Wetterbereinigung der téaglichen Ozonmaxima
wird unter Einsatz eines stationsspezifischen Daten-
satzes potentieller Prediktoren ein erwartungstreues,
multiples Regressionsverfahren zur Selektion stations-
spezifischer Regressionsgleichungen angewandt, wie
oben beschrieben (Enke 1988).

Es zeigl sich das bekannte Phanomen, daB das Tempe-
raturregime die hochste Korrelation aufweist, aber auch
die aus Radiosondenaufstiegen abgeleiteten Stabilitéts-
parameter einen nicht unerheblichen Beitrag zur
Wetterbereinigung leisten. Nicht iiberraschend ist auch
der inverse Zusammenhang zwischen Sonnenschein-
dauer, Niederschlag, Bewolkung und Windgeschwin-
digkeit. Es fallt auf, daB die verkehrsnahen Stationen
eine starkere Sensibilitat gegeniiber der Windrichtung
haben als die tibrigen Stationskategorien.

In Tab. 6-1 sind die Giber alle Stationen gemittelten Er-
gebnisse sowie untergliedert nach Stationskategorien
wiedergegeben. Die tiber alle Stationen gemittelte
Wetterbereinigung fiithrt zu einer Varianzreduktion
bzw. zu einem auf meteorologische Einfliisse zuriickzu-
fithrenden Erklarungsanteil von fast 50% gegeniiber
der mittleren Varianz der taglichen Ozonmaxima. Sie
ist etwas hoher bei verkehrsnahen Stationen und ver-
gleichsweise niedrig bei Bergstationen.

Stationstypen
alle (167) verkehrsnah | Stadt Land Berge
Mittlere Strevung der MeBreihen 32 pg/mt 33 e/ 31 pg/md® 30 pa/m? 28 pg/m® .
Streuung nach Wetterbereinigung | 22 pg/m? 23 pg/nn® 22 pg/m’ 22 pg/m? 23 pg/m? Tab. 6-1:
Varianzreduktion 49,5 % 50,4 % 19.0% 476% 123% Stationstypenspezifische
Anzahl der Stationen 167 40 9 28 5 Ergebnisse der Wetter-
bereinigung
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Abb. 6-8:

Haufigkeitsverteilung der beobachteten

Tagesmaxima (original). der wetterberei-
nigten Reihe (bereinigt) und der riick-

wirtstransformierten Reihe (transform)
am Beispiel der Station Rastatt.

prozentuale Haufigkei

Will man Trendaussagen beziiglich un-

Abweichung vom Stichprobenklima in pg m™

Auf den ersten Blick erscheint eine Varianzreduktion
von etwa 50% (bzw. 60% bei Einbeziehung der Wet-
terlagen) relativ gering. Stellt man jedoch in Rechnung,
daf MeBungenauigkeiten mit etwa 6% fiir das Zeit-
intervall 1990/97 zu Buche schlagen und die Variabilitét
der Vorlaufersubstanzen zur Ozonbildung bzw. -auf-
losung schitzungsweise einen Beitrag von etwa 25%
leisten, so erscheint die verbleibende Unbestimmitheit
durchaus vertretbar. Die Restvarianz kann mit dieser
Methodik nicht vollstiandig beschrieben und interpre-
tiert werden.

8 Ableitung von Trends der taglichen Ozonmaxima

Aus den wetterbereinigten Datenreihen lassen sich die
gewiinschten Trendaussagen nur teilweise gewinnen,
Wahrend Aussagen tiber den mittleren Trend problem-
los moglich sind, lassen sich wichtige Aussagen {iber
Trends fiir Uberschreitungshaufigkeiten unterschiedli-
cher Schwellenwerte so nicht gewinnen. Denn mit der
Wetterbereinigung sind die taglichen Ozonwerte infolge
der Vereinheitlichung der meteorologischen Bedin-
gungen verandert worden. Dies wird anhand der Ge-
gentberstellung der origindaren und wetterbereinigten
Daten am Beispiel von Rastatt in Abb. 6-8 deutlich.

Prinzipiell wire es moglich, die Trenduntersuchungen
an das Spektrum der wetterbereinigten Ozonschwellen-
werte anzupassen. Da dies jedoch erhebliche Schwie-
rigkeiten bei der Interpretation der Ergebnisse nach
sich zieht, wird die wetterbereinigte Haufigkeitsver-
teilung an die urspriingliche Haufigkeitsverteilung
angepalBt. Abb. 6-8 zeigt fiir Rastatt die Originalhaufig-
keitsverteilung der Abweichungen der taglichen Ozon-
maxima vom mittleren (klimatischen) Ozonmaximum
Klimawert (rot), die auf einheitliche meteorologische
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terschiedlicher Schwellwerie erhalien,
so wird eine Angleichung der wetterbe
reinigten Haufigkeitsverteilung (griin}
an die Verteilung der Ausgangsreihe
{rot) erforderlich. Die Haufigkeitsver-
teilung der angeglichenen Reihe ist
blau dargestellt.

Bedingungen umgerechnete Haufigkeitsverteilung
(griin) und die transformierte Reihe (blau). Fiir den
letzteren Schritt wurde aus dem Verhaltnis der Original-
streuung zur wetlerbereinigten Streuung ein Quotient
berechnet und die wetterbereinigte MeBreihe damit
multipliziert. Zum exakien Vergleich der Trends fiir un-
terschiedliche Schwellenwerte wurde dieser Faktor
schwellenwertspezifisch berechnet. Nach der Normie-
rung stimmen die Verteilungen zwischen Originalreihe
und wetterbereinigter Reihe auch in den Flanken der
Haufigkeitsverteilungen nahezu (iberein. Erst durch
die Ubereinstimmung der Haufigkeitsverteilungen
wird ein Vergleich mit nicht wetterbereinigten Reihen
méglich. Im Ergebnis der Normierung verzeichnet man
als Mittel Giber den gesamten Untersuchungszeitraum
zwar eine vergleichbare Haufigkeitsverteilung, wie die
der Originalreihe, die zeitliche Abfolge der Extrem-
werte hat sich jedoch geédndert. Dies liegt natiirlich in
voller Absicht: Die extremen Ozonmaxima werden mit
diesem Verfahren iiber das Zeitintervall 1990 bis 1997
so verteilt, als hitte in all den Jahren ein Einheitswet-
ter’ geherrscht, wodurch sich Auswirkungen zeitlicher
Veranderungen bei den Emissionen (sog. Vorldufer-
substanzen) nun erkennen lassen.

Nach der Renormierung der Reihen und Aufpragung
des stationsspezifischen Jahresganges auf die taglichen
Ozonmaxima werden nun fiir 25 Schwellenwerte von
40 pg/m? beginnend bis 280 pg/m® in Schritten von 10
pg/m? fiir alle 167 Stationen die linearen Trends be-
rechnet. Die Signilikanz der erhaltenen Trends wird
mittels F-Test unter Beriicksichtigung der Autokorre-
lation der Zeitreihen fiir 5% und 1% Irrtumswahr-
scheinlichkeit bestimmt.
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Prozentualer Trend der Uberschreitungshaufigkeit beivorgegebenen Schwellenwerten zwischen 40 und 280 jg/m® im Zeitraum
zwischen 1990 und 1997 als Mittel iiber 167 MeBreihen. Die mit [ Trend org.’ bezeichnete Kurve zeigt die prozentuale Ande
rung der Uberschreitungshaufigkeit der Ausgangsreihen im betrachteten Zeitraum und die mit . Trend ber.’ bezeichnete Rei-
he den der wetterbereinigten Reihe. Die mit .rel.H.* bezeichnete Kurve gibt die relative Haufigkeit der Uberschreitung vor-
gegebener Schwellenwerte an. .Sig. Niv.' zeigt den prozentualen Antell der Stationen, die einen signifikanten Trend mit min-
destens 596 Irrtumswahrscheinlichkeit aufweisen. Es zeigt sich, dal bei mittleren Ozonkonzentrationen ein leichter Anstieg zu
verzeichnen ist. Die hohen Ozonkonzentrationen haben hingegen im Zeitraum 1990/97 deutlich abgenommen, dies gilt sowohl
fiir die wetterbereinigten als auch fiir die nicht wetterbereinigten Daten. Die Wetterbereinigung kommt erst bei relativ hohen
Schwellenwerten stérker zur Geltung,

— 84 Stadt-Stationen

e 28 Land-Stationen
40 Verkehrs-Stationen
— 5 Berg-Stationen
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Trends der Uberschreitungshaufigkeiten bei vorgegebenen Schwellenwerten fiir 4 Stationskategorien. Uber alle Stations-
typen hinweg ist eine Abnahme der Uberschreitungshaufigkeit bei hohen Schwellenwerten deutlich sichtbar. Diese ist am
starksten bei der Kategorie Stadt-Stationen. In den Bereichen mittlerer Konzentration ist besonders bei Bergstationen eine
deutliche Zunahme zu beobachten. Dies veranschaulicht, daB die maximale Ozonbildung bei Photosmog erst in einiger Ent
fernung von den Quellen der Vorlaufergase erreicht wird.
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9 Ergebnisse zur Trenduntersuchung infolge von
Emissionsénderungen

Untersucht man im ersten Schritt den linearen Trend der
Uberschreitungen der tiglichen Maxima eines Schwel-
lenwertes von 100 pg/m?, kann dies in guter Naherung mit
dem Trend der mittleren taglichen Ozonmaxima gleich-
gesetzt werden (Uberschreitungshéaufigkeit als Mittel
iiber alle 167 Stationen betragt 51%a), so ergibt sich im
Mittel eine Zunahme um 5% im Zeitraum von 1990 bis
1997, wobei 489 der Stationen einen signifikanten Trend
mit mindestens 5% Irrtumswahrscheinlichkeit aufweisen.
Betrachtet man die Ergebnisse aufgeschliisselt nach Sta-
tionstypen, so fallen die Ergebnisse differenzierter aus.
Den starksien Anstieg verzeichnen die verkehrsnahen
Stationen mit 996, hingegen wird bei den Stadt- und Land-
stationen nur ein Anstieg um 4% beobachiet. Ungefahr
die Halfte der Stationen weisen einen signifikanten Trend
aul. Bei den Bergstationen hingegen ergibt sich nur bei
einer Station ein signifikanter Trend. Eine allméahliche
Zunahme der mittleren Ozonkonzentration aufgrund
anthropogener Tatigkeit ist also nach der Wetterbereini-
gung unverkennbar. Bei dieser Betrachtung bleibt offen,
welche Quellen dafiir verantwortlich und wie sie raumlich
verteilt sind. Wegen der Zunahme des Kfz-Verkehrs ist es
naheliegend, hierin eine Ursache zu vermuten.

In der Abb. 6-9 sind die prozentualen Anderungen der
Uberschreitungshaufigkeiten zwischen den Jahren
1990 und 1997, bezeichnet als  Trend’, fiir Schwellen-
werte zwischen 40 und 280 pg/m* als fette ausgezogene
Linie dargestellt.

Die als rel. H." bezeichnete Kurve gibt die Uberschrei-
tungshéaufigkeit in Prozent fiir einen gegebenen
Schwellenwert an, d.h. in wieviel Prozent der Tage die-
ser Schwellenwert iiberschritten wird.

Die Symbole (W) weisen den prozentualen Anteil der
Stationen mit signifikantem Trend (Irrtumswahr-
scheinlichkeit 5%6) aus. Wie ersichtlich ist, nehmen
die Uberschreitungshiufigkeiten mit zunehmenden
Schwellenwerten rasch ab. Daraus folgt unmittelbar,
daB Trendaussagen beziiglich hitherer Schwellenwerte
zunchmend unsicherer werden.

Man erkennt,daB im Untersuchungszeitraum Konzentra-
tionen im Bereich 60 - 120 pg/m?® (30-60 ppb) haufiger ge-
worden sind, Konzentrationen <60 pg/m® und > 130 pg/m?
wurden seltener. Es ist bemerkenswert, daB die wetter-
bereinigte Trendkurve nur fiir hohe Konzentrationen
zur Originalkurve parallel gehi, nicht aber im Bereich
< 150 pg/m?, Eine noch etwas differenziertere Aussage
ergibt eine gleichartige Analyse fiir die verschiedenen
Stationstypen: verkehrsnah, Stadt, Land, Berge (Abb.
6-10). Es ist weiterhin bemerkenswert, dab die quellfernen
Gebiete Land und Berge die starksten Trends im mittle-
ren Konzentrationsbereich aufweisen. Dies ist insofern
plausibel, als die photosmogtrachtigen Vorlaufergase
einige Stunden zumAbreagieren benotigen und die hch-
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sten Ozonmaxima daher in einiger Entfernung im Lee
von den Quellgebieten angetroffen werden.

Insgesamt lassen sich folgende Aussagen gewinnen:

« Fir denvorgegebenen Schwellenwert von 180 pg/m?
ergibt sich nach der Wetterbereinigung fiir den Zeit-
raum 1990 bis 1997 eine Abnahme von:

» 28% (iber alle 167 in die Untersuchungen ein-
bezogenen Stationen gemittelt,

» 18% liber 40 Verkehrs-Stationen gemittelt,

» 35% iiber 94 Stadt-Stationen gemittelt,

» 32% tber 28 Land-Stationen gemittelt und

» 28% tber 5 Berg-Stationen gemittelt.

= Mit steigenden Schwellenwerten ist eine stirker
werdende Abnahme der Uberschreitungshéufigkeit
der Ozonmaxima zu verzeichnen. Dies bedeutet, daB
sowohlim Mittel iiber alle Stationen als auch bei der
Mittelbildung iiber die einzelnen Stationskategorien
die Haufigkeit hoher Ozonwerte deutlich abgenom-
men hat. Diese Aussage gilt fiir wetterbereinigte und
nicht wetterbereinigte MeBreihen.

+ Bei Bergstationen treten Ozonmaxima > 220 pg/m*
praktisch nicht auf, die Zunahme der Uberschrei-
tungshaufigkeit von Schwellenwerten zwischen 100
pg/m?® und 140 pg/m? ist hier am griBten.

* Bei verkehrsnahen Stationen ist die Abnahme der
Uberschreitungshaufigkeit zu hiheren Schwellen-
werten hin deutlich geringer als bei den tibrigen Sta-
tionstypen.

* Die mittlere Ozonbelastung, hier reprasentiert durch
Schwellenwerte zwischen 80 und 120 pga’ms, nimmt
bei allen Stationstypen leicht zu, am starksten bei
Berg-Stationen, am geringsten bei Stadi-Stationen.

« Der Vergleich mit der nicht wetterbereinigten
Trendkurve zeigt, daB die Wetterbereinigung erst bei
hitheren Schwellenwerten eine grisBere Wirkung
hat. Dies steht in guter Ubereinstimmung mit der Er-
fahrung, daB Episoden mit extremer Ozonbelastung
durch das Wetter besonders stark gepragt sind

Insgesamt hat das Verfahren gezeigt, daB eine niherungs-
weise Trennung von meteorologischen und anthropoge-
nen Einfliissen beim Photosmog moglich und notwendig
ist, um die in vorhandenen MeBreihen des Ozons sich
iiberlagernden Trends sichtbar zu machen und zu bewer-
ten. So hat z.B. eine anthropogen bedingte Zunahme von
Ozonkonzentrationen im Bereich 60 - 120 pg/m® statige-
funden, aber gleichzeitig sind ftr Photosmog giinstige
Wetterlagen im Zeitraum 1990-1997 seltener geworden.
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Feldexperimente zur Untersuchung von Photosmog-
episoden (z.B. TRACT, BERLIOZ, POPCORN)

1 Allgemeine Vorbemerkung

Wissenschaftliche Ergebnisse erfordernin der Regel die
Bestatigung durch experimentelle Nachpriifungen. Dies
wird umso wichtiger, wenn es sich wie beim Problem des
Photosmogs um Vorgange mit zahlreichen Wechselwir-
kungen zwischen einzelnen Prozessen handelt. Die
Nachbildung der Natur in Modellen beinhaltet zahlrei-
che Vereinfachungen. Schwierige Ablaufe werden in
stark reduzierter Komplexitat in Form von Parametri-
sierungen in die Gesamtschau eingebracht. In diesem
Zusammenhang ist zu beobachten, daB viele Messungen
swar durchgefiithrt werden, die fiir einen mehr qualitati-
ven Anwendungsbereich ausreichend und genau genug
erscheinen magen, fiir den weitergehenden Bereich ei-
ner quantitativen Bereitstellung von Vorgangen, insbe-
sondere zur Uberpritfung der Giite eines Modells, je-
doch nicht als addquat angesehen werden knnen.

Bevor auf einige Feldexperimente zur Untersuchung
des Photosmogs, die in den letzten Jahren durchgeftihrt
worden sind, eingegangen wird, sollen zunéchst einige
Ausgangssituationen fiir Messungen angeliihrt wer-
den, die helfen, die verschiedenen Typen von MeBpro-
grammen leichter einordnen zu konnen.

2  Konzeptionelle Ansitze bei Messungen
2.1 Messungen zur Ermittlung der Phinomenologie

Sofern noch fast nichts ber eine physikalische oder
chemische GroBe bekannt ist, wahlt man in der Regel
ein geeignet erscheinendes MeBgerat, um damit eine
erste Ubersicht iiber die GriBenordnung der Werte,
mit denen die GriéBe auftritt, zu erhalten. Dariiber hin-
aus bestimmt man ihr zeitliches und raumliches Ver-
halten. Hierzu zihlen beispielsweise die Messungen
der Temperatur, die zur Entdeckung der Tropopause
am Beginn des 20. Jahrhunderts oder die zur Ermitt-
lung der vertikalenVerteilung von Ozon gefithrt haben.
Auch heute ist es noch erforderlich, besonders fiir ein-
zelne chemische Substanzen, die nur in geringen Spu-
ren in der Atmosphéare auftreten, solche grundlegen-
den Messungen durchzufiihren.

2.2 Langzeitmessungen fiir einzelne GriéBen
Eng verwandt mit der Bestimmung der Phiinomenolo-
gie einzelner GroBen sind die Langzeitmessungen, die

insbesondere langfristige Trends offen legen sollen.
Hierbei besteht vor allem das Problem, stets einen ho-
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hen Standard der MeBgenauigkeit einzuhalten, so daB
nicht die MeBfehler einen zu erwartenden geringen
Trend im Laufe der Zeit vollkommen iiberdecken. Die
vorhandenen Klimadaten machen insbesondere deut-
lich, wie wenig Verstandnis oft der Forderung auf Lang-
zeitkontinuitat des MeBstandorts oder des MeBgerate-
einsatzes entgegengebracht wird. Die gegenwartige
Reduzierung von Forschungsobservatorien, zu deren
ureigentlichen Aufgaben die Messung der langzeitigen
Veranderungen der Atmosphare gehort, ist hierfiir ein
deutlicher Hinweis. Dabei sind gerade auch zukiinftige
Generationen auf sorglaltige und moglichst vielfaltige
Messungen zur Beurteilung des atmosphérischen Zu-
stands und dessen Anderungen angewiesen.

2.3 Messungen zum Nachweis der Brauchbarkeit ei-
ner MeBmethode

Bevor ein MeBgerat fiir eine breitere Verwendung ein-
gefithrt werden kann, muB in der Regel zunichst nach-
gewiesen werden,daB die verwendete MeBmethode fir
den vorgesehenen Zweck geeignet ist. Vor allem mo-
derne Fernerkundungsverfahren, die mit dem Einsatz
von Lasern und anderen Signalgebern fiir ein breiteres
Spektrum von Variablen eine gleichzeitige Erfassung
anstreben, erfordern haufig eine lange und aufwendige
Entwicklungsphase.

2.4 Messungen zur Untersuchung von einzelnen
Prozessen

Bei der sinnvollen experimentellen Bestimmung eines
Prozesses,seiner Entstehung, seines Lebenszyklusses und
seiner raumlichen Ausdehnung ist bereits einiges an pha-
nomenologischem Wissen vonniten, um die MeBstrate-
gic geeignet festzulegen. Bei vielen atmosphéarischen Pro-
zessen, wie der Entstehung einer einzelnen Konvektions-
zelle oder eines méachtigen Gewitters, der Umwandlung
von Wolkentropfen zu Niederschlagstropfen innerhalb
der Wolken oder der Umwandlung von einigen ausge-
wihlten Ausgangssubstanzen in beobachtbare Folgepro-
dukte erfordern eine meBtechnische Abdeckung eines
Gebhietes, das betrachtliche Dimensionen aufweist. Ahn-
liches gilt fiir die zeitliche Entwicklung. Entscheidend ist
jedoch immer, die MeBgerite so einzusetzen, da damit
der ProzeB in seiner rAumlichen Struktur und in seinem
zeitlichen Verhalten hinreichend gut aufgedeckt werden
kann. Dazu gehort bereits ein gutes phanomenlogisches
Wissen, um den Ablauf des Prozesses durch Messungen
dann in einer geeigneten MeBstrategie quantitativ und
mit hinreichender Genauigkeit belegen zu konnen.



2.5 Messungen zur Erarbeitung einer
Parametrisierung

Das am haufigsten genannte Ziel von Messungen ist ge-
genwiartig die Verbesserung oder die Erarbeitung einer
neuen Parametrisierung fiir einen Vorgang. Bei einer
Parametrisierung handelt es sich in der Regel um die
Beschreibung eines komplexen Vorgangs, wie bei-
spielsweise turbulente Flisse von GroBen, die durch
leichter meBbare GriBen ausgedriickt werden.

Die Beziechung zwischen den turbulenten Flissen und
den Gradienten der gemittelten Gréfien erfordert zu-
satzliche Koeffizienten (phanomenologische Koeffizi-
enten), wie beispielsweise den Diffusionskoelfizienten,
die nur durch das Experiment quantifiziert werden kan-
nen. In die Formulierung eines Parametrisierungsansat-
zes gehen stets zahlreiche GroBen ein, die haufig zu di-
mensionslosen Gruppen zusammengefaBt werden. Ent-
scheidend fiir die MeBaufgabe zur , Verbesserung™ oder
LErarbeitung einer Parametrisierung® ist immer, dal
der Parametrisierungsansatz bereits formuliert sein
muB; denn nur so kann erkannt und sichergestellt wer-
den, daB wahrend der Messung alle wichtigen GrioBen
auch tatsachlich gemessen werden. Ansonsten komimt
es vor —wie viele Messungen der Vergangenheit belegen -,
daf} die nachtragliche Formulierung des Parametrisie-
rungsansatzes den vorher gemessenen Datensalz un-
brauchbar werden laBt, weil entscheidende GriBen
nicht mitgemessen worden sind. Insofern bleiben viele
experimentelle Untersuchungen im Vorfeld der reinen
Phanomenologie (entsprechend dem Abschnitt 2.1)
hangen und verfehlen das Ziel, fiir eine neue oder ver-
besserte Parametrisierung dienlich zu sein.

2.6 Messungen zur Bestimmung eines Budgets
(Massenhaushalt)

Diese Aufgabe erfordert stets einen hohen Aufwand an
personellen und technischen Resourcen, die meist nur
schwer zu erreichen sind. Andererseits wird die Aufgabe
dadurch erleichtert, als die bekannten Gleichungen fiir
den Impuls-, Energie-, Feuchtehaushalt und die Haushalte
der Partialmassen geeignete Vorschriften liefern, was
alles gemessen werden muB. Betrachtet man den Massen-
haushalt von Ozon z.B.wihrend einer Photosmogsituation
in einem endlichen Gebiet, so legen die Transporte durch
die Berandungsflachen und die Anderungen im Inneren
des Gebiets den Massenhaushalt fest. Das Erfassen des
Ein- und Ausstrismens der Substanz bedingt eine hinrei-
chend groBe Dichte der MeBpunkte, damit bei der in der
Atmosphéare gegebenen Variabilitat aller GroBen eine
hinreichende Genauigkeit erreicht werden kann. Ebenso
aufwendig ist die Bestimmung der Akkumulation oder
Abnahme einer Substanz im Inneren des Gebiets. Bei ge-
gebener Variabilitiat der Substanz ist ein geeignetes Stich-
probenverfahren [iir die Schitzung (im statistischen Sinne)
festzulegen, das eine hinreichende Genauigkeit sicher-
stellt. Bei weit ausgedehnten Gebieten in der GroBenord-

nung von einigen hundert Kilometern in der Horizontalen
und von wenigen Kilometern in der Vertikalen ist dies
eine Forderung, die bei bisherigen Feldexperimenten fast
immer aufgrund fehlender Ressourcen am unteren Ende
des gerade noch ertriglichen Vereinfachungsgrades ge-
handhabt worden ist. Noch schwieriger, als es fiir die phy-
sikalischen Zustandsvariablen wie Wind, Temperatur und
Druck der Fall ist, gestaltet sich die Kontrolle der chemi-
schen Variablen, das heilit der Konzentrationen einzelner
Substanzen. Diese bestimmen den Beitrag der chemi-
schen Reaktionen zum Massenhaushalt. Es ist jedoch ein-
sichtig, daB die MeBaufgabe zur Bestimmung des Mas-
senhaushalts eine vollkommen andere MeBstrategie er-
forderlich macht als diejenige, die man bei einer ProzeB-
studie vorgeben muB.

2.7 Messungen zur Ermittlung eines Datensatzes zur
Verifizierung eines Modells

Modellrechnungen werden haufig so lange mit gewis-
sen kritischen Anmerkungen versehen, bis anhand von
einer genligenden Zahl von Vergleichsstudien nachge-
wiesen worden ist, daB Modellrechnung und Beobach-
tung eine befriedigende Ubereinstimmung aufweisen.
Dabei ist, wie im Kapitel 9 noch dargelegt wird, auch
deutlich zwischen der Giite des Modells selbst und der
Genauigkeit oder sogar der Verfiigbarkeit von Rand-
und Anfangsbedingungen zu unterscheiden.

Da [iir die Vergleiche der Modellrechnungen mit den
Messungen in erster Linie vertikale Profile an einzelnen
Punkten sowie Horizontalschnitte oder Vertikalschnitte
in verschiedenen Ebenen herangezogen werden, ist
durch die Messungen zu garantieren, daB eine geniigend
dichte Belegung mit MeBpunkten vorhanden ist. Dabei
ist die Konsistenz eines Modellergebnisses am besten zu
veranschaulichen, wenn méglichst viele GroBen an den
gleichen Punkten ermittelt werden kénnen,

2.8 Auslegung gegenwiirtiger Feldmessungen

Betrachtet man viele Feldexperimente im Lichte dieser
Unterscheidung vontypischen MeBaufgaben,sowird sicht-
bar, daB in den meisten Fallen eine Mischung von diesen
unterschiedlichen Vorgaben gewihlt wird. Die MeBaufga-
ben erfordern jeweils weit unterschiedliche MeBstrategien.
Sowird beispielsweise der Einsatz von MeBllugzeugen bei
einer ProzeBstudie ganz auf einen einzelnen ProzeB (2B
eine Konvektionszelle) fixiert werden miissen, withrend er
bei einer Budgetstudie losgelist vom Einzelvorgang auf die
Grofen (vor allem Fliisse) am Rand des Gebietes und auf
die Verteilung der zu budgetierenden Variablen im Innern
des Gebiets ausgerichtet werden muB.

Im folgenden werden drei groBere Feldexperimente
aus der jiingsten Vergangenheit kurz beschrieben, nam-
lich das TRACT-Experiment (TRACT = Transport of
Air Pollutants over Complex Terrain), das BERLIOZ-
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Experiment (BERLIOZ = Berliner Ozon-Experi-
ment) und das Experiment POPCORN (POPCORN =
Photo-Oxidant Formation by Plant Emitted Com-
pounds and OH Radicals in North-Eastern Germany).
Alle drei Experimente wurden unter Beteiligung einer
oriBeren Zahl von Arbeitsgruppen durchgefithrt.

Bei dem Experiment TRACT (Fiedler 1989, Fiedler
1992, Fiedler und Borrell 2000, Zimmermann 1995)
handelt es sich um ein MeBprogramm, bei dem die Un-
tersuchung von Transport- und Vermischungsvorgan-
gen (iber bergigem Gelande im Vordergrund des Inter-
esses  standen. Bei dem BERLIOZ-Experiment
(Becker 1999, 2000) lag das Schwergewicht auf den in
der Abluftfahne von Berlin ablaufenden chemischen
Prozessen. Beim Experiment POPCORN (PlaB-Diil-
mer et al. 1998) galt das Hauptinteresse den biogenen
Emissionen einerseits und den OH-Radikalen als ei-
nem der Hauptmotoren der photochemischen Prozes-
se in der Atmosphéare andererseits.

3 Das Feldexperiment TRACT

Die Substanzen, die aus den Quellen der Industrie, dem
Verkehr, dem Hausbrand oder aus anderen weit ver-
breiteten Einzelquellen, wie bei der Verarbeitung von
Lacken und anderen derartigen Stoffen, stammen, wer-
den zunichst innerhalb der atmospharischen Grenz-
schicht transportiert und durch Turbulenz intensiv ver-
mischt. Das gleiche gilt auch fiir die Substanzen, die aus
den biogenen Quellen, aus den Pflanzen und dem
Boden, freigesetzt werden. Da nicht alle Stoffe in ho-
mogener Verteilung in die Atmosphére eingebracht
werden, miissen sie zuerst hinreichend vermischt wer-
den, bevor chemische Reaktionen zwischen den Sub-
stanzen einsetzen konnen.

Der iberwiegende Anteil der Kontinente ist stark
durch ein Gelandereliel strukturiert. Dementspre-
chend ist auch die bodennahe Strémung und die fiir die
Vermischung verantwortliche Turbulenz sehr vom
Charakter des Gelindes beeinfluft. Der Wind wird in
Téalern und zum Teil bis in eine Hohe, die sogar tiber
seitlichen Berandungen hinausreicht, kanalisiert, ein-
zelne Berge bzw. Bergriicken werden teils tiber- und
teils umstromt.

3.1 Ziele des TRACT - Experiments

Um den Aufbau und die raumliche Verteilung von Pho-
tosmogsituationen, wie sie beispielsweise im Gebiet des
Oberrheingrabens relativ haufig auftreten, zu verstehen
und schlieBlich auch mit Modellrechnungen nachzu-
vollziehen, ist das Experiment TRACT unter Beteili-
gung von zahlreichen Gruppen durchgefiihrt worden.

Als Ziele, die im Vordergrund standen, wurden die fol-
genden Punkte besonders in Angriff genommen:
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* Die Erfassung der Grenzschichtstruktur tiber hiige-
ligem Gelande im tageszeitlichen Zyklus.

* Die Beeinflussung der Strimung durch das vorgege-
bene Gelandereliefl in Form von Kanalisierung,
Ausbildung von Nachlaufzonen im Lee der Berge
und der Ausbildung von Sekundirzirkulationen
(Berg- Talwinde, Wirbelbildung).

+ Die Ubergabe der chemischen Substanzen aus der
Grenzschicht in die dariiberliegende freie Atmo-
sphire.

= Die Erstellung eines maglichst vollstandigen Datensat-
zes zur Uberpriifung der Giite von Modellrechnungen.

Fiir das Feldexperiment TRACT wurde der stidwest-
deutsche Raum mit Teilen von Ostirankreich und der
Nordschweiz gewahlt, als ein Gebiet, das hinsichtlich
der auftretenden Gelandehdhen als charakteristisch fiir
Mitteleuropa angesehen werden kann. In der Abb. 7-1
wird die Orographie des Untersuchungsgebietes darge-
stellt. Er hat im wesentlichen eine Ausdehnung in West-
Osi-Richtung von nahezu 300 km und in der Siid-Nord-
richtung von etwa 375 km. Insgesamt gesehen entspricht
die GebietsgraBe etwa dem Bereich, den die Luft
wahrend eines Tages durchstrémt, so dab der Tages-
gang der einzelnen Prozesse nachvollzogen werden
kann. In das Gesamtgebiet wurde im Umfeld von SiraB-
burg ein kleineres Gebiel eingelagert, in dem mit hihe-
rer MeBstationsdichte in einem Querschnitt durch den
Oberrheingraben bis iiber den hichsten Berg des Nord-
schwarzwalds, der Hornisgrinde mit 1135 m, hinaus die

L an .1} " bl @k 80 ITR MO0 RS EE0  ETB
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Abb. T-1: Das Untersuchungsgebiet des Experiments TRACT.



Grenzschichteniwicklung und die damit zusammen-
héngende Verteilung der meteorologischen und von ei-
nigen luftichemischen Variablen erfaBt worden sind.

Bei diesem Experiment wurde besonders auch daraufl
hingearbeitet, daB die fiir Modellrechnungen notwen-
digen Daten beginnend mit den den Transport bestim-
menden meteorologischen GroBen, die raumliche und
zeitliche Verteilung der bodennahen Konzentrationen
der Stickoxide, von Ozon und einiger anderer Substan-
zen bis hin zu den Emissionen mit einer moglichst ho-
hen Dichie ermittelt werden.

3.2 Durchfiihrung des TRACT - Experiments

Das Experiment wurde in der Zeit vom 07.09.1992 bis
zum 23.09.1992 durchgefiihrt (siehe Abb. 7-2).

Die ersten drei Tage waren auf die Uberpriifung der
MeBgenauigkeit der von verschiedenen beteiligten
Gruppen eingesetzien Gerdte ausgerichtet. Das
TRACT-Experiment war eines der ersten Projekte, bei
dem die beteiligten MeBsysteme einer Qualitatskon-
trolle nach fest vorgegebenen Regeln unterzogen wor-
densind (siehe dazu auch Kapitel 15). In dem gesamien
MeBzeitraum, in dem etwa 400 Wissenschaftler im Ge-
samigebiet versammell waren, waren drei Intensiv-
meBphasen von 24 bzw. 36 Stunden Lange eingebettet.
In diesen IntensivmeBphasen wurden in dreistiindli-
chem Abstand (an einigen Stationen 6-stiindlich) an 14
Radiosondenstationen  Aufstiege durchgefithrt. In
noch kiirzeren Zeitbereichen waren Flugzeugmessun-
genintegriert. Beteiligt waren insgesamt zehn mit MeB-
instrumenten bestiickte Flugzeuge.

Das Experimentiergebiet wurde vor allem auch des-
halb ausgewahlt, da in ihm bereits durch operationelle
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MeBnetze der Landesanstalten eine sehr gute Uber-
deckung mit Bodenstationen vorhanden ist. Aus diesen
kontinuierlichen Messungen von einigen GroBen, die
iiber einen langeren Zeitraum vorliegen, wird eine Ein-
ordnung der Situation ermoglicht, die wahrend des re-
lativ kurzen Zeitraum des Experiments angetroffen
wurde. Erganzt wurden diese Messungen durch einige
temporire BodenmeBstationen.

Das gesamie MeBprogramm wurde durch drei Ebenen
aufgespannt (siehe Abb. 7-3):
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Abb.7-3: Verteilung der Melstationen und

Angabe der Melisysteme.
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Abb. 7-2:

Zeitintervall fiir das TRACT Experi
ment (07.-23.09.1992) und die in die
ser Zeit eingesetzien Mellsysteme,
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* durch kontinuierliche Messungen von meteorologi-
schen und luftchemischen GroBen, gespeist aus den
operationellen meteorologischen und  luftchemi-
schen MeBnetzen sowie aus temporér eingerichteten
Stationen,

* durch eine relativ dichte Verteilung von Vertikalson-
dierungen fiir die meteorologischen Variablen Wind,
Temperatur, Feuchte und Druck (Radiosondennetz),

¢ durch Flugzeugmessungen vor allem fiir die Erfas-
sung von luftchemischen Variablen teils in kontinu-
ierlichen Registrierungen und teils durch haufige
punktuelle Luftprobenahmen, wie 2.B. fiir die Koh-
lenwasserstoffbestimmungen entlang der Flugtra-
versen innerhalb und oberhalb der Grenzschicht.

3.3 Ergebnisse

Am gemessenen Windfeld kann man zunachst am ein-
druckvollsten die Wirkung der Orographie erkennen. In
Abb. 7-4 ist in Form von Windrosen die Stromungsstatis-
tik fuir den gesamten MeBzeitraum dargestellt. Man er-
kennt besonders deutlich die Kanalisierung der Stri-
mung entlang der Rheintalachse, aber auch entlang des
Donautals und entlang des Siidrandes der Schwabi-
schen Alb bis nach Ulm. Besonders eindrucksvoll
kommt die Fernwirkung des nordlichen Schwarzwaldes
und des Kraichgaus zutage. Die Umstromungseinfliisse
des nordlichen Schwarzwaldkammes machen sich bis
nachStuttgart hin und sogar dariiber hinaus bemerkbar.
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Abb.7-4: Mittlere Stréomungsbedingungen wahrend TRACT
anhand der Windrichtungshaufigkeiten (Windrosen).
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Von besonderem Interesse fiir die Aushildung des tagli-
chen Ganges der Konzentration von verschiedenen
Substanzen ist die Hohenentwicklung der Grenz-
schicht. Wahrend die Grenzschichthéhe in den Mor-
genstunden relativstark den Gelandehahen folgt, bildet
sie sich in den Nachmittagstunden (sieche Abb. 7-5) mit
ziemlich gleicher Hohenlage der Obergrenze aus, wobei
der vertikale Abstand zum darunter liegenden Gelande
von untergeordneter Bedeutung bleibt. Das bedeutet,
der vertikale Vermischungsraum fiir chemische Sub-
stanzen ist starken horizontalen Variationen unterwor-
fen, wodurch selbst bei gleicher horizontaler Quelldich-
te von Stoffen am Boden starkere horizontale Gradien-
ten der Konzentration in der Atmosphare hervorgeru-
fen werden.

Welche Dynamik in der Hohenverteilung durch die
Grenzschichistruktur der Vertikalverteilung der unter-
schiedlichen Variablen aufgepragt wird, erkennt man
anhand der gemessenen Profile in Abb. 7-6 in der die
meteorologischen Variablen (links) Wind, potentielle
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Abb, 7-5: Grenzschichthéhe in einem Vertikalschnitt  von
Wertheim  Giber den Rheingraben bis  nach
Payerne(Schweiz).



Temperatur und Feuchte (spezifische und relative
Feuchte), die chemischen Variablen (Mitte) O, NO,
NO, und NO, (= NO + NO,) und Wasserstolfperoxid
H,0, (rechts) als Funktion der Hohe aufgetragen sind.

Wie in Kap. 10 dargestellt wird, stellt der im Experiment
TRACT erfate Datensatz eine sehr gute Grundlage
dar, um fiir Modellsimulationen und fiir Vergleiche zur
Giite einer Simulation Anfangsrandwerte bereitzustel-
len. Ein wichtiges Ergebnis von TRACT ist auch darin
zu sehen, daB damit aufgezeigt wurde, wie wichtig die
von der Topographie ausgelosten Sekundéarzirkulatio-
nen fir den VermischungsprozeB sind. Da solche Pro-
zesse in den iiblichen Parametrisierungen fiir die turbu-
lenten Diffusionsprozesse nicht enthalten sind, werden
bei Verwendung der nur fiir horizontal homogene Be-
dingungen hergeleitete Parametrisierungen erhebliche
Fehler in Kaufl genommen. Dies gilt in dhnlicher Form
auch fiir die Wettervorhersage und die Austauschvor-
gange an der Erdoberfliache in Klimamodellen.

Das Projekt TRACT konnte nicht in einem Schritt be-
reits alle Kenntnisliicken, die auf dem Gebiet der quan-
titativen Bestimmung des Stoffhaushalts im regionalen
Bereich iiber bergigem Geliande vorhanden sind,
schlieBen. Es ist jedoch gelungen, die raumlichen
Strukturen der Konzentrationen in der Atmosphare
mil den Einfliissen der Topographie weitgehend zu er-
klaren. Dariiber hinaus sind damit quantitative Analy-
sen zum Stoffthaushalt erméglicht worden und es ist vor
allem auch eine zwischen meteorologischen und che-
mischen Prozessen ausgewogene Vergleichsbasis fiir
Modellrechnungen geschaffen worden.

4 Das Feldexperiment BERLIOZ
(Berliner Ozon-Experiment)

Erhéhte tropospharische Konzentrationen an Photo-
oxidantien, ab der Uberschreitung gewisser Grenzen
als Photosmog bezeichnet, treten auf (siehe Kapitel 2),
wenn sich die Vorlaufersubstanzen, leicht [liichtige or-
ganische Verbindungen (VOC einschlieBlich CO) und
Stickoxide (NO, = NO, + NOJ}, bei geeigneten Wetter-
lagen in der bodennahen Luftschicht anreichern. Uber
photochemische Priméarschritte  bilden sich  bei
Sonneneinstrahlung in einem solchem Luftgemisch
Radikalketten, die NO zu NO, oxidieren, was zur Bil-
dung von Ozon als Hauptkomponente des Photosmogs
fiihrt. Je nach dem VOC/NO,-Verhilinis und in Ab-
hangigkeit der VOC-Zusammensetzung kann es zu ei-
ner beschleunigten Ozonbildung oder zu einer Ver-
langsamung bei NO,- bzw. VOC-UberschuBf kommen.
Neben den chemischen Reaktionen spielen horizontale
und vertikale Transportvorgange bei der Photosmog-
ausbildung eine entscheidende Rolle. Das bezieht sich
sowohl auf Ozon selbst als auch auf seine Vorlaufer.

4.1 Ziele des BERLIOZ-Experiments

Das Feldexperiment BERLIOZ wurde im Rahmen des
Troposphiirenschwerpunktes/Leitthema 3  ProzeBstu-
dien zur Oxidantienbildung und Oxidationskapazitat™
(TFS/LT3) des BMBF (Bundesministerium fiir Bil-
dung und Forschung) vorbereitet und durchgefiihrt.
Ziel dieses Forschungsprogramms war die Verbesse-
rung der modellmaBigen Beschreibung der Photo-
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smogbildung auf der Basis eines erweiterien Verstand-
nisses der Prozesse, die zur Ausbildung von Photo-
oxidantien [tithren. Die Arbeiten zum Leitthema 3 be-
gannen im August 1996 und endeten im April 2000.

Das Feldexperiment BERLIOZ setzte sich aus 28 Ein-
zelprojekten zusammen, die in folgende Projekt-
gruppen unterteilt werden kiinnen:

* Routinemessungen von VOC, NO,, O,, PAN, CQ,
Photolysefrequenzen sowie von meteorologischen
Parametern an Bodenstationen und mit einer mobi-
len Station (4 Projekte),

» chemische Sondermessungen von Radikalen (OH,
HO;, RO;, NO;), Salpetersiure (HNO,), salpetriger
Saure (HNO,), Hydroperoxiden und Carbonylver-
bindungen an Bodenstationen (5 Projekte),

+ Profilmessungen meteorologischer GriBen (3 Pro-
jekte),

+ Messungen von VOC, NO,, O,, PAN und CO mit
Flugzeugen und Ballonen (6 Projekte) und Ozon-
messungen mit LIDAR (5 Projekte),

* Bestimmung von Massenfliissen aus Flugzeugmes-
sungen (1 Projekt),

+ StrahlungsfluBbestimmung und Messung wichtiger
Photolysefrequenzen in Abhangigkeit von der Be-
witlkung (4 Projekte).

Zusatzlich nahmen auch andere Arbeitsgruppen aus
dem Leitthema 3 an der BERLIOZ-Kampagne teil.
Weitere Verstarkung erfuhr das BERLIOZ-Experi-
ment durch die Mitarbeit des Umweltbundesamtes und
der Landesamter Berlin, Brandenburg und Sachsen-
Anhalt sowie durch Géaste aus Deutschland und den
europaischen Nachbarlandern Frankreich, Italien, Po-
len und Spanien. Eine wesentliche Unterstiitzung bei
der Dateninterpretation und bei der Aufbereitung von
Emissionsdaten wurde durch enge Zusammenarbeit
mit den Leitthemen 1 und 2 des TFS erreicht.

InErgianzung zum BERLIOZ-Feldexperiment wurden
Messungen von Spurengasen, wie VOC, Stickoxiden
und salpetriger Saure, in einem Wuppertaler Stralen-
tunnel und im Stadigebiet von Wuppertal durchge-
fithrt. Der Vergleich der Ergebnisse dieser Studien mit
den Resultaten aus BERLIOZ ergab wertvolle Ein-
blicke in die VOC-Zusammensetzung, das VOC/NO, -
Verhaltnis und damit in die Prozesse, die zur Ausbil-
dung von Photosmog fithren.
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Neben dem Feldexperiment BERLIOZ wurden im
Rahmen des Leitthemas 3 auch Laborarbeiten zum Re-
aktionsverhalten atmospharenrelevanter Spezies sowie
begleitende Simulationsexperimente im europaischen
Photoreaktor EUPHORE (Valencia, Spanien) durchge-
fithrt, Diese Arbeiten befaBiten sich schwerpunkimaBig
mit dem atmosphérischen Abbau von sauerstoffhalti-
gen, aromatischen und biogenen Kohlenwasserstoffen
sowie dem Reaktionsverhalten wichtiger Intermediate,
wie Alkoxy- oder Alkylperoxyradikale (Geiger et al.
2001). Diese Studien haben wichtige Beitrage zu einem
besseren ProzeBverstandnis geliefert und zu einer Wei-
terentwicklung der chemischen Modelle gefiihrt, welche
teilweise bereits fir die Analyse des BERLIOZ-Experi-
ments genutzt wurden.

4.2 Durchfiihrung des BERLIOZ-Feldexperiments

Die BERLIOZ -Kampagne fand vom 13. Juli bis 9. Au-
gust 1998 im GrobBraum Berlin in einem Umkreis von
etwa 100 km statt. Das Leitungszentrum war im Institut
fiir Meteorologie der FU Berlin untergebracht. Dort
konnten auch wihrend der Kampagne entsprechend
den veranderlichen meteorologischen Bedingungen
schnelle Entscheidungen tber z. B. den Einsaiz der
Flugzeuge getroffen werden. Vor der eigentlichen Feld-
messung wurden alle MeBplattformen eine Woche lang
auf einem Flugfeld zusammengebracht und einer Qua-
litdtssicherung (siehe Kapitel 15) unterzogen. Auch
wihrend der Kampagne wurden regelmiaBig Qua-
litatsiiberpriifungen der Geriite durchgefithrt (Kanter
et al. 2001, Volz-Thomas et al. 2001). Tab. 7-1 gibt eine
Zusammenfassung der wihrend der Kampagne einge-
setzten MeBplattformen.

Die MeBstandorte waren in Richtung Nordwest in Luv
und Lee angeordnet (sieche Abb. 7-7). Am 20. Juli 1998
zog ein kleines Zwischenhoch vom Westen her tiber
Berlin hinweg mit Wind aus Stidost und geringen Ge-
schwindigkeiten. In der Hohe oberhalb 600 m kam der
Wind aus West und drehte tiber Tage auf Siid. Der 20.
Juli 1998 wurde als erster IntensivieBtag festgelegt.
Die zweite Intensivmessung erfolgte am 21. Juli 1998.
An diesem Tag herrschte vormittags Wind aus Stidost
vor. Gegen Nachmittag kam es jedoch bei hohen Tem-
peraturen zu einem Frontdurchgang mit prafrontalen
Wettererscheinungen. In der Folge drehte der Wind auf
Stidwesi.

Im August wurden weitere IntensivineBtage festgelegt.
Die in diesem Beitrag vorgestellten Hauptergebnisse
konzentrieren sich aber auf die beiden Tage 20. und 21.
Juli 1998. Die BodenmeBstationen wurden withrend der
gesamten Kampagnenzeit betrieben, die Flugzeuge nur
wihrend der IntensivmeBtage.



Parameter MeBmethode Anzahl Stationen
O Ozonanalysator 15 Bodenstationen, 5 Flugzeuge,
1 Ballon, 5 LIDAR-Systeme

Stickoxide

NGO, (NO,NO,) Photolytischer Konverter, Luminox 4 Bodenstationen

NO, (NO,) Chemilumineszenz/Molybdidnkonverter 12 Bodenstationen, 4 Flugzeuge

NO, Chemilumineszenz/Goldkonverter, 12 Bodenstationen, 3 Flugzeuge
Luminox/Konverter

PAN GC/ECD 6 Bodenstationen

HNO; Chemilumineszenz/Goldkonverter/ 3 Bodenstationen
Denuder

HNO, DOAS 1 Bodenstationen

Cco IR (in situ), Kanister/I R & Bodenstationen, 1 Flugzeug

Radikale

arl LIF 1 Bodenstation

HO, LIE ESR 1 Bodenstation

XRO, ESR, chemischer Verstiarker 1 Bodenstation

NOy DOAS ESR 4 Bodenstationen

Peroxide

H,, MHP. HMHP HPLC 4 Bodenstationen

Strahlungsparameter

JING,) Aktinometer, Filterradiometer 8 Bodenstationen

JO,D) Aktinometer, Filterradiometer 4 Bodenstationen

Strahlung Spekuralradiometer, UV-B-Photometer 2 Bodenstationen, 2 Flugzeuge

Vertikalsondierung

Oy LIDAR, RaSo, Ozonanalysator 5 LIDAR, 5 Ballons, 5 Flugzeuge, 1 Radiosonde

NO,, VOC Luminox, Kartuschen, Kanister 5 Flugeeuge, 2 Ballons

Aerosole LIDAR, Partikelzihler 1 Bodenstation, 1 Flugzeug

Meteorologische Daten SODAR, RaSo, Windprofiler, 5 SODAR. 2 Ballons, 5 Flugzeuge,
lufigestiitzte MelBgerite 5 RaSo, 1 Windprofiler

Siulendichte

05, NO, Brewer MK [V 1 Bodenstation

Tab.7-1:  Gemessene Parameter, Melmethoden und Anzahl der jeweiligen Mebstationen wiahrend der
BERLIOZ FeldmeBkampagne.

Bruunsherg
Dessow U Lotharket  Mem

° o Innemstailt Herlin:

Charité, Tempelhof,
Fronauer Turm

i Flugzeugstandort )
Abb.7-T:

Anordnung der Bodenmelstationen,
die wahrend der BERLIOZ -FeldmeB-
kampagne betrieben wurden.
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Abb. 7-8: Messung von boadennahem O, (linkes Bild) und NO {rechtes Bild) an den Melstellen Lindenberg (nur Oy), Blossin, Frohnauer

Turm {unten), Eichstadt, Pabstthum und Menz am 20.7.98.

43 Ergebnisse der ersten IntensivmefBphase

(20./21. Juli 1999)
4.3.1 Ozonmessungen

Die Abb. 7-8 zeigt exemplarisch [iir den 20. Juli 1998 die
Konturen der bodennahen Ozonkonzentration in Luv
und Lee Berlins und die ausgepragten Tagesspitzen von
Stickstoffmonoxid tiber dem Berliner Stadtgebiet, die
in die Hauptverkehrszeiten fallen. Am 20. und 21. Juli
1998 erreichten die maximalen Ozonwerte am Boden
knapp 200 mg/m?, wovon am 20.7. etwa 20% hichstens
509 in der Abwindfahne gebildet wurden und iiber
309 aus dem Ferntransport stammten. Am 21. Juli 1998
wurde der Ozonanstieg weitgehend durch Transport
bestimmi, mit deutlichunter 1595 Anteil der Bildung in
der Fahne. Ausfihrliche Informationen zur Ozonmes-
sung und zum Transport wihrend der BERLIOZ-Kam-
pagne findet man bei Corsmeier et al. (2001).

4.3.2 VOC-Messungen und VOC/NO,-Verhiltnisse

Im Umland von Berlin, inshesondere im Luv, wurden
erhebliche VOC-Anteile aus biogenen Quellen gemes-
sen. Im Lee wurden auch Abbauprodukte gefunden,
die eindeutig der Oxidation von Isopren und «-Pinen
zuzuordnen sind. Abb. 7-9 zeigt die Gesamtreaktivitat
Tk, VOl sowie die relativen Anteile einzelner VOC-
Gruppen fir verschiedene MebBtage an der Station
Blossin im Luv von Berlin. Bei hohen Tagestemperatu-
ren erreichte dort Isopren einen Anteil an der OH-Ge-
samtreaktivitat von nahezu 8094 (siehe auch Winkler et
al. 2001).

Abb. 7-10 zeigt die VOC-Zusammensetzung und das
VOC/NO,-Verhiltnis fiir verschiedene BodenmeBstatio-
nen. Die stadtnahe Station Eichstadt zeigte erwar-
tungsgemil den hochsten Anteil an reaktiven anthropo-
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genen Komponenten,insbesondere fiir aromatische Koh-
lenwasserstoffe. Das VOC/NO,-Verhaltnis war hoch im
Luv, erreichte in der Stadtmitte ein Minimum und nahm
im Lee mit Entfernung von der Stadt wieder zu. In etwa
80 km Entfernung (Menz) war das Verhaltnis in der Fah-
ne allerdings immer nochrelativ klein. Dieses kann even-
tuell daraufl zurtickgefithrt werden, daB erhebliche VOC-
Anteile nicht erfaBt wurden. Eine Abschiitzung fiir die
MeBstation Pabstthum geht allerdings davon aus, dal bis
zu 80% aller VOC erfaBt wurden. Alternativ kiinnen
NO,-Quellen aus dem Boden dazu beigetragen haben.
Fiir das ganze MeBgebiet wurden knapp 199 der Ge-
samt-NO,-Emissionen als Quelle aus Boden abgeschétzt.
ImVergleich zu den BERLIOZ-Messungen zeigt Abb.
7-11 die VOC-Zusammensetzung in einem Verkehrs-
tunnel und im Innenstadibereich von Wuppertal,
Hierbei wird deutlich, daf die VOC-Zusammenset-
zung der innerstadtischen Luft weitgehend durch den
Verkehr bestimmt wurde und der im Tunnel gemesse-
nen Zusammensetzung entsprach (37%pphC Alkane,
16% ppbC Alkene, 47% ppbC Aromaten). Die gefunde-
ne Zusammensetzung steht nicht im Einklang mit
UBA-Emissionsdaten, in denen die hichsten VOC-
Emissionen dem Lasemittelbereich zugeordnet wer-
den. Das VOC/NO,-Verhiltnis im Tunnel lag an Wo-
chentagen infolge eines Lastkraftwagenanteils von
12% bei 0,6 und stieg fiir den Wochenendverkehr auf
3,0 an. In der Stadt wurde ein Verhiltnis von 3,4 beob-
achtet, vermutlich bedingt durch einen htheren PKW-
Anteil und Abbau von NO_ wahrend des Transports.
Der hohe Aromatenanteil sowohl im Tunnel als auch in
der Innenstadt ist weitgehend aul den Aromatengehalt
in Ottokraltstoffen zurickzufithren, wie Simulations-
experimente mit Abgasen von Motoren ergaben, die
mit unterschiedlichen Kraftstoffen betrieben wurden.
Im einzelnen wurden die Messungen im Wuppertaler
Kiesbergtunnel sowie der Vergleich mit BERLIOZ-
Daten von Kurtenbach et al. (2001) beschrieben.
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4.3.3 Strahlungsmessungen

Im Rahmen der BERLIOZ-Kampagne, aber auch in
zusitzlichen TFS/LT3-Arbeiten, wurden Photonen-
flisse und Photolyseraten, J(O'D) fiir die Ozonphoto-
lyse in Gegenwarl von Wasser und J{NO,) fiir die NO,-
FPhotolyse, in Abhéangigkeit von der Bewolkung gemes-
sen und mit einem Modell verglichen. Es zeigte sich,
daB derWert fiir J(O'D) unter einer Wolke ab einer Be-
deckung von 4/8 deutlich abfallt, innerhalb der Wolke
jedoch ansteigt. Der fiir die BERLIOZ-Kampagne
wichtige Photonenflul am 20. Juli 1998 wurde bei
Berticksichtigung des Aerosols im Modell innerhalb ei-
ner Abweichung von £10% zwischen Messung und Si-
mulation bestimmt, mit einer Unterschitzung unter-
halb und einer Uberschatzung oberhalb von 400 nm
(siche auch Junkermann et al. 2001).
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NMHC- und NO_-Messungen
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s (Rurtenbach et al. 2001).
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4.3.4 Messungen verschiedener Radikale

An der Bodenstation Pabstthum wurden ausfiihrliche
in situ Messungen der an der Photooxidantienbildung
beteiligten Radikale durchgefithrt. Im einzelnen wur-
den die Konzentrationen von Hydroxy- (OH), Hydro-
peroxy- (HO;), organische Peroxy- (RO;) sowie
Nitratradikalen (NO.) quantitativ und zeitaufgelést
bestimmt. Abb. 7-12 zeigt exemplarisch gemessene Ra-
dikalprofile fir den 20. Juli 1998 im Vergleich mit
Modellrechnungen. An diesem Tag wurden Radi-
kalmaxima von etwa 7 - 10° Radikale/cm® fiir OH und
von 450 - 10% Radikale/cm? fiir HO, erreicht. Die maxi-

male RO,-Konzentration erreichte eine ahnliche
GriBe wie fiir HO,. Nihere Informationen zu den
Radikalmessungen in Pabstthum findet man bei Platt
et al. (2001).

Aus den VOC-Konzentrationsgradienten in der Ab-
luftfahne fiir die MeBwerte der Bodenstationen Pabst-
thum und Menz wie auch [iir die Flugzeugmessungen
ither Pabstthum und Menz lieBen sich OH-Radikal-
konzentrationen von 5,5 - 10% bzw. 4,9 - 105 Radi-
kale/cm?® ableiten (Konrad 2000). Dies ist im Rahmen
der Fehler in guter Ubereinstimmung mit den experi-
mentellen Daten der MeBstation Pabstthum.
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am 20.7.98 in Pabstthum und
Modellvergleich (Platt et al.
2001).

00:00



4.4 Die wichtigsten Schluifolgerungen

Diewihrend BERLIOZ bestimmte Ozonproduktions-
rate ist kleiner als die aus dem photostationdren
Gleichgewicht abgeleitete.

Die frithmorgendliche OH-Radikalbildung kann nur
erklart werden, wenn auch die Photolyse von salpetri-
ger Saure (HNO,) als Quelle mit beriicksichtigt wird.
Tab.7-2 zeigt den Anteil, den diese Quelle tiber 24 h ge-
mittelt zur OH-Bildung beitragen kann, wie die
groBflachigen BERLIOZ-Messungen von HNO, ge-
zeigl haben (Platt et al, 2001).

Tag Photolyse der Anteil an der
Spezies OH-Produktion (%)

20.7.1998 O, (+ Hx) 447
HNO, 1745
HCHO 29+ 6

21.7.1998 Oy (+ H;0) A1+7
HNO, 257
HCHO M+9

Tab. 7-2:

Vergleich der Anteile an der integrierten OH-Produktion aus der
Photelyse von Ozoen (0O4), salpetriger Saure (HNO,) und Form-
aldehyd (HCHO) iiber 24 Stunden wihrend BERLIOZ an der
Melstelle Pabstthum (Platt et al. 2001).

Neben dem Abbau von VOC iiber OH-Radikale miis-
sen auch NO;- und O,4-Reaktionen bertcksichtigt wer-
den, insbesondere fiir Alkene. Diese Reaktionen
fithren zu einer zusatzlichen Bildung von OH-Radika-
len und sorgen dafiir, daB, wie schon lange vermutet,
aber in der BERLIOZ-Kampagne zum ersten Mal be-
obachtet, die OH- und HO;-Radikalkonzentrationen
wahrend der Nacht nicht auf Null abfallen, sondern mit
etwa 109 der Tageswerte auch im Dunkeln die Oxida-
tionsvorgange aufrecht erhalten.

Bei hohen NO,-Konzentrationen lassen sich die beob-
achteten OH- und HO,-Konzentrationen modellmaBig
gut beschreiben. Sinkt jedoch die NO,-Konzentration,
iiberschatzt das Modell die OH-Radikale um das Dop-
pelte; die HO,-Konzentrationen werden jedoch immer
noch zufriedenstellend beschrieben (Platt et al. 2001),
Zusammen mit dem gemessenen NO,/NO-Verhaltnis
und der aus den Radikalmessungen abgeleiteten O.-
Bildungsraten, die sich auch mittels Massenbilanzen
aus Flugzeugmessungen bestimmen lassen, ergeben
sichWiderspriiche im angenommenen chemischen Me-
chanismus. Wichtige Liicken im Grundverstandnis
scheinen aulzutreten, wie noch nie vorher in einer Feld-
messung so deutlich gezeigt worden ist. Es sollte aller-
dings beachtet werden, daB bei der Modellierung
turbulente Prozesse, Deposition und Durchmischung
unberiicksichtigt blieben. Vieles deutet aufl eine zusétz-
liche Radikalsenke hin. Die gemessenen Abbaupro-
dukte aus anthropogenen und biogenen Kohlenwas-

sersioffen weisen in die Richtung einer unvollstandi-
gen VOC-Erfassung. Gegebenenfalls sollten allerdings
elementare Prozesse der Radikalchemie nochmals im
Labor untersucht werden.

4.5 Entwicklung analytischer Methoden

Die Arbeiten im TES/LT3, insbesondere im Rahmen
der BERLIOZ-Kampagne, haben deutliche Fortschrit-
te bei der Entwicklung neuer MeBmethoden und deren
Einsatz bei Feldmessungen gebracht. Ein Teil dieser
Eniwicklung erfolgte im Rahmen des Programms
~Atmosphérische Diagnostik” der Deutschen Bundes-
stifiung Umweli (DBU). Folgende neue Verfahren
wurden entwickelt bzw. verbessert:

* Die Echtzeit-VOC-Analyse mittels Gaschromato-
graph im ppt-Bereich von etwa 60 Komponenten
gleichzeitig und der verlaBliche Betrieb der Gaschro-
matographen mit vorgeschalteter Kryoanreicherung
hat zu international anerkannten Erfolgen gefiihrt.

» Neue MeBtechniken haben zu einer verbesserten
Analytik fiir Hydroperoxide und organische Car-
bonylverbindungen gefiihri. Ein Prototyp des MeB-
gerates wurde bereits im Feld erprobt.

* Ein neues Verfahren zur Messung salpetriger Saure
konnte sowohl in Simulationsexperimenten als auch
im Feld bereits erfolgreich eingesetzt werden.

* Die bereits seit einigen Jahren an deutschen For-
schungsinstituten entwickelten Techniken zur in situ
Radikalmessung durch DOAS (,Differentielle
Optische Absorptions-Spektroskopie®) und LIF
(., Laser-Induzierte Fluoreszenz") sowie Kryoanrei-
cherung als Probenahme wurden fir die Anforde-
rungen im TEFS/LT3 weiter verbessert und haben mit
den in BERLIOZ erzielten Ergebnissen eine
internationale Spitzenstellung erreicht,

Dariiber hinaus haben sich deutliche Beschrankungen
bei dem MeBverfahren zur Bestimmung niedriger
NO;-Konzentrationen  mittels Molybdankonverter
ergeben. Weiterhin wurden im Feld Mangel bei der O,-
Fernerkundung mittels LIDAR (,Light Direction And
Ranging”) festgestellt. Wesentliche Verbesserungen
der Betriebssicherheit der Gerate undvor allem der Al-
gorithmen zur Auswertung der MeBsignale wurden in
einem Vergleichsexperiment erprobt und werden die
Einsatzmoglichkeiten der LIDAR-Systeme in Zukunfi
deutlich verbessern (Weitkamp et al. 2000),

4.6 Zusammenfassung der Ergebnisse von BERLIOZ
Die Arbeiten im Rahmen der BERLIOZ-FeldmeB-

kampagne haben groBe Fortschritte bei der experi-
mentellen Untersuchung und der modellmaBigen Be-
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schreibung komplexer chemischer Prozesse gebracht.
Neueste MeBtechniken ermiglichten die Erfassung ei-
ner Vielzahl von Spurengasen im sub-ppb-Bereich.
Wichtige Radikalquellen wurden aufgedeckt. Der Ein-
flub der Bewdlkung auf den aktinischen FluB kann
dank dieser Arbeiten jetzt besser beschrieben werden.
Die in situ Radikalmessungen haben einige grund-
legende Fragen hinsichtlich der Ausbildung troposphéa-
rischer Radikalketten und deren Auswirkung auf die
Ozonbildung aufgeworfen.

Fiir den Raum Berlin konnte gezeigt werden, daB bei
Tagestemperaturen (iber 30 °C biogene VOC-Emissio-
nen einen erheblichen Anteil an der Photooxidantien-
bildung haben. Hinweise auf den EinfluB natiirlicher
NO.-Quellen wurden gefunden. Aus der Analyse der
lokal ablaufenden chemischen Prozesse und der iiber-
lagerten Transporivorginge konnte gefolgert werden,
daB bis zu 50% der Vorlauferemissionen fir Ozon aus
dem Berliner Raum stammen kénnen. Bei geeigneten
Wetterlagen tragen diese Emissionen mit 209 bis ma-
ximal 509 zur regionalen Ozonbelastung bei. Der
groBere Anteil muB auf Ferntransport zurtickgefiihrt
werden. Bei LuftreinhaltemaBnahmen fiir Berlin und
dessen Umland miissen bei der Bildung von Sommers-
mog sowohl weitraumige Transportvorgange als auch
die groBen Anteile biogener Kohlenwasserstoffe
berticksichtigt werden.

In den Stadtzentren wird die Zusammensetzung der
VOC-Emissionen immer noch eindeutig durch den Ver-
kehr und nicht durch den Losemittelgebrauch gepragt.
In der innerstadtischen Luft fallt vor allem der hohe An-
teil aromatischer Kohlenwasserstoffe aufl, der aul den
hohen Gehalt an Aromaten in Ottokraftstoffen zuriick-
zufiithren ist. Simulationsexperimente mit Abgasen von
Ottomotoren haben gezeigt, daB eine Reduzierung des
Aromatenanteils im Treibstoff zu einer deutlichen
Reduzierung des Ozonbildungspotentials der Abgase in
der Atmosphéare fihrt. Seit 1.1.2000 wird bereits durch
eine EU-Richtlinie der Gesamigehalt an aromatischen
Komponentenim Ottokraftstoflf aul 42 Gew% begrenzt.
Carbonylverbindungen stellen einen hohen Anteil an
reaktivem Kohlenstoff. Hier sind fiir die Zukunft bes-
sere und umfangreichere Messungen erforderlich, um
die Summe an reaktivem KohlenstofT mit groBer Ge-
nauigkeit abschéatzen zu konnen.

Insgesamt hat die BERLIOZ-Kampagne gezeigt, daB
cine Reihe von MaBnahmen notwendig ist, um in Zu-
kunft effektive Kontrollstrategien hinsichtlich der Photo-
smogbildung zu entwickeln. So sind umfassende Qua-
litdtssicherungsmabBnahmen absolut erforderlich, um
eine erfolgreiche Durchfiihrung von Feldexperimen-
ten zu gewahrleisten. Weitreichende Transportprozesse
innerhalb Europas miassen detaillierter untersucht und
Emissionsszenarien [iir Europa unbedingt experimen-
tell iiberpriift werden. In zukiinftigen FeldmeBkampa-
gnen sollten mehr VOC-Messungen (auch Carbonyle)
durchgefithrt werden. Eine grundlegende Uberprii-
fung der Elementarschritte der Radikalchemie im La-
bor ist angebracht.
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5 Das Feldexperiment POPCORN (Photochemie
in der kontinentalen Hintergrundatmosphiire)

Die Bildung von Ozon in der Troposphére wird im we-
sentlichen beeinfluBt von den Mischungsverhéltnissen
der Stickoxide und der fliichtigen organischen Verbin-
dungen, VOC. Stickoxide werden bei allen Verbren-
nungsprozessen freigesetzt, VOC sowohl vom Men-
schen als auch aus biogenen Quellen wie z.B. der Vege-
tation in die Troposphare abgegeben.

Der Kenntnisstand {iber die Emission von anthropo-
genen VOC und deren Verteilung in der Troposphare
hat in den letzten Jahren erheblich zugenommen.
Dagegen ist das Wissen iiber den Beitrag biogener VOC
zum Spurengashaushalt der Troposphére und ihr Ein-
fluB auf die Ozonbildung noch weitgehend ungeklart
(siche Kapitel 4). Die Entscheidung tiber die Verminde-
rung anthropogener Ozonvorlaufersubstanzen hangt in
erheblichem MaBe vom Vorkommen biogen emittierter
VOC ab. Daher ist ein besseres Verstandnis der Rolle
biogener VOC bei der Ozonbildung von zunehmender
Bedeutung. Anderungen in der Landnutzung,aber auch
klimatische Veranderungen konnen, wegen der Tempe-
raturabhéingigkeit biogener Emissionen, in Zukunft zu
einer Anderung der Emissionsraten biogener VOC und
damit auch zu einer Anderung der Menge und Zusam-
mensetzung von Ozonvorlaufersubstanzen fithren, die
aus natiirlichen Quellen in die Troposphére gelangen.

5.1 Ziele des POPCORN-Experiments

Weitgehend ungeklart sind bis heute Art und Menge
von biogenen Emissionen, Zusammensetzung der
Ozonvorlaufersubstanzen in der unteren Atmosphére,
die darin ablaufenden chemischen Prozesse und die
Auswirkungen anthropogener Einfliisse auf die Photo-
chemie, Dartiber hinaus erfordert ein Verstandnis der
komplexen Zusammenhange der Ozonbildung detail-
lierte Kenntnisse tiber Konzentration und Verteilung
von OH-Radikalen, der Schliisselkomponente im tro-
posphirischen Spurengasabbau. OH-Radikale werden
in der Atmosphére durch die Photolyse von Ozon und
die anschlieBende Reaktion des angeregten Sauerstoff-
atoms mit Wasser gebildet. Die Reaktion mit OH-
Radikalen leitet den Abbau der meisten Spurengase in
der Troposphére ein. OH-Radikale bestimmen damit
den Umsatz dieser Spurengase, ihre atmospharische
Lebensdauer und die Bildung von moglicherweise
schadlichen Sekundarprodukien.

Um zumindest einige der oben aufgeworfenen offenen
Fragen zu beantworten, wurde im August 1994 die Feld-
kampagne POPCORN durchgefiihrt. Diese Kampagne
bot eine gute Gelegenheit, verschiedene Ziele mitein-
ander zu verbinden. Die Zusammensetzung und die
Menge der Emissionen fliichtiger organischer Verbin-
dungen aus landwirtschafilichen Nutzpflanzen sollte
untersucht werden. Durch die Messung eines moglichst
kompletten Satzes an Spurengasen und Radikalen



Abb.7-13: Die ndhere Umgebung des MeBortes der POPCORN-
Feldkampagne (schwarzes Quadrat) siidlich von Pennewitt. Die
Orte (grau markiert) Pennewitt (50 Einwohner) und Mankmoaos
(200 Einwohner) und die Stadt Warin (2000 Einwohner) sind mit
Strallen verbunden (dicke durchgezogene Linien: Stralien, ge-
strichelte Linie: Bahnlinie). Die schraffierten Flachen sind Wald
gebiete, die mit Tilde markierten Flachen Seen. Ebenfalls einge-
zeichnet sind die landwirtschaftlichen Nutzflachen: 1: Mais, 2: Ge-
treide, 3: Weideland, 4: Brachland. Aus: PlaB-Diilmer et al. (1998).

sollte ein Einblick in die Photochemie und die Bildung
von Photooxidantien gewonnen werden. Gleichzeitig
sollte eine moglichst geschlossene Bilanzierung ver-
schiedener Spurengase erfolgen. Fiir die Messung der
OH-Radikalkonzentration kamen zwei neu entwickel-
te MeBinstrumente zum Einsaiz, die wahrend dieser
Kampagne erstmals bei einem Feldeinsatz miteinander
verglichen werden sollten.

5.2 Durchfiihrung des POPCORN-Experiments

Um diese Ziele zu erreichen, muBten einige Bedingun-
gen bei der Wahl des MeBortes erfiillt sein: Geringer Ein-
fluB nahegelegener anthropogener Quellen, keine
Storungen der Stromungen in der planetarischen Grenz-
schicht z.B. durch ungiinstige Orographie, maglichsi
groBe Flachen mit homogener Vegetation und schlieB-
lich logistische Vorraussetzungen wie die Zugiinglich-
keit des MeBortes und die Verfiigbarkeit von Strom- und
Wasseranschliissen. Neben der Untersuchung der Pho-
tochemie war auch die Messung biogener Emissionen
aus landwirtschafltlich genutzten Pllanzen ein Ziel des
Projektes. In der Literatur war Mais als Quelle biogener
VOC mit Emissionsraten von einigen pg VOC pro
Gramm Trockengewicht und Stunde beschrieben.

Daher wurde fiir die Durchfiihrung der Kampagne ein
35 ha groBes Maisfeld stidlich von Pennewitt, Mecklen-

burg-Vorpommern, (53,8° N, 11,7° E) ausgewahlt. Penne-
witt liegt etwa 100 km ostlich von Hamburg, GriBere
Stadte in der Umgebung sind Schwerin (30 km, SW),
Wismar (20 km, NW) und Rostock (40 km, NE). Die
Umgebung ist nur schwach besiedelt und von landwirt-
schaftlichen Nutzflachen (Weideland und Getreidean-
bau), kleineren Waldstiicken und Seen geprigt. Die
mittlere Hohe (iber NN ist 54 m, die Hohenvariationen
imUmkreis von 2 kmliegenbei + 10 m. Nordostlich und
nordwestlich des Maisfeldes verlaufen zwei kleinere
StraBen mit einer geringen Verkehrsdichte von etwa 50
Fahrzeugen pro Tag. In der Umgebung des MeBortes
gibt es weder Industriegebiete noch Autobahnen,so daf
die Atmosphére nur wenig durch Emissionen aus loka-
len anthropogenen Quellen belastet ist. Die biogenen
Emissionen am MeBort stammten im wesentlichen aus
denumliegenden Maisfeldern und den haufigsten Baum-
artenin der ndheren Umgebung (Eichen, Pappeln, Birken,
Buchen und Kiefern). Abbildung 7-13 zeigt die nihere
Umgebung des MeBortes. Das Maisfeld selber hatte
eine nahezu quadratische Grundfléche von 600 m x 600 m.
Zum Zeitpunkt der MeBkampagne im August 1994 war
der Mais bedingt durch den ungewdhnlich trockenen
und heiBen Sommer nur etwa 1,50 m hoch.

Alle analytischen Instrumente waren in Laborcontainern
in der Mitte des Maisleldes installiert. Ansaugleitungen,
Frobenahmeeinrichtungen und meteorologische Instru-
mente waren auf Masten bzw. Gertisten stidlich und wesi-
lich der Container aufgebaut. Dieser Aufbau wurde ge-
wiahlt, um mégliche Kontaminationen durch die Contai-
ner bzw. die Aktivititen auf dem Feld bei dem vorherr-
schenden Wind aus westlichen Richtungen zu vermeiden.
Elektrische Energie wurde von einer nahegelegenen
Transformatorstation geliefert. Alle zu Emissionen von
Spurengasen fithrenden Aktivititen wie Autoverkehr
oder Rauchen waren withrend der Messungen auf dem
Maisfeld untersagt. Abbildung 7-14 gibt die Lage des
Maisfeldes und die Position der MeBcontainer wieder,
Abbildung 7-15 zeigt eine Luftaulnahme des MeBortes.

Zur Untersuchung der Photochemie wurden die Mi-
schungsverhaltnisse eines groBen Satzes von Spurenga-
sen gemessen. Dazu gehorten [liichtige organische Ver-
bindungen, Stickoxide, Ozon, Kohlenmonoxid, Wasser-
stoffperoxid und Salpetersiure. Auch die Konzentration
von Peroxiacetylnitrat (PAN), einer Verbindung, die
nicht unmittelbar in die Atmosphéare emittiert, sondern
erst durch photochemische Prozesse gebildet wird, wur-
de gemessen. Diese Verbindung kann als \MeBlatte’ fiir
die photochemische Aktivitat in einer Lultmasse heran-
gezogen werden. Gemessen wurden dariiber hinaus alle
wichtigen Parameter, die die Photochemie wesentlich
beeinflussen wie Photolysefrequenzen und meteorolo-
gische Daten. Eine vollstindige Ubersicht iiber die ge-
messenen Komponenten und die dazu eingesetzten
MeBtechniken findet man bei PlaB-Diilmer et al. (1998).
Die Konzentration der OH-Radikale wurde erstmalig
mit zwei unabhangigen Techniken gleichzeitig gemessen,
mit Laser-induzierter Fluoreszenz (LIF) und differentiel-
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Abb.7-14: Das Maisfeld und die Lage des
MeBortes (A). Die offenen Rechtecke
sind Gebaude, die z.'T. nicht benutzt wer
den. e Position der Melcontainer und
Masten ist in der Ausschnittvergrife
rung dargestellt (B). Die schraffierte
Flache ist der in das Maisfeld freigelegte
Zugang zu den Containern. Die Masten
und das Geriist dienten zur Montage von
Ansaugleitungen, Probennahmeeinrich
tungen und meteorologischen  Instru-
-4 menten, (C) zeigi die Verteilung der
Windrichtung wahrend der Kampagne.
Aws: PlaB-Dillmer et al. (1998).

ler optischer Absorptionsspekiroskopie (DOAS). Wegen
der extrem niedrigen Konzentrationen von OH-Radika-
len (tagsiiber typischerweise einige 10° Molekiile/cm?)
handelte es sich dabei keineswegs um Routinemessun-
gen. Diese Kampagne bot eine gute Gelegenheit, einen
in-situ Vergleich der beiden Instrumente durchzufithren
{Brandenburger et al. 1998, Holland et al. 1998).

Fiir einige Komponenten (Stickoxide, Kohlendioxid,
Ozon und Peroxiacetylnitrat) wurden auch vertikale
Gradienten zwischen 2 und 6 m Hohe tiber dem Boden
gemessen, um zum einen die Flisse dieser Spurengase
zwischen Boden bzw. Pflanze und Atmosphére, zum an-
deren die physikalische Deposition einiger Substanzen
zu untersuchen (Schrimpf et al. 1998).

Die generelle meteorologische Situation anderte sich
wihrend der MeBkampagne von hochsommerlichen zu eher
herbstlichen Bedingungen. Die Zeit vor dem 5. August 1994
war gepragt durch hohe Tagestemperaturen von bis zu 35 °C
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Abb.7-15: Luftaufnahme des MeBortes
(Foto: K. Koppmann).

und intensive Sonneneinstrahlung. Die typischen Windge-
schwindigkeiten lagen unter 5 m/s. Die Luftmassen waren
maritimen Ursprungs und zeigten nur eine geringe Belastung
durch kontinentale Emissionen. Bis zum 11. August 1994 4n-
dertesichdie meteorologische Situation mehrfach, es war des
dfteren bewolkt und die maximalen Tagestemperaturen san-
ken auf Werte um 25 °C. Danach lagen die Tagestemperatu-
renunter 24 °C mit Minima um 10 °C. Zwischen dem 13. und
16. August 1994 wurden Luftmassen polaren Ursprungs her-
antransportiert, die sich durch extrem niedrige Mischungs-
verhiilinisse aller Spurengase auszeichneten. Bis zum Ende
der Kampagne am 23. August 1994 war dasWetter eher wech-
selhalt, die untersuchten Luftmassen wurden tiber Frank-
reich und den Siiden Deutschlands herantransportiert und
zeigten einen deutlichen, kontinentalen EinfluB. Details zur
meteorologischen Situation wahrend der Kampagne und zu
Riickwirtstrajektorien wihrend der verschiedenen Episo-
den sind bei PlaB-Diilmer et al. (1998) und Koppmann et al.
(1998) beschrieben.



5.3 Ergebnisse

Die wichtigsten Ergebnisse seien im folgenden kurz zu-
sammengelabt. Die VOC-Emissionen aus dem Mais
waren gering, meist weniger als 10 ng pro Gramm
Trockengewicht und Stunde. Das Muster biogener
VOC in der Luft spiegelte daher im wesentlichen das
Emissionsmuster der umliegenden Baume wider, de-
ren Emissionsraten um zwei GroBenordnungen hiher
waren. Die Mischungsverhaltnisse der haufigsten Ver-
bindungen («-Pinen, B-Pinen und 3-Caren) lagen meist
bei einigen 10 pptv (,, parts per trillion per volume*®, 10°1%).
Die Mischungsverhaltnisse anthropogener VOC waren
ebenfalls niedrig. Der einzige Kohlenwasserstoff' mit
Mischungsverhilinissen tiber einem ppbv (,parts per
billion per volume*, 10¥) war Ethan, die Mischungs-
verhalinisse aller anderen Verbindungen lag zwischen
einigen 10 und einigen 100 pptv (Koppmann et al. 1998,
Wedel et al. 1998). Trotz der im Vergleich zu den an-
thropogenen VOC niedrigen Mischungsverhaltnisse
der biogenen VOC trugen diese auf Grund ihrer hohen
Reaktivitidt erheblich zum photochemischen Umsatz
aller organischen Verbindungen bei. Etwa 50 % des
photochemisch gebildeten Ozons waren auf Reaktio-
nen mit biogenen VOC zuriickzufiihren,

Verglichen mit den niedrigen Mischungsverhéltnissen
der VOC war das mittlere Mischungsverhiltnis von
Formaldehyd mit 2 ppbv erstaunlich hoch. Auch Acet-
aldehyd zeigte mit einem mittleren Mischungsverhilt-
nis von 1,4 ppbv tiberraschend hohe Werte (Benning
und Wahner 1998). Als Quelle fiir die Aldehyde wurde
der Mais identifiziert. Die Emissionen lagen teilweise
bei 2 pg pro Gramm Trockengewicht und Stunde
(Hewitt, private Mitteilung).

Fiir die Stickoxide wurden tagsiiber Mischungsverhali-
nisse von einigen ppbv beobachtet. Nachts stiegen die
Werte aul bis zu 10 ppbv an. Die Messungen zeigten,
daB die hohen nachtlichen Mischungsverhaltnisse auf
eine erhebliche Emission von NO aus dem Boden
zuriickzufithren waren (Rohrer et al. 1998).

Die Messungen der OH-Radikalkonzentrationen mit
LIF und DOAS verliefen sehr erfolgreich. Beide In-
strumente zeigten im Rahmen der MeBfehler die sel-
ben Ergebnisse (Hofzumahaus et al. 1998). Die OH-
Konzentrationen erreichten bei klarem Himmel zum
Sonnenhdchststand Maximalwerte von 107 em ¥, Nachts
sanken die Konzentrationen aul Werte unterhalb der
Nachweisgrenze von 4 - 10° em®, Abbildung 7-16 zeigt
beispielhaft den Tagesgang der OH-Radikalkonzentra-
tion vom 17. August 1994, dargestellt sind die Daten
beider MeBtechniken. Die gemessenen Tagesgange wa-
ren korreliert mit der Primarproduktionsrate von OH-
Radikalen aus der Ozonphotolyse. Abweichungen von
diesem Verhalten gab es jedoch in den frithen Morgen-
stunden und am Nachmittag, Hier scheint die Photolyse
von Formaldehyd einen nennenswerten Beitrag zur
OH-Radikalkonzentration zu liefern (Brandenburger
et al. 1998).

Peroxiacetylnitrat (PAN) zeigte auf Grund seiner pho-
tochemischen Bildung einen stark ausgepragten Tages-
gang mil Maxima amspaten Nachmittag und Minimain
der Nacht. Fiir PAN wurden auch erstmalig die Depo-
sitionsgeschwindigkeit bestimmt. Eine Bilanzierung der
lokalen PAN-Konzentrationen zeigte, daB der berech-
nete Anstieg withrend des Tages den tatsichlich beob-
achteten tberstieg. Als Grund fiir die erhohte PAN-
Produktion wird der Abbau der oben erwahnten hohen
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Acetaldehyd-Emissionen vermutet. Die Berechnun-
gen zeigen, daB aus den beobachteten Luftmassen PAN
in erheblichen Mengen heraustransportiert wurde, Da
PAN eine Reservoir-Substanz fiir NO, und HO -Radi-
kale darstellt, ergibt sich hier eine Senke [iir diese Ver-
bindungen (Schrimpf et al. 1998).

Ozon zeigte wahrend der gesamten Kampagne einen
ausgepragten Tagesgang mit Maxima am Nachmittag
und Minima in der Nacht. Die Ozonkonzentrationen
korrelierten stark mit der Hohe der Inversionsschicht.
Bei geringen Inversionshohen wahrend der Nacht sank
die Ozonkonzentration drastisch, vornehmlich infolge
der trockenen Deposition. Die aus dem Boden emit-
tierten NO-Mengen [tihrten ebenfalls zu einem Ozon-
abbau. Bei einer angenommenen Hohe der Inversions-
schicht von 100 m wurde ein Ozonabbau von 2,5 ppb/h
berechnet. Haulig wurde am Morgen ein starker Ozon-
anstieg von bis zu 10 ppb/h beobachtet. Die Bildung
von Ozon aus der Oxidation fliichtiger organischer
Verbindungen, die zu 3 - 4 ppb/h berechnet wurde,
reichte nicht aus, um diesen Anstieg zu erklaren. Es
wird angenommen, daB durch das Aufbrechen der In-
versionsschicht ozonreiche Luft aus hoheren Schichten
zugefithit wurde, was zu dem beobachteten Anstieg
fithrte (Brauers et al. 1998).

Dartiber hinaus wurden wahrend der Kampagne Pho-
tolysefrequenzen von NO,, O, salpetriger Saure und
Formaldehyd ber Messungen mit UV-Spekiralradio-
metrie bestimmt. Photolyseraten von NO, und O, wur-
den zusatzlich noch mit Hilfe von Filterradiometern ge-
messen (Kraus et al. 1998).

5.4 Zusammenfassung

Mit der POPCORN-Kampagne wurde ein einmaliger
Datensaiz an Spurengaskonzentrationen, meteorologi-
schen und physikalischen Parametern gewonnen.

Es zeigte sich, daB Mais nur eine geringe Quelle fiir , ty-
pische” biogene VOC darstellt. Villig unerwartet war
die Beobachtung, daB Mais nach langerer Trockenheit
eine erhebliche Quelle fiir Formaldehyd und Acetalde-
hyd darstellt. Die Photolyse von Formaldehyd erwies
sich als nicht unerhebliche zusatzliche Quelle fir OH-
Radikale, der photochemische Abbau von Acetalde-
hyd fiihrte zu einer vermehrien Bildung von Peroxia-
cetylnitrat, einer Reservoirsubstanz fiur HO,- und NO, -
Radikale.

Zum ersten Mal wurden zwei MeBtechniken gleichzei-
tig zur Messung von OH-Radikalkonzentrationen er-
folgreich eingesetzt und miteinander verglichen.

Eine intensive Analyse der Ergebnisse ergab, daB die
Spurengasbilanzen nicht geschlossen werden konnten,
da die Fliisse von Spurengasen in und aus dem MeBge-
biet nicht gemessen wurden. Die Ergebnisse erlaubten
aber,unter Berticksichtigung des Kenntnisstandes iiber
die chemischen Prozesse in der Atmosphére, den Netto-
ein- bzw. -austrag von Spurengasen aus dem MeBgebiet
abzuschatzen.
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Die Ergebnisse dieser Studie erlauben einen quantita-
tiven Vergleich der Einfliisse unterschiedlicher Spu-
rengase aul die troposphérische Photochemie unter
realistischen Bedingungen. Erstmals konnten grundle-
gende Abhangigkeiten der OH-Radikalkonzentration
von der UV-Strahlung und der NO,-Konzentration
aulgeklart werden.

Uberraschenderweise zeigte es sich, daB die Ozonbil-
dung wihrend POPCORN VOC- und nicht NO,-limi-
tiert war. Sollte diese Beobachtung reprasentativ sein,
hatte dies u.U. erhebliche Konsequenzen fir zukinfti-
ge Reduktionsstrategien. In diesem Fall miiBten, um
die lokalen Ozonspitzenwerte zu verringern, die VOC-
Emissionen groBraumig reduziert werden. Dies ist
natiirlich nur fur die Emissionen anthropogener VOC
mdiglich.

Zusammenfassend laBt sich feststellen, daB sich mit gut
angelegien MeBkampagnen, wie der oben beschrie-
benen, viele Fragestellungen zur Chemie der Tropo-
sphére erfolgreich bearbeiten lassen.

6 SchluBfolgerungen

Anhand der hier aufgefiihrten Beispiele von Feldexpe-
rimenten wird deutlich, welcher Aufwand notwendig
ist, um zu einem quantitativ belegten Verstandnis der
Vorginge in der Atmosphére zu gelangen. Wenn man
einen sehr strengen MaBstab anlegt, so mull man sogar
feststellen, daB die Anstrengungen, die fiir eine belast-
bare Quantifizierung der beteiligten Prozesse unter-
nommen werden,imVergleich zur Komplexitat der Na-
tur noch bei weitem nicht ausreichen. Hier ist zu haufig
ein der Problemstellung nicht entsprechender Kom-
promif zwischen Notwendigkeit und Machbarkeit in
Bezug auf die eingesetzten finanziellen und gerite-
spezifischen Ressourcen die Ursache fiir den relativ
langsamen Fortschritt der quantitativ belastbaren Er-
gebnisse,

Trotzdem ist estzuhalten, daB in relativ kurzer Zeit das
Wissen tiber viele Einzelaspekte, die zum Gesamtbild
der physikalischen und chemischen Einfliisse aufl die
Zusammensetzung und die Belastung der Luft mit
Fremdstoffen beitragen, enorm zugenommen hat.
Ahnlich wie beim Verstandnis der Wettervorgange ist
es noch ein weiter Weg von einem prinzipiellen Ver-
standnis der Ablaufe, 2.B. zum generellen Lebenszy-
klus und zum Grundmuster eines Vorgangs, zu einer
operationellen Vorhersage zu gelangen.

Ahnliches war auch im rein dynamischen Bereich der
Atmosphére zu beobachten. Bis von einem prinzipiel-
len Verstdndnis @iber den Lebenszyklus eines Tief-
druckgebiets eine quantitativ belastbare Beschreibung
im Rahmen der Wettervorhersage erreicht werden
konnte, muBte ein mithevoller Weg zuriickgelegt wer-
den. Die Feldexperimente haben einen entscheidenden
Anteil daran, daB wir uns gegenwartig an der Schwelle
belinden, an der der operationelle Einsalz der Modelle
fiir eine Prognose des Photosmogs moglich wird.
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R. DIERKESMANN, H. SANDERMANN

Wirkung von Ozon auf Menschen und Pflanzen

1 Einleitung

Ozon ist ein Gas, das fiir biologische Strukturen sowohl
der Pflanzen als auch der Tiere und des Menschen eine
aubergewohnliche Aggressivitat besitzi. Die mittlere
Ozonkonzentration in unserer erdnahen Umgebungs-
luft hat in den letzten 20 Jahren bis etwa 1995 mit
einigen Schwankungen jahrlich etwa um 1 % zuge-
nommen. Es ist deswegen sehr verstandlich, daB sich
die Offentlichkeit dieses Themas annimmit,

Der Birger kann die unterschiedlichen, auf den ersten
Blick widerspriichlich erscheinenden Aspekte des
Ozons jedoch nur schwer in Einklang bringen: In der
Stratosphare schiitzt Ozon unsere Erde, in der Tropo-
sphére ist es schadlich; bis vor wenigen Jahrzehnten
wurde Ozon als etwas Gesundes angesehen und Ozon
wird auch heute noch als Heilmittel angeboten, jetzt
soll es gesundheitsschadlich sein.

Zum Verstindnis der verschiedenen Ozonwirkungen
sind eingehende Vorkenntnisse erforderlich, die ihrer-
seils jedoch eine intensive Beschaftigung mit diesem
Thema erfordern;: ohne solche Vorkenntnisse ist eine
sachliche Diskussion kaum méglich. Die Unsicherheit
bei diesem Thema fiihrt in der Bevilkerung schnell zu
dem Gefiihl einer unausweichlichen Bedrohung,.

2 Besonderheiten des Ozons in der Troposphire

Ein Teil des Ozon entsteht auf natiirlich Weise, ohne daB
der Mensch etwas dazutut; bei vertikaler Luftstromung
kiinnen auch voriibergehend grofie Mengen von Ozon
aus der Stratosphére in bodennahe Schichten gelangen
(siche Kapitel 6). Die Halfte des erdnahen Ozons ent-
steht derzeit aber in Verbindung mit der Verbrennung
fossiler Energietrager und wird taglich neu aus Stick-
stoffdioxid und Kohlenwasserstoffen gebildet, Einzel-
heiten dazu siehe Kapitel 2. Voraussetzung fiir die Neu-
bildung von Ozon sind hohe solare Bestrahlungsstarken.
Ozon ist ein recht instabiles Molekiil. Es zerfallt leicht,
wenn es mit irgendwelchen Oberflachenstrukturen in
Berithrung kommt. Das bedeutet, daB es sich zB. in
geschlossenen Raumen nicht lange halt; die Ozonkonzen-
trationen innerhalb von Biro- oder Wohnriiumen betra-
gen deswegen (blicherweise nur etwa 20% derjenigen
Konzentration, die in der freien Luft auierhalb herrschen.

3 Wirkungen des Ozons auf den Menschen
Bei dem Zerfall des Ozons wird voriibergehend ein ein-

zelnes Sauerstoffatom [reigesetzt. Wenn dieses freie Sau-
erstoffatom mit biologischen Strukturen in Berithrung

kommt, fiihrt dies zu einer intensiven molekularen Re-
aktion, die auch eine Zellschadigung zur Folge haben
kann.

3.1 Theoretische Betrachtungen

Ozon ist ein instabiles Molekiil, das besonders bei
Temperaturen von tiber 37 *C relativ leicht zer[allt, und
dabei ein aggressives Sauerstoffatom freisetzt. Einen
solchen Zerfall kann auch eine Bertihrung des Ozon-
molekiils mit der Korperoberflache auslisen. Die Haut
des Menschen ist allerdings gut geschiitzt, so daB hier
keine Schaden zu erwarten sind. Die Schleimhaute sind

jedoch empfindlicher: Die Oxygenierung durch das

freiwerdende Sauerstoffatom fiihrt hier zu Reizungen
besonders in der Nase und dem Rachen.

Nur ein kleiner Teil des Ozons gelangt bei der Ein-
atmung in die tieferen Atemwege. Auch hier zerfallt das
Molekiil und entfaltet seine Wirkung an der Ober-
flache der Bronchien; diese sind jedoch durch mehrere
Schleimschichten bedeckt und somit fir das freie
Sauerstoffatom nicht direkt zugéangig, Es ist allerdings
moglich, daB in der oberflachlichen Schleimschicht
durch die starke Oxygenierung Molekiile entstehen,
die dann ihrerseits eine Entziindungsreaktion in der
Wand der Bronchien verursachen.

Ozon ist nur sehr wenig wasserloslich. Es kann des-
wegen nicht in relevanter Menge in den Korper auf-
genommen werden (Crapo et al. 1992) und somit auch
nicht auf dem Blutwege zu anderen Organen transpor-
tiert werden, Ozon kann also nur an den Oberf{lachen
des Karpers,und hier besonders an den Schleimhauten,
Verdnderungen hervorrufen.

32 Wissenschaftliche Untersuchungsergebnisse
3.2.1 Beschwerden

Reizungen der Nasenschleimhaut und des Rachens
konnen bei einzelnen Personen bereits bei niedrigen
Ozonkonzentrationen auftreten. An  Beschwerden
werden von einigen Personen Husten und eventuell
auch ein Engegefiihl in der Brust angegeben.

Die Empfindlichkeit gegentiber Ozon ist beim Menschen
sehr unterschiedlich ausgepragt. Es gibt Menschen, die
bereits auf sehr geringe natiirlich vorkommende Ozon-
konzentrationen reagieren, und andere, die sehr hohe
Konzentrationen ohne Beschwerden tolerieren. Eine un-
terste Konzentration, die mit Sicherheit bei niemandem
zu einer solchen Reizung fihrt, ist nicht bekannt.
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3.22 Lungenfunktion

Bereits vor tiber 25 Jahren sind Untersuchungen der
Lungenfunktion bei verschiedenen Ozonbelastungen
erfolgt. Bei vielen Personen haben sich Anderungen
der Lungenfunktion erst bei Konzentrationen von etwa
1000 pg/m® Ozon (Hazucha et al. 1989) gezeigl. Man
fand dann bei weiteren Untersuchungen heraus, daB
die Reaktionen bereits bei deutlich geringeren Kon-
zentrationen aufiraien, wenn die Personen zusatzlich
korperlich belastet wurden (Kulle et al. 1985; Folinshee
et al. 1988; Lippmann 1989). Bei leichter Belastung war
die Lungenfunktion allerdings in einigen Studien selbst
bei einer Ozonbelastung von 1000 pg/m?* nicht ein-
geschrankt (Kerr et al. 1975} teils jedoch um 10% ver-
ringert (Hackney et al. 1975; Folinsbee et al. 1977)

In einer Metaanalyse' hat Hazucha(1987) die wichtig-
sten Studien zusammengefat (Abb. 8-1). Man sieht,
daB bei zunehmender Belastung (Ozonkonzentration
oder korperliche Belastung) eine griBere Einschriin-
kung der Lungenfunktion feststellbar ist. Signifikant
wird eine solche Einschriankung unter leichter korper-
licher Belastung bei etwa 400 pg/m® und unter starker
korperlicher Belastung bei etwa 200 pg/m®.

Unter Bedingungen, wie sie auch in Deutschland gele-
gentlich auftreten konnen, haben Folinsbee et al. 1994
funktionsanalytische Messungen durchgefithrt. Die
untersuchten Personen wurden 6 Stunden lang mit
240 pg/m? Ozon exponiert und dabei jede Stunde kor-
perlich stark belastet. Es fand sich eine am ersten Tag der
Belastung mit der Zeit zunehmende Einschrankung der
FEWV1? bis zu 10%. Bei nur 1-stiindiger Belastung findet
sich keine Anderung der FEV1 bei dieser Konzentration
bzw. sogar bei viel hoheren Konzentration (600 pg/m”)

(Koenig et al. 1985; McDonnell et al. 1985a; Reisenauer et
al. 1988; Weymer et al. 1994; Koenig et al. 1990).

Die Einschrankung der Lungenfunktion laBt sich mit ei-
nem lokalen Betaubungsmittel weitgehend verhindern
(Hazucha et al. 1989). Bemerkenswert ist weiterhin, daf3
diese soflort auftretende Einschrankung der Lungenfunk-
tion nicht mit einer Anderung der Lungenmechanik ein-
hergeht (Hazucha et al. 1989); die Dehnbarkeit der Lunge
andert sich nicht signifikant. Man mubB also annchmen, dal
diese Einschriankung nicht durch eine direkte Einwirkung
des Ozons in der Lunge zustande kommt, sondern eher
durch eine reflektorisch behinderte tiefe Einatmung (Ha-
zucha et al. 1989; Beckett et al. 1985; Gong et al. 1988).

3.23 Reagibilitat

Mehrere Untersucher fanden heraus, daff die Atem-
wege emplindlicher reagieren, wenn sie eine langere
Zeit mit Ozon belastet worden sind (Holtzman et al.
1979; Folinsbee et al. 1994; Horstman et al. 1990). Unter
starker korperlicher Belastung ist eine Zunahme der
bronchialen Empfindlichkeit bei Konzentrationen von
240 pg/m® gefunden worden (Folinsbee et al. 1994).
Auffallig ist, daB es anscheinend bei dieser vermehrten
Reagibilitat keinen GewdhnungsprozeB wie z.B. bei
den o. g. Funktionsparametern gibt. Die vermehrte
Empfindlichkeit geht jedoch nach langerer ozonlreier
Zeit wieder auf das vorherige MaB zuriick (Folinshee et
al. 1986). Es entstehen also Keine Dauerschaden.

Aul diese vermehrte Empfindlichkeit ist es wohl auch
zuriickzufithren, daB Asthmatiker nach Ozonbelastung
stirker (jedoch nicht haufiger) auf Allergene reagieren
(Molfino et al. 1991). Es geniigt bereits eine geringere
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1 Zusammenfassende Auswertung mehrerer dhlicher wissenschaftlichen Studien.
2 MeDBwert aus der Lungenfunktion: Dasjenige Volumen, das nach tiefer Einatmung maximal in 1 s ausgeatmet werden kann.

(FEV1 = Forciertes epiratorisches 1 s-Volumen)
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Menge eines Allergens, um die gleiche Stérung der
Lungenfunktion auszulisen, fir die vor der Ozonbela-
stung mehr Allergen erforderlich war. Allerdings findet
sich in der Nase keine vermehrte Empfindlichkeit
gegeniiber einer allergieauslésenden Substanz, wenn
vorher mit Ozon belastet wurde (Bascom et al. 1990).
Da Asthmatiker jedoch nicht haufiger aul Ozon mit
Beschwerden bzw. mit Funktionseinschrankung rea-
gieren, ist unklar, welche Bedeutung diese vermehrte
Reagibilitat der Atemwege hat. Bei der sehr weit ver-
breiteten chronisch obstruktiven Bronchitis fand sich
auch unter korperlicher Belastung selbst bei 400 bzw.
600 pg/m* keine eindeutige Storung der Lungenfunk-
tion (Kehrl et al. 1985; Solic et al. 1982).

Die vermehrie Emplindlichkeit der tieferen Atem-
wege bildet sich besonders deutlich erst am 2. Tag der
Ozonbelastung heraus. Sie unterscheidet sich deutlich
von der oben beschriebenen, sofort auftretenden An-
derung der Lungenfunktion. Man muB also eine duale
Reaktion auf Ozon annehmen:

1. die sofortige Reaktion, die wahrscheinlich keine
direkte Veranderung in der Lunge verursacht, und
bei der sich nach 3 Tagen eine Gewohnung einstellt
(siehe 3.2.5).

2. entziindliche Reaktionen in der Lunge, besonders ab
dem 2. Tag nach der Ozonbelastung, [iir die es keine
solche Gewthnung gibt.

Beide Reaktionen sind jedoch riickbildungsfahig
(siche 3.2.7),so daB bei den in Deutschland auftreten-
den Ozonkonzentrationen nicht mit relevanten Dauer-
schaden zu rechnen ist.

3.24  Variabilitat

Im Gegensatz zu den meisten anderen SchadstofTen in
der Luft ist anscheinend fiir Ozon typisch, daB es groBe
Unterschiede im AusmaB der Reaktion gibt (McDon-
nell et al. 1985b; Horstman et al. 1990). Dies ist beson-
ders fiir die sofortige Reaktion nachgewiesen. Da die
solortige Reaktion jedoch wahrscheinlich nicht durch
direkte Einwirkung des Ozons auf die Lunge bedingt
ist, ist die Relevanz dieser Variabilitat unklar. Auffallig
ist auch, daB die Beschwerden deutlich geringer sind,
als man bei solchen z.T. doch deutlichen Veranderun-
gen der Lungenfunktion erwarten wiirde.

3.25 Gewohnung bei wiederholten Ozonexpositionen

Bei mehrfacher Exposition gegentiber Ozon zeigl sich
voriibergehend eine Gewishnung (Folinsbee et al. 1980;

Folinsbee et al. 1986; Hackney et al. 1977; Linn et al.
1982 Farrell et al. 1979). Nach 3 Tagen einer taglich
6-stiindigen Exposition mit 240 pg/m® und jeweils mehr-
facher korperlicher Belastung werden die Symptome
durch nochmalige Exposition nicht mehr ausgeliist
(Folinsbee et al. 1994). Ahnlich verhilt es sich mit den
akut auftretenden Reaktionen der Lungenfunktion.

Auf welche Weise es bei wiederholter Exposition
gegeniiber Ozon zu dieser Gewdhnung kommt, ist un-
bekannt. Einerseits wird argumentiert, daB zumindest
die Sofortwirkung des Ozons eher {iber einen Reflex-
mechanismus zu der meBbaren Anderung der Lungen-
funktion fiihrt, ohne daB relevante Anderungen in der
Lunge selber auftreten (Hazucha et al. 1989); anderer-
seits gibt es aus Tierversuchen Hinweise darauf, daB es
zu einer geringeren Diflerenzierung von Pneumo-
zyten® 11 in Pneumozyten I kommt, und dadurch die
Oberflache der Lungenblaschen geschiitzt wiirde. Eine
Verschlechterung des Gasaustauschs in den Lungen-
blaschen ist nicht zu messen gewesen (Linn et al. 1979).
Im Unterschied zu den akut auftretenden Reaktionen
bleibt die vermehrte Reagibilitit nach Ozonexposition
anscheinend fiir lagere Zeit bestehen; nach wiederholter
Exposition verringert sich die vermehrte Reagibilitat
nicht (Folinsbee et al. 1994). Der vermehrten Reagibilitit
des Bronchialsystems scheint also ein anderer Mechanis-
mus zugrunde zu liegen als bei der akut auftretenden
Lungenfunktionsanderung. In einer Langzeitstudie
konnte nachgewiesen werden, daB diese vermehrte Rea-
gibilitat eine jahreszeitliche Anderung durchmacht: Bei
denjenigen Personen, die aul Ozon reagierten, fand sich
im Frithjahr auf eine zweistiindige Ozonexposition von
360 pg/m? mit intermittierender Belastung eine deutliche
Reaktion,im Sommer und im Herbst war diese Reaktion
jedoch weitgehend verschwunden (Hackney et al. 1994).

Zusammenfassend sprechen die zitierten Untersu-
chungen dafir, daB sich der Mensch an die in der Um-
gebungsluft aufiretenden Ozonbelastungen gewshnt;
die Reaktion auf Ozon ist voriibergehender Natur und
bildet sich nach ozonfreier Zeit wieder zurtick. Die Un-
tersuchungen sprechen gegen einen Dauerschaden.

3.2.6  Zellbiologische Veranderungen

Es finden sich zahlreiche Untersuchungen, bei denen
zellbiologische Veranderungen nach einer Ozonbela-
stung gefunden wurden. Bei Spiilungen der Lunge sieht
man z.B. bei 6-stiindiger Exposition gegentiber 120
pg/m® Ozon und leichter kérperlicher Belastung ent-
ziindliche Reaktionen (Devlin et al. 1991). Nach aller-
dings recht hoher Exposition (800 pg/m* Ozon) fanden
sich auch Hinweise aul Vorlaufer von Narbenbildungen
(Koren et al. 1989). Bei 1200 pg/m* Ozon sah man bei

3 Pneumozyten sind Zellen, die sich an der Oberflache der Lungenblaschen aufhalten. Pneumozyten [ kleiden die Oberflache aus,

wihrend Pneumozyten Il mehr eine lokalisierte Bedeutung haben.
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Ratien nach 12-stiindiger Exposition Funkiionsstorun-
gen der Makrophagen' in der Lunge (Donaldson et al.
1991). Auchin der Nase sind nach Ozonexposition deut-
liche entziindliche Veranderungen gefunden worden
(Frischer et al. 1993; McBride et al. 1994: Graham et al.
1988): die Reaktion auf eine anschlieBende Antigenbe-
lastung anderte sich jedoch nicht (Bascom et al. 1990).

Es lassen sich also auch bei relativ niedrigen Ozonbela-
stungen entzandliche Veranderungen nachweisen. Welche
Bedeutung diese Verinderungen haben, ist jedoch noch
unklar. Sie sind offensichtlich bei unseren Ozonkonzen-
trationen weitgehend riickbildungsfaihig (siche 3.2.7).

3.2.7 Riickbildungsfihigkeit der ozonbedingte
Verinderungen

In Tierversuchen sind unterschiedliche Ergebnisse ge-
funden worden. Nach einjahriger Dauerexposition mit
relativ._hohen Ozonkonzentrationen (1000 pg/m?)
fanden sich bei mehreren Parametern deutliche Veran-
derungen. Eine darauffolgende ozonfreie Zeit von
3 Monaten fiihrte zu einer vollstandigen Riickbildung
dieser Veranderungen (Gross et al, 1987).

Beim Menschen konnte ebenfalls eine Normalisierung
der Lungenfunktion bereits 1 Tag nach Beendigung
einer Exposition festgestellt werden (Horstman et al.
1990). Auch die vermehrte Reagibilitat bildet sich nach
3 Tagen (Folinsbee et al. 1986) bzw. spatestens nach
1 Woche zuriick (Linn et al. 1982). Die Tatsache, daB man
bei Verlaufsstudien z.B. bei Kindern in Ferienlagern (sie-
he 3.2.8) eine Korrelation zwischen Ozonwerten und der
Lungenfunktion findet, beweist ebenfalls eine Riickbil-
dungsfahigkeit der fraglichen Veranderungen.

Der unter 3.2.5. beschriebene Gewidhnungseffekt
konnte auch Ausdruck einer Schidigung der Lunge
sein. Deshalb ist die Frage wichtig, ob dieser Effeki
riickbildungsfihig ist. Fiir die akut auftretende Ande-
rung der Lungenfunktion ist eine solche Riickbildung
nachgewiesen: Nach etwa 2 Wochen ohne Ozonexposi-
tion findet sich wieder die gleiche Reaktion wie bei der
ersten Exposition (Horvath et al. 1981).

3.2.8 Untersuchungen an grofieren Bevilkerungs-
gruppen (Epidemiologie)

Es gibt zwei grundsatzliche Ansatzpunkte fiir solche
epidemiologischen Untersuchungen:

* Kurzzeiteffekte: Es werden z.B. Kinder in Ferien-
lagern untersucht, wobei jeweils die Beschwerden
bzw. die Lungenfunktionswerte gegeniiber den
jeweiligen Ozonwerten korreliert werden.

» Langzeitelfekie: Es werden mindestens 2 verschie-
dene Bevilkerungsgruppen untersucht, die in unter-
schiedlich belasteten Gebieten wohnen und dort
aufgewachsen sind.

3.2.8.1 Kurzzeiteffekte

In den Ferienlagern findet man in den meisten Studien
bei hoheren Ozonwerten auch vermehrte Beschwerden
und verschiedentlich auch eine leichte Einschrankung
von Parametern der Lungenfunktion (Berry et al. 1991,
Higgins et al. 1990; Kinney et al. 1989; Spektor et al.
1988). Erste Effekte sind dabei bereits bei Konzentra-
tionen von 120 pg/m® gesehen worden (Spektor et al.
1988). Bei 300 pg/m fand sich bei Kindern eine deutliche
Verminderung des , Peak [low" * (Spektor et al. 1991).
Bei Kindern aus der Schweiz konnte eine Verschlech-
terung der maximalen Ausatemgeschwindigkeit bereits
bei weniger als 160 pg/m? und nur 10 Minuten kirper-
licher Belastung festgestellt werden (Braun-Fahrlaen-
der et al. 1994). Dieser MeBwert ist allerdings wenig zu-
verlassig und wird deswegen von den meisten Studien
nicht durchgefiihrt.

Da die Schwankungsbreite der MeBmethode deutlich
grisBer ist, bleiben die Funktionswerte absolut betrach-
tet im Normbereich; die Anderungen lassen sich also
anhand einer groBen Anzahl von Kindern zwar nach-
weisen, die Relevanz dieser Anderung ist jedoch ge-
ring. Aus der Tatsache, daB sich bei wechselnden Ozon-
konzentrationen eine Korrelation fand, belegt auch die
Reversibilitat der Verdanderungen; eine solche Korrela-
tion setzt voraus, daB sich der jeweilige Parameter auch
wieder bessert, wenn die Konzentration geringer wird.

3.2.8.2 Langzeiteffekte

Die Untersuchungen mit verschiedenen Bevilkerungs-
gruppen sind deswegen so schwierig, weil es zahlreiche
andere Risikofaktoren (insbesondere das Zigaretten-
rauchen) gibt, die so geringe Unterschiede, wie sie bei
Ozonbelastungen zu erwarten sind, nicht zu Tage treten
lassen. Am besten eignen sich deswegen solche Bevol-
kerungsgruppen, deren Lebenseinstellung bestimmte
Risiken ausschlieBen; eine solche Gruppe sind z.B.
. 1. Tag Adventisten®, die aus Uberzeugung nicht rauchen.
Es liegt eine groBe Kohortenstudie® (Abbey et al. 1993)
mit 3914 von diesen Religionsangehorigen vor, die in
unterschiedlich belasteten Gegenden wohnen. Es fand
sich keine signifikante Zunahme von Atemwegssymp-
tomen bei den verschiedenen Schwellenkonzentratio-
nen von Ozon (200, 240, 300, 400 oder 500 pg/m?). Fiir
Asthma fand sich bei 200 pg/m® eine etwas erhihte
Haufigkeit allerdings nur bei den Mannern; das Asth-

4 Makrophagen sind Zellen an der Oberflache der Lungenblaschen. die v.a. verschiedene Mikroorganismen aufnehmen und eventuell

entsorgen Kinnen.

5 Mebwert aus der Lungenfunktion: Maximal erreichbarer Luftstrom bei einer Ausatmung.
6 Studie, bei der eine definierte Bevolkerungsgruppe tiber einen langeren Zeitraum wissenschaftlich untersucht wird.
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ma ist insgesami etwas starker ausgepragt. Die jahrli-
che mittlere Ozonkonzentrationen betrug in den am
stiirksten belasteten Gebieten 135 pg/m? und war damit
weit (iber den bei uns tiblichen Werten von etwa 25 -50
pe/m* (Umweltbundesamt 1994). Bei dieser Untersu-
chung gelang es nicht, den EinfluB des Ozons von dem
EinfluB der inhalativen Staubbelastung zu trennen, da
beide einen parallelen Konzentrationsverlauf hatten.
Die Staubbelastung zeigte jedoch praktisch bei allen
Parametern eine deutliche Korrelation, was die These
unterstiitzt, daB die Staubbelastung einen starkeren
EinfluB hat als die Ozonbelastung (Beckett 1991).
Cohen et al. 1972 untersuchten Personen in zweistark un-
terschiedlich mit Ozon belasteten Gebieten der USA: Es
fand sich kein Unterschied hinsichtlich der Lungenfunk-
tion oder der Haufigkeit von Atemwegssymptomen.
Linn et al. (1976) fanden in den beiden Stadten Los
Angeles und San Francisco keinen Unterschied fir
Husten oder Auswurf, obwohl die mittleren maximalen
1-Stunden-Konzentrationen in Los Angeles etwa
3.5 mal so hoch waren als in San Francisco. Selbst in
dem am meisten belasteten Gebiet der USA an der
Kiiste von Kalifornien waren chronische Atemwegs-
symptome nicht haufiger als in weniger belasteien
Gebieten (Rokaw et al. 1980). Ein anderer Vergleich
zwischen zwei unterschiedlich belasteten Gebieten in
dieser Gegend ergab zwar einen etwas schnelleren
altersbedingten Abfall der FEV1; die klinischen Zei-
chen einer Atemwegskrankheit waren jedoch nicht un-
terschiedlich (Detels et al. 1987).

Eine Studie iiber die Mortalitat bei verschiedenen
Ozonkonzentrationen in New York und Los Angeles
fand eine um 0,019% erhihte Mortalitit bei 224 pg/m?
Ozon (Kinney et al. 1991). Es war allerdings nicht mig-
lich, die anderen EinfluBfaktoren auszuschalten. Den
groBten EinfluB auf die Mortalitat hatte die Tempera-
tur. Lediglich Schwerstkranke kinnen eventuell bei
Wetterlagen mit erhéhter Ozonkonzentration vorzei-
tig sterben; da sich Schwerstkranke jedoch innerhalb
von Raumen aufhalten, ist ein direkter Zusammenhang
mit Ozon unwahrscheinlich, da es in Innenrdumen
kaum eine Ozonbelastung gibt (siehe Abschnitt 2)

3.2.9 Risikogruppen

Altere Menschenscheinenweniger empfindlich auf Ozon
7u reagieren (Reisenauer et al. 1988; Bedi et al. 1989
Drechsler-Parks et al. 1987). Selbst bei 600 pg/m® fanden
sich nur bei Frauen ein Anstieg des Atemwiderstandes,
wobei die tibrigen Werte unverandert blieben (Reisenau-
er et al. 1988). In einer anderen Studie wurden Personen
im Alter von 60 - 89 Jahren mit einer sehr hohen Konzen-
tration (900 pg/m®) fiir 2 Stunden exponiert und gleich-
zeitig 20 Minuten lang korperlich belastet (Steven et al.
1989); die FVC " und die FEV1 fielen gering um weniger

als 5% (die FVCum 110 ml und die FEV1 um 170 ml) ab.
Kinder scheinen nicht empfindlicher zu sein als Erwach-
sene (Avol et al. 1985). Subjektiv treten sogar bei Kin-
dern erst bei htheren Ozonbelastungen Beschwerden
aul. Das Passivrauchen spiell eine wesentlich griBere
Rolle: in einer Langsschnittuntersuchung fand sich eine
Verschlechterung der Lungenfunktion nur, wenn die
Mutter Raucherin war (Castillejos et al. 1992): die An-
derungenwaren bei 240 pg/m? allerdings weniger als 1%.
Die meisten Untersuchungen belegen, dab Asthma-
tiker nicht haufiger auf Ozon regieren als Gesunde;
Asthmatiker zeigten selbst bei einer Ozonkonzentrati-
on von 400 bzw. 500 pg/m* keine Verschlechterung der
Lungenfunktion (Linn et al. 1978; Silverman 1979). Nur
eine Kirzlich veréffentlichte Studie hat eine etwas ver-
mehrte Empfindlichkeit gefunden (Linn et al. 1994).
Eine andere Untersuchung fand selbst bei 480 pg/m*
bei Asthmatikern noch keine Verschlechterung der
Lungenfunktion (McBride et al. 1994).

3.2.10 Wo atmet der Mensch in unserem Kulturraum
wieviel Luft ?

Da die Ozonkonzentrationen innerhalb von Raumen
wesentlich geringer sind als auBerhalb, spielt es bei der
Einschatzung der Bedeutung einer Ozonbelastung
eine groBe Rolle, wie lange sich der Mensch innerhalb
bzw. auBerhalb von Riumen aufhilt. Da sich die mei-
sten Bundesbiirger im Urlaub nicht in der heimatlichen
Gegend aufhalten, kommt es hinsichtlich der Bedeu-
tung einer regionalen Ozonbelastung besonders auf
diejenige Zeit an, die der Biirger nicht im Urlaub ist.
Schatzungen ber den Anteil, die der Biirger im Freien
verbringt, liegen bei etwa 10 - 30%. Das bedeutet, daB
sich der durchschnittliche Biirger etwa 709 innerhalb
von Raumen aufhalt, und damit in dieser Zeit wesent-
lich geringeren Ozonkonzentrationen ausgesetzi ist, als
sie bei uns im Freien gemessen werden,

3.2.11 Ozon und Krebsentstehung

Grundsitzlich ist es vorstellbar, daB Ozon zur Krebsent-
stehung beitragen kann. Ozon bewirkt bei Freisetzung des
3. Sauerstoffatoms eine , Verbrennung® auf molekularer
Ebene. Beisolchen Verbrennungen von organischem Ma-
terial konnen grundsatzlich auch krebsfordernde Substan-
zen entstehen. Bisher konnte der Verdacht auf eine solche
Krebsfirrderung beim Menschen nicht ausreichend wahr-
scheinlich gemacht werden. Im Tierversuch gibt es jedoch
einige Hinweise auf eine solche krebsfordernde Wirkung,
die jedoch nur fraglich auf den Menschen tibertraghar ist.
Dennoch hat sich die Senatskommission der Deutschen
Forschungsgemeinschalt = 1995 dazu entschlossen, das
Ozonvorlauflig als moglich krebserzeugende Substanz ein-

7 MeBwert aus der Lungenfunktion: Maximale Lultmenge, die nach einer tiefen Ausatmung wieder eingeatmet werden kann, (Forcierte

Vitalkapazitat)
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zustufen, wobei eine endgiiltige Beurteilung aufgrund un-
zureichender Informationen nicht miglich ist. Eine
schwerwiegende Krebsgelahrdung kann jedoch mit aus-
reichender Sicherheit ausgeschlossen werden.

4 Zusammenfassung und Wertung der Forschungs-
ergebnisse iiber Wirkungen von Ozon auf den Menschen

In Ruhe werden hohe Ozonkonzentrationen bis zu 1000
pg/m? toleriert. Bei gleichzeitiger starker kisrperlicher Be-
lastung geniigen jedoch bereits Konzentrationen von 180
bis 240 pg/m?,um bei unausgewahlten Personen im Mittel
eine meBbare Veranderung hervorzurufen. Die kirperli-
chen Reaktionen auf Ozon sind allerdings individuell
recht unterschiedlich. Es gibt Personen, die auf Ozon be-
reits bei geringen Konzentrationen mit Beschwerden und
eventuell auch mit einer meBbaren Funktionseinschrin-
kung reagieren. Es existieren keine Tests, mit denen Risi-
kogruppen herausgefunden werden konnten. Asthmati-
ker reagieren nicht haufiger auf Ozon als Personen ohne
Asthma. Altere Menschen scheinen gegeniiber Ozon
cher weniger empfindlich zu sein, ebenso wohl auch Kin-
der. Bei den zahlreichen Studien gibt es auch viele Perso-
nen, deren Lungenfunktion sich unter der Ozonexpositi-
on verbessert. Grundsatzlich darf man nicht von Einzel-
beobachtungen auf die Grundgesamtheit schlieBen.

Die meBbaren Verinderungen der Lungenfunktion
sind wahrscheinlich voll reversibel. Zumindest sind re-
levante Dauerschaden auch bei Langzeitexposition mit
deutlich hétheren Ozonkonzentrationen (Los Angeles,
Mexico City) nicht gefunden worden. Ohne korper-
liche Belastung werden selbst Konzentrationen von
1000 pg/m* ohne gefahrliche Reaktionen vertragen.
Es gibt nach Ozonbelastung voriibergehend eine ver-
mehrte Empfindlichkeit der Atemwege, auf allgemeine
Reizstoffe zu reagieren. Auch ist eine vermehrte Emp-
findlichkeit allergisch reagierender Personen festzu-
stellen, Die gesundheitliche Bedeutung dieser ver-
mehrten Empfindlichkeit ist offensichtlich gering.

Im Abstand von 1 Tag wiederholte Expositionen fithren
zu einer Gewbhnung, deren Mechanismus allerdings
noch nicht genau bekannt ist. Dieser Gewdhnungs-
effekt geht nach langerer ozonlreier Zeit wieder zuriick.
Es gibt keine eindeutig definierbare Untergrenze, bei
der mit Sicherheit beim Menschen keine Reaktionen
auftreten. Die gefundenen Veranderungen sind nicht ge-
fahrlich und wahrscheinlich vollstandig riickbildungs-
fahig. Relevante Dauerschaden sind nicht bekannt.

Bei den Untersuchungen griBerer Bevilkerungsgruppen
lassen sich Korrelationen zwischen Veranderungen der
Lungenfunktion und einer Ozonbelastung nachweisen;
die Veranderungen sind jedoch gering, so daB die Absolut-
werte im Normbereich bleiben. Besonders schwierig ist
eine Trennung des Einflusses von anderen inhalativen Be-
lastungen, in einigen Untersuchungen ist eine solche Tren-
nung von einer gleichzeitigen Staubbelastung nicht mog-
lich. Eine erhohte Mortalitét bei den inunserem Land vor-
kommenden Ozonkonzentrationen ist nicht anzunehmen.
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5 Wirkungen des Ozons auf die Pflanzen
5.1 Akute und chronische Effekte von Ozon

Die kurzzeitige Einwirkung sehr hoher Ozonkonzentra-
tionen (tiber 2000 pg/m?) fithrt zu akuten Schadsympto-
men, die aul der direkten Zerstérung pflanzlicher Zell-
membranen und Zellkompartimente beruhen. Man be-
obachtet Chlorosen, Nekrosen und das Abfallen von
Blattern und Nadeln. Akute Ozoneffekie werden bei
Pflanzen nicht einmal auf den klassischen, sehr hoch be-
lasteten Standorten in der San Bernardino Mountains in
der Nahe von Los Angeles beobachtet. Typisch fir die
Freilandsituation ist der Langzeiteinflub relativ niedriger
Ozonkonzentrationen um 60 pg/m® mit Spitzen bis 300
pe/m? Ozon. Hemmungen der Photosynthese und Ertrags
von Nutzpflanzen konnen bereits aufireten, ohne da
sichtbare Schaden zu beobachten sind. Bei empfindli-
chen Sorten kiinnen ErnteeinbuBen von 1026 bis 3094
auftreten. Zeitabhingig, bei Nadelbaumen haufig erst im
Folgejahr, treten unter chronischem Ozon sichtbare
Schaden, wie Chlorosen, vorzeitige Seneszenz und Blatt-
und Nadelverluste auf. Beispielsweise ist die Lebenszeit
von Nadeln stidkalifornischer Kiefernarten auf ein einzi-
ges Jahr gegentiber vier oder fiinf Jahren unter Reinluft
verkiirzt. Ein vereinfachies Schema der chronischen Wir-
kungsweise von Ozon ist in Abb. 8-2 wiedergegeben.

Das troposphérische Ozon wird durch die Spaltoffnun-
genvon Blattern und Nadeln aufgenommen, zerfallt aber
zuiiber 95% bereits im GeweberaumauBerhalb der Plas-
mamembran, dem Apoplasten. Bei diesen Reaktionen
entstehen reaktive Sauerstoffspezies. Diese greifen emp-
findliche Gruppen von Lipiden und Proteinen der Mem-
bran an. Bestimmte Pflanzenzellen werden dazu ange-
regt, selber reaktive Sauerstoffspezies in einem , oxidati-
ven Burst” freizusetzen. Ozon selbst, oder die reaktiven
Spezies aus der , Burst*-Reaktion, fithren dann zur Akti-
vierung von Signalketten und Botenstoffen mit zwei
hauptsachlichen Zielorten in der Zelle. Im Chloroplasten
wird eine Reduktion der Photosynthese und eine Blei-
chung der Pigmente beobachtet. Dieses geschieht durch
sekundér entstehende reaktive Sauerstolfspezies. Es tre-
ten dann dkophysiologische Hemmelfekte und vermin-
dertes Wachstum auf. Der Zellkern ist ein zweiter wichti-
ger Zielort. Hier wird die Expression einiger Gene redu-
ziert, besonders der Gene [tr Proteine des Chloropla-
sten. Andererseits sind inzwischen etwa fiinfzig Gene be-
kannt, die in dosisabhangiger Weise durch das externe
Ozon induziert werden. Die betroffenen Gene lassenssich
in dieselben fiinf Gruppen einteilen, die auch fiir die Ab-
wehr von Pflanzen gegeniiber Viren, Bakterien und Pil-
zen bekannt sind (Tab. 8-1). Die Pflanze verwechselt so-
zusagen Ozon mit einem Pathogen. Als Folge davon wird
das pflanzliche Abwehrsystem auBerhalb der normalen
Regulation angeregt, so daB in vielen Fallen der Angriff
von Pathogenen erleichtert wird. Es sind daher zwei
Hauptwege [iir Ozonschiaden zu unterscheiden. Der eine
Weg umfaBt Ozon in Kombination mit abiotischen
Umweltstressoren wie Temperatur, Trockenheit oder



Schwermetall-Ionen. Der zweite Hauptweg resultiert aus
der Wechselwirkung von Ozon mit biotischen Schader-
regern, wie Borkenkéfern, Viren, Bakterien und Pilzen.

5.2 Ozon als Signalsubstanz

Wie in Abschnitt 5.1 geschildert, zerfallen {iber 95%
des Ozons auBerhalb der Plasmamembran im pflanz-
lichem Gewebe. Die streng dosisabhangigen Wirkun-
genwerden daher von Ozon-Konzentrationen bewirkt,
die fiir hormonelle Wirkstoffe in Pflanzen typisch sind.
Inzwischen wurden fir Ozon sekundare Botenstoffe
identifiziert, die zu Verstarkungsmechanismen zwi-
schen Ozonaufnahme und Ozonantworten [ithren.
Zwei der in den letzten Jahren erkannten sekundaren
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Abb.8-2: Schematischer Uberblick iiber zelluldre Ozoneffekte.

Botenstoffe des Ozons sind das Ethylen (das als Alte-
rungshormon von Pflanzenschon gut bekannt war) und
die Salicylsaure, die chemisch mit dem Arzneimittel
Aspirin verwandt ist und die in den letzten Jahren als
Induktor pflanzlicher Abwehrsysteme erkannt wurde.
Die Argumente fir eine Beteiligung von Ethylen und
Salicylsidure an den in Tab. 8-1 zusammengestellten Ab-
wehreaktionen sind in Tab. 8-2 zusammengefalBt. Mit
Hilfe dieser Botenstoffe kann Ozon zwei normalerwei-
se prazise regulierte Abwehrsysteme der Pflanze unre-
guliert induzieren, namlich die hypersensitive Antwort
(ein strikt lokaler und programmiert ablaufender Zell-
tod) und die systemisch induzierte Resistenz.

5.3 Ozon im Freiland

Wie in Kapitel 6, Abb. 6-3, dargestellt, ist Ozon in den
letzten hundert Jahren durchschnittlich um das »weifa-
che angestiegen. Das jahrliche Ozonmaximum hat sich
vom Frithjahr in den Sommer verschoben, das heibt,
mehr in die Hauptwachstumsperiode landwirtschaftlicher
Nutzpflanzen. Im Vergleich dazu ist das viel diskutierte
Kohlenstoffdioxid in den letzten hundert Jahren ledig-
lich um 25% angestiegen. Unter den bekannten Luft-
schadstoffen besitzt Ozon die hichste Gifiwirkung fiir
Pflanzen. Die heutzutage gemessenen Ozonkonzentra-
tionen sind in Europa, in den USA und in vielen anderen
Lindern der Welt deutlich oberhalb der international
giltigen Grenzwerte (z.B. 60 pg/m* als Mittelwert iiber
die Vegetationsperiode (7 Monate) der WHO). Das Aus-
arbeiten vorsorglicher Kriterien wird dadurch erschwert,
daB auch die natirliche Vegetation intensiv Kohlenwas-
serstoffe, die als Ozonvorstufen dienen kisnnen, abgibt.
Auch bei der zweiten wichtigen Ozonvorstufe, namlich
den Stickoxiden, gibt es natiirliche Quellen. Die dritte
beteiligie Komponente ist das Sonnenlicht.

Die derzeitigen internationalen Grenzwerte beruhen auf
direkten, abiotischen Effekten von Ozon und sind (iber-
wiegend aus Laborversuchen abgeleitet, Hier besteht stets
die Unsicherheit, wie die Laborergebnisse auf das Freiland
tibertragen werden kénnen. Die fiir diese Frage erforder-

Abwehrreaktionen Beispiele (Pllanzenarten)

Phytoalexine Isoflavonoide {Sojabohne),

Furanocoumarine {Petersilie),

Stilbene (Kiefer, Weinrebe).

Zellulare Barrieren

Pat Imgd.‘nl.":m verwandle Proleine

Signalsubstanz

Antioxidative Systeme

Lignin und fluoreszierende Zellwandkomponenten
{Fichte, Kiefer, Petersilie, Tabak, Soja),
Extensine (Fichte, Kiefer, Buche, Petersilie), Callose (Tabak).

Basische und saure PR-Proteine {Tabak, Petersilie,
Arabidopsis thaliana, Fichte, Birke).

Ethylen (Tabak, Tomate, Kartoffel, Fichte, viele andere
Pllanzenspezies), Salicylsidure (Tabak, Arabidopsis thaliana).

Superoxidismutasen, Catalasen, Glutathion S- Transferase,
Glutathionperoxidase, Ascorbatperoxidase (Tabak,
Arabidopsis thaliana, viele andere Pllanzenspezies).

Tab.8-1:  Ozon-induzierte pflanzliche Ab-
wehrreaktionen. Die aufgefiithr
ten Reaktionen wurden in den
meisten Fallen aul der Ebene
von Boten-Ribonukleinsduren,
die durch die Aktivierung der
Genexpression entsiehen, nach
gewiesen. In vielen Fallen wurde
auchdie Anderung der zugehori
gen Enzymaktivitidten und Strel-
metabolite nachgewiesern.
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lichen Gkologischen Versuche sind bisher in keinem Land
der Welt ausreichend finanziert worden. Der oben ge-
nannte zweite Hauptschadweg des Ozons, namlich die
Forderung von Schadorganismen, war bis in jiingste Zeit
umstritten. Es besteht namlich eine zeitliche Diskrepanz
wischen den Wetterperioden, die zu hohem Ozon [iihren,
und den Wetterperioden, die zu einem hohen Angrill
durch Pilze auf Pflanzen fiithren. Ozon wird vorzugsweise
an sonnenreichen und trockenen Tagen mit hoher Tempe-
ratur gebildet, bei denen z.B. auch der Angriff von Bor-
kenkafern auf Nadelbaume begiinstigt ist. Fiir die viel all-
gemeiner vorkommenden pilzlichen Schaderreger ist je-
doch bekannt, daB eine hohe Luftfeuchte und Temperatu-
ren um 20 °C fiir die erfolgreiche Infektion nétig sind. Da
solche Wetterperioden von denen fiir hohes Ozon zeitlich
im Schnitt um 10 bis 15 Tage getrennt sind, haben viele
Fachleute geschlossen, dabB eine Wechselwirkung zwischen
Ozon und biotischen Erkrankungen unwahrscheinlich ist.
Erst das Studium biochemischer Indikatoren fir die
Ozonwirkung hat gezeigt, daB die in den Tabellen 8-1 und
8-2 sowie in der Abb. B-2 zusammengefaBten biochemi-
schen Antworten, sowie die Effekte auf Photosynthese
und Wachstum, in Pflanzen langlebig sind, und {iber Tage
oder Monate andauern. Durch den sogenannten . memory
effect”, der in der Abb. 8-3 schematisch wiedergegebenist,
werden die in einer Ozonwetterperiode hervorgerufenen
biochemischen Veranderungen in die fiir eine Infektion
giinstige Wetterperiode iibergetragen. Es ist nunmehr das
im Gebiet der landwirtschafilichen Phytopathologie seit
langem {ibliche Gebiet der Epidemiologie gelragt, das
heibt, die Beziehungen zwischen Wetterbedingungen,
Ozongehalt der Luft und Vorkommen pflanzlicher Er-
krankungen sind jetzt zusammen mit der Erfassung der
molekularen StreBantworten zu erfassen. Das neue Ge-
biet der molekularen Epidemiologie wird zu einem neuen
Verstiandnis von Mechanismen und zu einer neuen Be-
griindung besser definierter Grenzwerte von Ozon fiihren.
Zwei Ubersichtsartikel, in denen der interessierte
Leser die flir den vorliegenden Artikel benutzie
Primérliteratur und viele weitere Informationen iiber
Ozonfinden kann,sind Sandermann (1998) und Kley et
al. (1999). Ferner wird aufl die VDI-Richtlinie 2310,
Blatt 15 (1987) hingewiesen

"Memory" - Effekt
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Abb. 8-3:

Epidemiologisches Modell fir die Wechselwirkung zwischen
Ozon und biotischen Erkrankungen. Eine sommerliche Periode
firr erhohtes Ozon (-) kann mit erhéhtem Angrifl durch Bor
kenkafer zusammenfallen (—; linker Peak), wobei beide Strellar
ten an sonnigen Tagen bevorzugt sind. Andererseits sind die fiir
eine Pilzinfektion giinstigen Wetterbedingungen (—, rechter
Peak) von einer sonnigen Periode um typischerweise zehn Tage
getrennt. In der Literatur wurde bisher vorgeschlagen, dall daher
eine Wechselwirkung zwischen Ozon und erhGhten biotischen
Erkrankungen unwahrscheinlich sei. Der Fall .memory effect”
zeigt jedoch an. dall die in der Ozonepisonde induzierten bio-
chemischen Verdnderungen langlebig genug sind, um in die Wet-
terperiode erhohter Pilzinfektion hinfiberzutreten.

freigesetat.

Ethylen » Wird in vielen Pllanzenspezies in enger Korrelation mit sichtharen Ozonschaden

« Inhibitoren der Ethylenbildung schiitzen gegen sichtbare Ozonschéden,

Salicylsiure

Eine Ozon-empfindliche Tabaksorte bildet sehr frih Ethylen, wihrend die
Biosynt hese von schiitzenden Polyaminkonjugaten in einer Ozon-toleranten
Tabaksorte induziert wird.

Die Transkripte mehrerer Ethylen-biosynthetischer Gene werden als frithe
Oronantwort in Tomate und Kartoffel induziert.

Der Ozon-emplindliche Promotor des Stilbensynthase-Gens der Weinrebe

enthalt eine regulatorische Sequenz, die als Ethylen-empfindlich bekannt ist.

Ethylen kann Ozon als Induktor fiir das Stilben-Synthase- Gen der Weinrebe
ersetzen.

Salicylsdure und sein (-D-Glucosid werden durch Ozon in Tabak und
Arabidopsis thaliana induziert.

Arabidopsis thaliana - Pflanzen, die ein Salicylsdure-abbauendes Enzym
enthalten, sind in der Ozon-induzierten Genexpression gehemmt.

[Yie Boten- Ribonukleinsauren der Catalase 2, eines fir Salicylsdure
vorgeschlagenen Rezeptors, werden durch Ozon in Tabak stark induziert.
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Tab. 8-2:

Argumente fiir eine Rolle der
Signalsubstanzen Ethylen und
Salicylsdure in Signalketten fiir
Ozon. Ethylen und Salicylsdure
wirken als zweite oder dritte
Botenmolekiile fir Ozon. je
nach dem, ob sie durch Ozon
selbst oder die durch Ozon her-
vorgerufenen aktivierten Sauer
stoffspezies induziert werden.
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F-U DENTLER

Die Satellitenbilder des Jahres 1999

Die totale Sonnenfinsternis am 11. August 1999 er-
zeugte eine der markantesten Satellitenbild-Serien des
Jahres 1999 (ber Mitteleuropa. Leider war sie im etwa
100 km breiten Kernschattenbereich vom Boden aus
nur an wenigen Orten sichtbar. Dichte Wolken verhin-
derten vielerorts den Blick auf die Sonnenscheibe; die
in millionenfacher Auflage produzierten Sonnen-
finsternisbrillen blieben meist ungenutzi. Nur mit viel
Gliick konnte die Sonnenkorona beobachtet werden.

Die Verlagerung des Mondschattens auf der Erdober-
flache stellt sich in der Satellitenbild-Sequenz des
Meteosat dar: Innerhalb einer Zeitspanne von etwa

einer Stunde {iberquerte der Kernschatten den euro-
paischen Kontinent von Westnordwest nach Ostsiidost.
Um 1000 UTC (Weltzeit) lag er noch westlich von
Irland. Um 1017 UTC trat der Kernschatten bei Cher-
bourg auf den Kontinent Giber und erreichte um 1030

UTC das Saarland.

Mit 2600 km/h raste er Giber den Kontinent, lag um 1100
UTC schon iiber Ruméanien und hatte um 1112 UTC
Europa an den Schwarzmeerkiiste verlassen. Das letzte
Bild zeigt den Kernschattenbereich bereits {iber dem
Schwarzen Meer.

Meteosat VIS-Bild v. 11.08.1999 1000 LUTC

Meteosat VIS-Bild v. 11.08.1999 1030 UTC

Meteosat VIS-Bild v. 11.08.1999 1100 UTC
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Meteosat VIS-Bild v. 11.08.1999 1130 UTC



Bodenwetlerkarte vom
11.08.1999 00 UTC
{Ausschnitt aus dem
Amitsblatt des Deutschen
Wefterdienstes vom
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Hihenwetterkarte 500 hPa
vom 11.08.1999 00 UTC
{Awsschnitt aus dem Armis
Blatt des Deutschen Wetter-
dienstes vorn 11.08.19949)

Neben der Verlagerung des Kernschattens zeigt die
Satellitenbild-Serie aber auch die Bewolkungsverhalt-
nisse tber Europa sehr deutlich. Waren es {iber der
Bretagne und der Normandie ausgedehnte und dichte
Altocumulus-Wolkenfelder, die nur kleine Wolken-

liicken enthielten, regnete es aul dem Weg zwischen
Saarbriicken und Miihldorf/Inn verbreitet. Die vorste-
henden beiden Wellerkarten zeigen die synoptische
Situation am 11.08.1999 00 UTC.
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Metearclogische Stadistation Freiburg
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016 5 45 10" 1048 1"" 1144 s Verfiigung gestellt von Herrn Dr. Andreas
Unrzelt (UTG Maizarakis, Universitat Freiburg)

Uber Mitteleuropa erstreckte sich in der mittleren und
oberen Troposphare ein langwelliger Hohentrog, der
von schwach ausgepréagten Kurzwellentrigen umrun-
det wurde. Die Ursache fur den bedeckten Himmel ent-
lang des Kernschattenbereichs ist leicht auszumachen:
Die wellende Kaltfront eines Skandinavientiels, die
quer iber Deutschland und Nordfrankreich verlief.
Zwar entwickelte sich tiber Nordfrankreich die Bewol-
kung unter dem Einflub des schwachen Zwischen-
hochkeiles zuriick, so daB es wenigstens niederschlags-
frei war; die Warmfront des Tiefs bei Irland erzeugte
aber ausgeschichtete Altocumulus-Bewolkung {iber
dem Englischen Kanal, die in den Mittagsstunden die
Normandie erreichte und nur kurzzeitige Blicke auf
das Naturschauspiel gestattete.

Noch ungiinstiger waren die Wetter- und Wolkenver-
héltnisse weiten Teilen Mittel und Siiddeutschlands:
Hebung im Bereich der schleifenden Kaltfront fiihrte
verbreitet zu dichter Schicht-Quellbewdlkung mit Regen.
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Der schmale Hochkeil an den Alpen signalisierte Stau
und die Staubewslkung an der Alpennordseite mit zum
Teil schauerartigen Niederschliagen reichte bis weit in
das Alpenvorland. Nur an wenigen Orten im Kern-
schatten gab die Wolkendecke kurzzeitig einen Blick
aul das Naturschauspiel frei.

Die vorstehende Abbildung zeigt den Verlaul von Glo-
balstrahlung und Lufttemperatur wahrend der Verfin-
sterung in Freiburg. Die Globalstrahlung zeigt den er-
warteten starken Riickgang auf 0 W/m? wihrend der
Kernschattenphase. Allerdings zeigt die Kurve - bedingt
durch Bewolkungsverianderungen - starke Schwan-
kungen. Die Temperaturkurve dagegen ist wesentlich
starker gedampfit. Die Sonnenfinsternis machi sich in
einer starken Verzogerung des tagesgangbedingten
Anstiegs der Lufttemperatur zwischen 09:45 UTC und
11:15 UTC bemerkbar. Ein Temperatureinbruch ist in
dieser Stadtstation nicht festzustellen.



Buchbesprechungen - Neuerscheinungen

AMT FUR UMWELTSCHUTZ DER
LANDESHAUPTSTADT STUTT-
GARI; Stadtklima 21, 130 Daten-
sétze, 100 punkibezogene Datenséize,
275 erlauternde Texte und 500 Photos
und Graphiken. Stuttgart, 1997. Be-
zug: Amt fiir Umweltschutz, Abtei
lung Stadiklimatologie, Gaisburgstr,
4. 70182 Stutigart, DM 25,00.

Meteorologische Sachverhalte mittles ei-
nes elektronischen Mediums darzustellen
ist sicherlich ein zukunfisweisender Weg.
Wenn es sich dabei auch noch um eine glei-
chermalien klimatologisch und geogra-
phisch so interessant gelegene Stadt wie
Stutigart handelt, sind den Moglichkeiten
auch schwierige Sachverhalte im Ergebnis
anschaulich darzustellen keine Grenzen
geselzt, Wenn dann noch eine stadiebau
lich solchermalen groBzigige und umfas-
sende Planung wie die Bebauung des bis-
herigen Bahnhofareals in Stuttgart ansteht.
ware es sogar eine Unterlassung nicht die-
sen Weg der Darstellung zuwahlen. Und es
wird der Nutzer dieser CD-IRom auch nicht
enttauscht, wenn er seinen Einstieg in den
besonderen Charakter des Stuttgarter Kli
mas iiber das vom Amt fiir Umwelischutz
der Stadt Stuttgart herausgegebene Stadt-
klimainformationssystem auf CD-Rom
sucht. Sicherlich sind die Modalitaten der
Handhabung hier und da noch verbesse
rungswiirdig und die rein fachlichen Er-
gebnisse an mancher Stelle diskussions-
bedirftig, Zudem dirfte der Zweck dieser
CD-Rom auch in der Information der Of-
fentlichkeit zu suchen sein. Es ist aber
schon faszinierend, wenn der Klimatologe
eingedenk der bisherigen Praxis zur Be
stimmung von Kaltlufifliissen nur noch
seine Wiinsche beziiglich des Startpunktes
einzugeben hat und schon fiefit die Kali
luft, wenn auch manches Mal leicht talauf
wirts. Ubersichtlichere Darstellungen der
flachenmabigen Verteilung von meteoro-
logischen und lufthygienischen Parame-
tern.welche iiberwiegend auf der Basis von
Rechenmodellen ermittelt warden, wiir-
den das Auge des Betrachters noch etwas
mehr entlasten kénnen. Durch 500 Photos
und Graphiken wird dem Nutzer die Geo-
graphie der Stadt und insbesondere des
Planungsgebietes einschlieBlich der Archi-
tektenentwiirfe ndhergebracht.

Insgesamt ist es gelungen die groBe Daten-
fiille der Untersuchungsergebnisse zu einem
aullerst giinstigen Preisin einer zeitgemalen
und iibersichtlichen Form darzustellen. die
auch noch Spall macht. SchlieBlich wird noch
ein visueller Stadtrundgang angeboten, Al
lerdings stellt das Graphikprogramm einige
Anforderungen an die technische Kapazitét
des PCs Eine zweite verbesserte Auflage mit
zusdtzlichen Funktionen und erleichterter
Bedienung ist gerade zum Zeitpunkt der
Drucklegung dieses Heftes erschienen.

1 Blasing

JOUSSAUME, 5.: Klima: Gestern-Heute-
Morgen. Berlin, Heidelberg, New
York: Springer-Verlag 1996. - 143 S,
144 Abb., graph. Darstellungen, 58.00
DM, ISBN 3-540-58736-5.

Das Buch ist die deutsche Ubersetzung
der franzosischen Originalausgabe: Climat
d'hier a demain. - Paris, 1993,

Es widmet sich der {iberaus interessieren-
den Frage, ob unser gegenwartiges Klima
Teil einer langjahrigen Klimaschwankung
ist ader ob die anthropogenen Einfliisse be
reits eine Anderung des Klimas eingeleitet
haben. Die vorhandenen meteorologischen
Melreihen sind im Verhaltnis zu den Jahr
tausende wahrenden Klimaschwankungen
verschwindend kurz, so dall zur Beantwor
tung der Fragestellung dem Studium des
vergangenen Klimas wesentliche Bedeu-
tung zukommt. Mathematische Modelle
sindsokomplex.dali viele Faktoren. die Ein-
flul auf die Klimaentwicklung haben kon-
nen, noch nicht einbezogen sind und somit
Klimaprognosen noch nicht sicher abgelei-
tet werden konnen. Die Zunahme des Koh
lendioxidgehalts, der Erdtemperatur wie
das Auftreten des Ozonlochs und in gehauf
tem Malle extremer Wettererscheinungen
scheinen jedoch darauf hinzuweisen, daB die
menschlichen Aktivitaten das Klima lokal
wie auch bereits global beeinflussen.

Dias Buch befaBt sich nach einem Einlei-
tungskapitel im Kapitel 2 ,Vom Wetter
zum Klima" mit der Definition des Kli-
mas, mit Klimaklassifikationen und
Klimazonen, mit der Zuverlassigkeit von
Klimabeobachtungen und der natiirlichen
Schwankungsbreite des Klimas.

Kapitel 3 ,Das Klima der Vergangenheit”
behandelt die vorhandenen Kenntnisse
iiber die Klimageschichte, die Theorien
iiber die Ursache von Klimaschwankun
gen, die Veranderungen der Gletscheraus
dehnung, sowie die Methoden der Paldo-
klimatologie (Eiskernbohrungen, Chro
nik der Baumringe u.a.).

Im Kapitel 4, Lult und Wasser — die trei-
benden Elemente des Planeten” werden
die Atmosphére und ihre Zusammenset

zung. die atmospharische und ozeanische
Zirkulation und ihr Zusammenwirken im
Klimasystem erlautert.

Kapitel 5, Die Funktionsweise der Klima
maschine” zeigt die vielfaltigen Zusam-
menhénge zwischen Atmosphéare, Ozean
und Biosphdre aul, die zu kurzzeitigen
Anomalien (El Nino, Stidliche Oszillation)
wie zu natiirlichen Schwankungen (ber
langere Zeitintervalle fithren und die in
ihrer Komplexitat teilweise noch villig
ungeklart sind.

Kapitel 6 ., Der Mensch und das Klima"
behandelt die Auswirkungen der industriel
len Aktivitdten des Menschen und des Be
vilkerungswachstums auf die Zunahme
des Kohlendioxids und anderer Spuren
gase (Fluorkohlenwasserstoffe, Methan)
mit ihren Folgen aul die Verstarkung des
Treibhauseffektes, einen méglichen An-
stieg des Meeresspiegels, die Veranderung
des Ozongehaltes w.a..

Kapitel 7 ., Die Vorbereitung auf die Zu-
kunft” falit zusammen, dal die anthropoge-
nen Einfliisse realistische Gefahren for die
zukinftige Entwicklung des Klimas herauf
beschworen haben, jedoch auch noch viele
Unsicherheiten bestehen durch fehlende
Kenntnisse (iber die Physik der Wolken, die
ozeanische Zirkulation wa.. Die sich ab
zeichnenden globalen Auswirkungen der
menschlichen Aktivitdten erfordern welt-
weile Forschungen wie das International
Geosphere-Biosphere Program und welt-
weite politische Entscheidungen wie auf
der Konferenz iiber Umwelt und Entwick-
lung in Rio de Janeiro 1992.

Das Buch ist sicher auch dank der fliissi-
gen und sachgerechten Ubersetzung von
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Monika Huch verstandlich und sehr inter
essant geschrieben. Die Aufmachung ist
hervorragend. Das Buch hat ein Geleit-
wort von Chr. Schénwiese.

Das Literaturverzeichnis, das vermutlich
nachtraglich angefiigt worden ist, enthalt
fast ausschlieBlich deutsche Standardlite-
ratur.

G Gotschmann

WARNSIGNAL  KLIMA, WISSEN
SCHAFTLICHE FAKTEN: Heraus
geber: José L. Lozan, Hartmut Grafil,
Peter Hupfer, 1998, Wissenschaftliche
Avuswertungen., Hamburg, 464 S.,
ISBEN 3-00-002925-7.

Mit der Buchreihe Warnsignale hat einer
der Herausgeber, L1.. Lozan, ein Werk von
bisher 5 Banden geschaffen, mit dem ,ein
Beitrag zur Forderung der sachlichen Dis
kussion in unserem zukiinftigen Umgang
mit unserem Lebensraum geleistet wer
den” soll. , Das Werk richtet sich an Politi
ker, Lehrer, Studenten und Wissenschaft-
ler aller Fachrichtungen sowie interessier-
te Laien”, wie LL. Lozdn schreibt. Der
hohe Anspruch, der damit auch an das
vorliegende Buch Warnsignale Klima ge-
stelltist, ist im wesentlichen erreicht, trotz,
hier mull man sagen, wegen der tiber 100
Wissenschaftler, die als Autoren auftre-
ten. Die positive Darstellungsform dieses
Buches verglichen zu dhnlichen Biichern
mit so vielen Autoren ist wahrscheinlich
das Ergebnis der Arbeit des Gutachter
gremiums, das sich die Herausgeber zu
sammengestellt haben.

Das Buch liefert einen umfassenden
Uberblick iiber das Problem Klima und
zwar von sehr unterschiedlichen Stand-
punkten aus betrachtet. Fs werden nicht
nur die Teilgebiete Meteorologie, Ozeano

graphie, Hydrologie und Glaziologie be

handelt, sondern auch biologische und
landwirtschafiliche Aspekte werden dis-
kutiert, wie auch Auswirkungen auf Ge

sundheit, Okonomie, Kiistenschutz und
Versicherungswirtschaft. Dies alles ist aul
knapp 500 Seiten und in 71 Artikeln zu-
sammengefalt. Dabei bleibt es natiirlich
nicht aus, dali viele Probleme nur angeris-
sen werden und eine vertiefte Darstellung
nicht méglich ist. Das heiBt aber auch, dall
dies kein populdrwissenschaftliches Buch
ist.das man ohne Vorkenntnisse verstehen
kann. Der vorgebildete Leser, sef er nun
Politiker, Lehrer, Laie oder Wissenschaft
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ler (aul anderem Fachgebiet), kann aber
von diesem Buch sehr viel profitieren und
sein Wissen auffrischen bzw. erweitern.
Ein dem breiten Spektrum entsprechen-
des, schon sehr umfangreiches Literatur-
verzeichnis bietet weitere Hilfen, obwohl
hier wohl auch auf dullerste Kiirze geach-
tet worden ist.

Das Buch ist in 5 Kapitel unterteilt. Im
1. Kapitel , Klima und seine Variabilit&t”
werden die physikalischen Grundlagen
der einzelnen Klimakomponenten Atmos
phére, Ozeane und Eis dargestellt, (aube-
re) Anregungen mit solarer Faktor, Vulka-
ne, CO,-Kreislauf diskutiert und palaokli-
matische Methoden und damit abgeleitete
Ergebnisse vorgestellt.

Der Einflul der menschlichen Aktivitat
auf das Klima wird im 2. Kapitel , Anthro
pogene Klimabeeinflussung” behandelt.
[Dabei werden Anderungen in der chemi-
schen Zusammensetzung der Atmosphére
und deren Einflul aul den Treibhaus
effekt diskutiert, AuBerdem wird das Ozon
in Strato- und Troposphére behandelt
sowie direkte menschliche Aktivitaten
wie Flugverkehr, Land- und Waldnutzung
und ihre Rolle bei einer méglichen Klima-
anderung,

[Das 3. Kapitel ,Das Klima des 21. Jahr-
hunderts: Anderungen und Folgen® er
scheint als Hauptteil dieses Buches. Die
ersten der 36 Artikel benutzen numeri
sche Klimamodelle und ihre Ergebnisse
als Basis, dabei tritt die obige Bemerkung
iber die Kiirze der Artikel deutlich her-
vor: Die Modelle selber sind nur auf 4 Sei-
ten (F-W. Gerstengabe: Moglichkeiten
und Voraussetzungen fir eine Klimavor-
hersage) beschrieben. dies reicht sicher
nicht aus fiir einen Leser, der sich vorher
noch gar nicht mit solchen Modellen be
schéftigt hat.

Es werden in diesem Kapitel aber auch
viele Ergebnisse aus aktuellen und paldo
klimatischen Zeitreihen diskutiert. AuBer
dem werden die Folgen von Klimaande-
rungen auf die verschiedenen Systeme wie
Vegetation und Landwirtschall, terrestri
sche und maritime Fauna und Flora, Schifl-
fahrt und Fischerei, Wasserversorgung,
Baden, Gesundheit und die sozialen Fol-
gen behandelt.

Die Anwendung sowie rechtliche und po-
litische Fragestellungen im Rahmen des

Klimaschutzes werden im 4. Kapitel , Was
wird getan?” angesprochen. Dabei geht es
auch um die Vermittlung von wissen-
schaftlichen Ergebnissen an die Offent-
lichkeit und deren Diskussion in der OFf
fentlichkeit, dafiir ist ja gerade die Klima-
vorhersage und die Untersuchung der
Folgen eines anthropogenen Einflusses
auf das Klima ein gutes {manchmal eher
schlechtes) Beispiel. Ebenso werden die
verschiedenen  Klimaschutzabkommen
und die Protokolle sowie ihr Zustande
kommen vorgestellt.

Das 5. und letzte Kapitel , Das , El Nino-/
Southern-Oscillation-Phanomen® behan-
delt noch einmal in zwei Artikeln ein wis-
senschaftliches Problem. Im ersten Arti-
kel wird dieses pazifische Phanomen, das
aber pglobale Auswirkungen haben kann,
beschrieben und erkldrt, sowle die Mg
lichkeit der Vorhersage dargestelli. Im
zweiten Teil werden die Auswirkungen,
vor allem fiir die tropischen Lander, auf
gezeigl,

Das Buch ist allen denen zu empfehlen,
die sich mit dem Klima der Erde, seinen
Anderungen und deren Auswirkungen,
beschaftigen. Es gibt einen sehr breiten
Uberblick iiber die  verschiedensten
Aspekte der Klimaforschung. Mit einem
sieben-seitigen Glossar wird versucht,
dem interessierten Laien Hillestellung zu
geben. Auch der Preis des Buches sollte
kein Hindernis sein, dali das Buch auf vie-
len Schreibtischenvon , Klimatologen ™ zu
finden ist. L. Ruprecht
Weitere Neuerscheinungen
meteorologischer Fachbiicher
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Springer 1997, 208 S ISBN
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wird. Diese Veroffentlichungen konnen im
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gen ausleihbar. Literatur, die nicht in der
Bibliothek des DWD vorhanden ist, wird
nicht nachgewiesen. Da aber die Biblio
thek das gesamte meteorologische Schrift
tum weltweit und sprachunabhéngig sam
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Wie kommt manan MET LIS heran?
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Habilitationen, Promotionen und Diplom-Hauptpriifungen im Jahr 1996

Humboldt-Universitiit Berlin

Freie Universitit Berlin

Universitiit Bonn

Promation
SCHINKE, Hoelger: Zu den Ursachen von

Salzwassereinbriichen in der Ostsee,

Diplom Haupipriifungen

BENZ. Toralf: Zur Variabilitat meteorolo-
gischer Parameter in der freien At
mosphére und ihrem speziellen Ein
fluff auf die Variation der Tropopau-
senhéhe iiber Lindenberg,

BERGER, Birgit: Untersuchungen zum
geanderten Niederschlags. und Tem
peraturregime an der Station Linden
berg fiir die Periode 1961-1990 an
hand wvon Beobachtungsdaten und
Radiosondenaufstiegen.

DOMINEA. Stefan: Zur Anwendung der
Theorie der planetarischen Grenz-
schicht auf die Marsatmosphére.

GABLUNSKY, Langlristige
Anderungen des geostrophischen Win-
des im Meeresniveau im atlantisch-
européischen Raum.

GORNER, Heiko: Implementierung der
Strahlungsschemas nach Ritter und
Geleyn in ein numerisches Wettervor
hersagemodell.

KRUGER, Stephan: Simulationsrech
nungen mit dem Bodenfeuchte- und
Pllanzenertragsmodell SIMWASER
am Versuchsort Berlin-Dahlem.

RADKE. Marco: Bestimmung der Rau
higkeit bracher Felder aus Synthetic-

Tobias:

Aperture-Radar-Daten.

TAHL. Sigrum: Entwicklung eines Algo-
rithmus zur Bestimmung des Saulen
wasserdampfgehaltes der Atmospha
re fiir Szenen des Modularen Opto
elektronischen Scanners (MOS-B}).

WEISHEIMER, Antje: Zur statistischen
Struktur der niederfrequenten Varia
bilitat der Atmosphére. - Eine Modell
studie.

ZIEMANN, Astrid: Simulation des me
teorologischen Kegimes in Vegetati-
onsdecken mit Hilfe numerischer
Grenzschichtmodelle.
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Habilitationen

PAWSON, Steven: Die Klimatologie der
Stratopshéare: Variabilitats- und Emp
findlichkeitsstudien mit Beobachtun
gen und Modellen.

Promotionen

BAARTZ., Friedrich: Die Hautwasserab-
gabe des Menschen unter extremen
Umweltbedingungen.

NAUMANN, Steffen: Die Beziehungen
der chemisch-physikalischen Eigen
schaftenvonWolkenwasser am Brocken
(Harz) zu Transport und verschieden-
skaligen meteorologischen Parametern,

Diplom-Hauptpriifungen

FLEMMING, Johannes: Studie zur Initia-
lisierung des photochemischen Awus-
breitungsmodells REM-3 mit gemes
senen Ozonkonzentrationen.

JABLKO, Andrea: Theoretische Ansétze
zu atmosphéarischen Akustik-Schwere-
wellen.

KOZLOWSKI, Boris: Niederschlagspro
gnosen bis zu 8 Stunden mit Markov-
und Markovaquivalenten Modellen.

KUBITZ, Tassilo: Die Sensitivitat des Ber
liner Tropo-Strato-Mesosphéren Mo
dells: Effekte durch Ozonénderungen.

LIESER. Jan Leonhard: Ableitung kine-
matischer Felder der Meeresober
flache aus meteorologischen Satelli-
tenbildfolgen.

MULLER., Knut: Bildsegmentierung zur
verbesserten Rekonstruktion des op
tischen Flusses in meteorologischen
Satellitenbildfolgen.

SEDLAK. llona: Studie zur Berlicksichti
gung von Bewdlkungsdaten aus Satel
litenbildern in einem eindimensiona
len Grenzschichtmaodell,

TAUTKUS. Relf: EinfluB der Alpen auf
eine siidwestliche Strémung und die
Frontalzone bei Anndherung einer
Kaltfront. Falluntersuchung vom 15. -
17.10.1987.

Promaotionen

BORN, Kai: Seewindzirkulationen: Nu-
merische Simulationen der Seewind
front.

KLASSEN. Joachim: Wechselwirkung der
Subsysteme Atmosphare, Meereis und
COzean im Bereich einer Weddellmeer-
Polynia.

LAMBRECHT Michael: Numerische Un-
tersuchungen zur tropischen 30-60-
tagigen Oszillation mit einem konzep-
tionellen Modell.

LESSMANN., Klaus: Sensitivitatsstudien
zur Asiatischen Sommermonsunzir-
kulation mit einem zonal symmetri
schen Basismodell.

ROMER. Ulrich: Reaktion der Atmos-
phére aul SST-Anomalien. Statistisch-
dynamische Methoden und lineare Mo-
delle zur Untersuchung der Reaktion
der Atmosphédre aul Wassertempera-
tur-Anomalien anhand von ECHAM3-
Simulationen.

Diplom-Hauptpriifungen

DETHOF, Antje: Mehrfachnestung des
regionalen Klima-Maodells MCGaP.

DRUE. Clemens: Aufbau einer Profil
MebBstation im Pflanzenbestand,

DRUEN. Birgit: Simulation von SSM/1-
Mikrowellen-Radianzen und deren
Relevang for die Fernerkundung von
Niederschlagen.

ELBERSKIRCH, Jochen: Einflud tropi-
scher SST-Anomalien (ENSO) auf
das Modellklima des ECHAM3/T21
GOM nérdlich von 55" Nord.

HACKER, Stephan: Probleme mit der
Dampfungskorrekiur von Radardaten.

HOFFMANN, Jirgen: Synoptik siidaus
tralischer Kaltfronten.

KLEIN, Thomas: Idealisierte Simulatio-
nen polarer Mesozyklonen: Mesozy-
klogenetische Prozesse in der osili
chen Weddellmeerregion.

KREMER. Monika: Analyse von Flug-
zeugmeBdaten einer siidaustralischen
Kaltfront unter kritischer Betrach
tung des Flugweges.



Universitit Dresden

Universitit Géttingen

Dhiplom-Hauptpriifung

MECKLENBURG. Susanne: Die Ande-
rung der langwelligen Ausstrahlung
nach dem Auftreten von Wolken in Ab-
hangigkeit von deren optischen Eigen-
schaften.

Universitit Frankfurt am Main

Habilitation

WACKER. Ulrike: Qualitative Analyse
von dynamischen Systemen der Wol-
kenmikrophysik.

LDiplom-Hauptpriifungen

HASSELBECK, Thomas: Das konturdy
namische Verfahren in der atmosphé
rischen Wirbeldynamik.

KLAUER. Matthias: Bestimmung von
Wind- und Temperaturprofilfunktio-
nen in der Prandtlschicht Gber einem
Waldgebiet mittels Ultraschallmes-
sungen an einem Turm.

MINNERT, Robert: Statistische Analyse
des Zusammenhangs von skandinavi-
schen Baumringparametern mit Tem
peraturzeitreihen und Temperaturre-
konstruktionen bisins 17, Jahrhundert.

PICHT. Achim: Zur Konsistenz von appro
ximierten Flachwassergleichungen zur
Behandlung von Rossby- und Schwere-
wellen.

WALTER. Andreas: Die Anwendungs-
moglichkeiten selbstorganisierender
neuronaler Netze in der Klimatologie
am Beispiel globaler und hemisphéri-
scher Temperaturzeitreihen.

Universitit Freiburg

Diplom Haupipriifungen

ACKERMANN, Barbara: Aul- und Abbau
der Schneedecke am ARINUS-Stan-
dort Schluchsee im Winter 1994/1995,

LINSER, Stefanie: Human-biometeoro-
logische Funktionen von Wildern.

SCHILLL Armin: Vergleich der Verdun-
stung dreier Waldstandorte.

Institut fiir Bioklimatologie
FPromotion
VEITHEN. Corine: lonentransporte

durch Cuticlen von Buchenblittern
und Fichtennadeln.

Diplom-Haupipriifungen

OFFERMANN, Markus: Zwei Methoden
zur Bestimmung der Transferwider
stiande bei der Deposition atmospha-
rischen Schweleldioxides auf Fichten-
nadeln und Buchenblittern.

SCHUTZ, Christoph: Eddy-Korrelations-
messungen von COy-Flitssen im Sol-
ling - Aufbau und Test eines MeB-
systems.

SCHMIEDER, Ralf: Transport fiihlbarer
und latenter Energie in der atmospha
rischen Grenzschicht iiber einem
Fichtenbestand.

TWOREK. Thomas: Feldmessungen von
turbulenten Transporten von Wasser-
dampf und Kohlendioxid dber und in
einem Fichtenbestand.

Universitit Géttingen

Institut fiir Geophysik

FPromotion

HARNISCH, Jochen: Die globalen atmo
spharischen Haushalte der Spurenga
se Tetrafluormethan (CF4) und He
xafluormethan (C2F6).

Universitit Hamburg

Habilitationen

BOSENBERG, Jens: Fernerkundung der
Troposphire mit dem LIDAR-Ver-
fahren der differentiellen Absorption
und Streuung.

SCHLUNZEN. Heinke: Validierung hoch

aullosender Regionalmodelle.

Promotionen

BARTSCH, Barbara: Fernerkundung des
Wasserdampfgehalts der Atmosphére
iiber Land aus riickgestreuter Son-
nenstrahlung.

BETANCOR GOTHE. Margarita: Bo-
dengebundene Fernerkundung von
Eiswolken im nahen Infrarot.

BOIN, Manuela: Numerische Modellie
rung des Lebenszyklus von Kondens-
streifen und Cirrusbewalkung,

GIERING, Ralf: Erstellung eines adjun-
gierten Modells zur Assimilierung von
Daten in ein Modell der globalen
ozeanischen Zirkulation.

GIORGETTA. Marco: Der Einflull der
quasi-zweijahrigen Oszillation auf die
allgemeine Zirkulation: Modellsimu
lationen mit ECHAMA4.

KADUK, Jorg: Simulation der Kohlen
stoffdynamik der globalen Landbios
phére mit Silvan: Modellbeschreibung
und Ergebnisse.

KOCH. Wolfgang: Solarer Strahlungs-
transport in arktischem Cirrus.

LOHMANN, Dag: Hydrologische Model-
lierung auf der regionalen Skala.

LOHMAMNN, Ulrike: Sensitivitat  des
Modellklimas eines globalen Zirkula
tionsmaodells der Atmosphére gegen
iiber Anderungen der Wolkenmikro-
physik.

ROTH. Beate: Bildung von H50,-H,O
Aerosol in einem vertikalen lamina
ren Stromungsreaktor.

TAURAT, Daniel: Windfelder iiber See
unter Verwendung von Satelliten-
daten und Druckanalysen.

THIEMANN, Stefan: Die vertikale Struk-
tur der konvektiven Grenzschicht

wahrend  arktischer  Kaltluftaus-
briiche fiber See.
V0SS, Reinhard: Entwicklung eines

Kopplungsverfahrens zur Reduzie
rung der Rechenzeit von Atmospha
re-Ozean-Modellen,

ZORITA CAINVO. Miguel: Turbulenz-
charakteristiken von Golfstromira-
jektorien in einem quasigeostrophi-
schen Zirkulationsmodell basierend
auf Lagrange'schen Vorticitytracern.

Diplom-Hauptpriifungen

AFFELD, Bjorn: Zugbahnen der Tief
druckgebiete in téglichen ECMWF-
Analysen {iber dem Nordatlaniik.

BAUER, Hans- Stefan: Die tropische Ost
Strahlstromung  in den ECHAM
Modellen des MPLL

BAUER, Susanne E.: Untersuchung einer
einfachen  anthropogenen Klima
dnderung mit einem vereinfachten
globalen atmosphérischen Zirkulati-
onsmodell.

BRECHTEL, Udo: Die Vertikalstruktur
der arktischen Grenzschicht iiber Eis
im Winter und Frithsommer unter-
sucht an Hand von Radiosondenmes-
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sungen von Bord des Forschungsschil
fes Polarstern.

FIEDLER. Lars: Bestimmung des War-
meflusses an der Grenzflache Luft-
Wasser mittels FTTR-Spektrometrie.

FORTMANN, Martin: Die Charakteristi-
ka der rollenartigen Sekundérzirkula-
tion in Wolkenstrallen bei Kaltluftaus-
britchen vom arktischen Meereis auf
das offene Wasser untersucht anhand
von Flugzeugmessungen wahrend
ARKTIS 03

JOST, Volker: Stabilitdtsuntersuchungen
des Sca-RaB-Kanals im sichtbaren
Spektralbereich durch Vergleich mit
Meteosat-Daten.

KORRIES, Martin: Anwendung eines
mesoskaligen Modells auf die Mikro-
skala am Beispiel von Gebiude-
umstrémungen.

KOVAR, Anke: Vergleich
Grenzschichten im Windkanal und in
der Natur.

KUBATZKI. Claudia: Numerische Expe
rimente zu den globalen biogeophysi
kalischen Wechselwirkungen wahrend
des Letzten Glazialen Maximums
(21 000 Jahre vor heute).

MAAK.  Kathrin:  Variabilitat  des
Schneeglackenblithbeginns in Abhén-
gigkeit von den lokalen und grolirdu-
migen Temperaturschwankungen.

MADANI, Navid: Untersuchung von
Kaltluftausbriichen mit Hilfe von
NOAAJAVHRR -Satellitendaten.

MERSCHIEVE, Angelika: Uber die
Ursachen der Lebensdauer von Kon
densstreilen.

ROHBRECHT. Bettina: Haufigkeit und
Vertikalstruktur niedriger Inversio-
nen iiber Hamburg im Zeitraum Marz
1995 bis Mai 1996.

SCHUBERT. Martina: Analyse der Zy-
klonenbahnen iiber dem Nordatlantik

neutraler

in Kontroll- und Szenarienrechnungen.

STAHMANN, Michael: Der Einflull un
terschiedlicher Bodentypen auf die
von einem globalen Atmosphére-
Biosphére Modell berechnete Vege
tationsverteilung.

STOCKHAUSE, Martina: Reicht ein ein-
faches Chemiemodul zur Ozonberech-
nung in einem mesoskaligen Modell?

WASZKEWITZ. Susanne: Der Wasser-
kreislauf in der Atmosphdre tiber dem
Viktoria-See aus Satellitendaten.

WILSHUSEN, Michaela: Bestimmung
und Auswertung von Zyklonenbah
nen aus Beobachtungsdaten Giber dem
Mordpazifik.
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WOLKAU, Andreas: Der Einflub von
Niederschldgen auf Stratocumulus
bewalkung: eine Modellstudie.

ZECK, Frank: Formulierung konsistenter
Randbedingungen fiir  ozeanische

Zirkulationsmodelle.

Universitit Hannover

Promotionen

HEHL., Oliver: Die Bestimmung der
hydrodynamischen Rauhigkeit der
Unterseite polaren Meereises - nume-
rische Simulationen.

JURRENS, Rolf: Parameterisierung der
Gebietsverdunstung zur Verwendung
in meso- und makroskaligen meteo-
rologischen Simulationsmodellen.

KREASENBRINK, Alols: Partikelférmige
Dieselmotoremissionen und ihr Bei
trag zur Immissionsbelastung in Stad-
ten Niedersachsens.

SCHERF. Andrea: Turbulenzmessungen
in der konvektiven Grenzschicht zur
Bestimmung von Flachenmittelwer-
ten turbulenter Warmefliisse.

Diplom-Hauptpriifungen

GELHARDT, Frank: Bestimmung zwei-
dimensionaler Geschwindigkeitsfelder
mittels digitaler Bildanalyse bei Tank
experimenten im rotierenden System.

HOFMANN, Michael: Erste Feldmessun
gen turbulenter Flisse in der Arktis
mit der Hubschrauberschleppsonde
HELIPOD.

KLOCKE., Britta: Turbulenzuntersuchun-
gen in der freien Atmosphére anhand
von Flugzeug- und Radiosondendaten.

MICHALICA, Andreas: Untersuchung
von Sturmsituationen an der deut-
schen MNordseekiiste sowie ein Ver
gleich mit Klimasimulationsrechnun
gendes ECHAM 3.

PAHL, Ulrike: Numerische Simulation
nachtlicher Kaltluftabfliisse zur Inter
pretation von SAR-Aufmahmen.

SCHAARSCHMIDT. Oliver: Ausbrei-
tungsmodelle fiir Luftbeimengungen:
Ein Vergleich.

SCHRADER. Uwe: Laborexperimente
zur Bildung und Dynamik von Wir-
beln iiber einer bodengefiihrten Dich-
testramung im rotierenden System.

WEHNER, Birgit: Mesoskalige Struktu-
ren in der freien Atmosphare tber
dem Harz.

Universitit (TH) Karlsruhe

Promotionen

ECHLE. Georg: Ableitung von optischen
und mikrophysikalischen Parametern
stratosphirischer Aerosole aus Emis-
sionsspekiren im infraroten Spekiral-
bereich.

GRUNWALD. Jirgen: Messung und Ana
lyse turbulenter Warmefliisse in der
konvektiven atmosphérischen Grenz
schicht tiber inhomogenen Landober
flachen.

KUNTZ, Martin: Bestimmung der Hohen-
verteilung stratosphérischer Spuren-
gase aus Emissionsspekiren  eines
bodengebundenen Millimeterwellen-
Radiometers.

LENZ, Claus-Jirgen: Energieumsetzung
an der Erdoberflache in gegliedertem
Gelande.

MULLER, Andreas, 1995: Parallelisie-
rung numerischer Verfahren zur Be
schreibung von Ausbreitungs- und
chemischen Umwandlungsprozessen
in der atmosphérischen Grenzschicht.

SCHWARTZ, Angelika:
Simulationen zur Massenbilanz che-

Numerische

misch reaktiver Substanzen im meso-
skaligen Bereich.

WENZEL, Andreas: Die Energieumsatze
an der Erdoberflache in einem Gebiet
starker orographischer Gliederung.

Dhiplom-Hauptprifungen

KEIL.Christian: Behandlung einer Punkt-
quelle in der numerischen Ausbrei-
tungsrechnung,

KELLMANN, Sylvia: Numerische Simu-
lation einer Kanalstromung um ein
quaderformiges Bauwerk.

KEMNITZER., Holger:
Untersuchung der Refraktion in der
Atmosphére fiir Infrarot-Messungen.

NOLLE, Michael: Modifikation und Ei-
genschaften von OzonmeBgerdten fir
deren Einsatz auf Linienflugzeugen.

RAMIN., Friedrich von: Fallstudie einer
Sturmzyklonenentwicklung tiber West-

Numerische

EUropa.

SCHUSTER, Volker: Simulation des Win-
ters 1992/1993 mit einem dreidimen-
sionalen numerischen Modell der
mittleren Atmosphére.

STUBER. Armin: Analysen zum Warme
haushalt des Erdbodens in inhomoge-
nem Gelande.



Universitit Kéln

FPromotionen

LIPPERT. Elmar: Der EinfluB von Flug-
zeugabgasen aufl die Zusammenset-
zung der Atmosphire: Untersuchun-
gen mit einem mesoskaligen Chemie-
transportmodell.

MULLER. Sabine: Die Bedeutung der
Mie-Streuung fiir die Berechnung von
aktinischen Fliissen und Photolyse
frequenzraten in der Stratosphére.

SOGALLA. Martin: Die Rolle der Baro-
klinitat fir die synoptische Stérungs-
aktivitdit im nordhemisphérischen
Winter - reale Atmosphare und Kli-
mamodell ECHAM.

YUN,Won-Tai: Verdnderungen der transi-
enten Wellen und Anregungsmecha-
nismen durch anthropogene Einfliisse.

ZIEGENBEIN, Claus: Die Behandlung
von Chlor in einem mesoskaligen
Chemietransportmodell:  Gas-  und
Aerosolphase.

Diplom-Hauptpriifungen

BUHNEMANN, Jan: Feldtest hochire-
quenter seismischer Quellen in kri-
stallinem Gestein.

DONAT, Andreas: Untersuchung der ma-
gnetischen  Horizontalkomponenten
bei long-offset transient electroma-
gnetics (LOTEM).

HESSLAND. Thomas: Krustenstrukturen
im Bereich der Osteuropaischen Plati-
form im Lichte der Tiefenseismik.

IHRIG, Michael: Entwicklung eines zwei-
dimensionalen  Chemie-Transport-
Madells und seine Anwendung zur
Analyse sommerlicher Photosmog
Episoden.

KARL. Johann: Untersuchungen korona-
ler Turbulenz mit den Dopplerdaten
der ersten Sonnenkonjunktion 1991
von ULYSSIS.

KESSELER, Themas: Einfliisse auf die
Jahr-zu-Jahr Veranderlichkeit tropi
scher innerjahreszeitlicher Zirkulati
onsschwankungen.

MOLITOR, Renate: Vergleich eines Eu-
lerschen Transportmodells mit den
Daten eines Ausbreitungsexperiments.

MOLHOFF. Martin: Modellierung der
chemischen Umwandlung reaktiver
Flugzeugabgase im Tropopausen-
bereich unter Berticksichtigung ihrer
Dispersion.

PLOGER, Sven: Steuernde Mechanismen
fiir die Variabilitat der grobskaligen

tropischen Konvektion im Hambur
ger Klimamodell ECHAM.

SCHELL, Bendict: Zu den Rand- und
Anfangsbedingungen des EURAD
Chemie-Transport-Modells Version?
(CTM 2}, Erstellen eines Szenarios
auf der Basis von MeGdaten.

SCHMIDT, Hauke: Variationelle Daten-
assimilation mit Hilfe eines adjungier
ten Modells am Beispiel des RADMZ
Gasphasenmechanismus,

STEGER. Jessica: Untersuchung des tota
len Elektroneninhalts (TEC) der lo
nosphére: Vergleich zweier Methoden.

Universitit Leipzig

Diplom-Haupipriifungen

KUNZELMANN, André: Vertikale Ver-
teilung der relativen Feuchte in der
maritimen Grundschicht und ihr mitt
lerer Feuchtezustand.

MATTIS, Ina: Zeitliche Entwicklung des
stratosphérischen Aerosols nach dem
Awsbruch des Pinatubo: Analyse von
Rahmen-Lidarmessungen.

WAGNER, Frank: Abschéatzung des Ein-
Musses des Pinatubo-Aerosols aul den
stratosphérischen Ozonabbau: Beo-
bachtungen Gber Mitteleuropa.

Universitit Mainz

Promotionen

HANNEMANN, Anke: Eine experimen
telle und theoretische Untersuchung
zur gekoppelten Aufnahme von NH,,
C0 und SO, in Wassertropfen.

TSIAS, Athanasios: EinfluB des Aufplat
zens von Troplen aul das Wachstum
von Regentropfen und auf die Umver-
teilung ihrer Inhaltsstoffe.

Diplom-Hauptpriifungen

BOGS, Berit: Anteil und Gralenvertei-
lung der biologischen Pariikel in Wol-
kenwasser.

FRUH. Barbara: Untersuchungen zum
Nesting meso- und  mikroskaliger
Stromungsmodelle.

GRUBER., Sabine: Biologischer Anteil
der unléslichen Bestandteile von Par-
tikeln im Niederschlag,

LEHMANN, Alexander: Vergleich physi-
kalischer Parameter von Ombrometer
und Distrometer,

PETERS, Kristina: Die biologische Kom-
ponente des atmosphérischen Aero

sals in Mainz unter Beriicksichtigung
von Jahreszeit und Witterung,

SIEBERT. Jarg Jakob: Das Beryllium-7
im Mainzer Aerosol.

Universitit Miinchen

Promotionen

GIEZ, Andreas: Einsatz eines Wasser
dampf-DIALs und eines Heterodyn-
Wind-Lidars zur Messung des Verti
kalllusses von Wasserdampf in einer
konvektiven Grenzschicht,

HESS, Michael: Modellierung und Messung
optischer Eigenschaften von Cirren.
INCLAN, Maria G.: Modellierung nicht-
lokaler Awustauschprozesse in und

iiber hohen Pflanzenbestinden.

MOLLER, Dominique: Tropical cyelones:
a potential vorticity perspective.

REPPENGLUCK. Bernhard: Flichtige
organische Verbindungen (VOC)
ihre Verteilung, Transport und Bedeu
tung in photochemischen Prozessen
der bodennahen urbanen Atmospha
re in den GroBraumen Miinchen und
Athen.

SCHNEIDERREIT. Michael: Dynami-
sche Aspekte der regionalen Klima-
modellierung im Alpenraum.

SUPPAN, Peter: Bildung und Verhalten
der Photooxidantien
Peroxyacetylnitrat (PAN) in Regio
nen unterschiedlicher Luftschadstoff-
belastung.

Oron  und

Diplom-Hauptprifungen

ERB. Robert: Measurements of Spectral
Solar Ultraviolet Radiation on Top of
the Zugspitze (2964 m a.s.l.).

FENEBERG, Brigitte: Sensitivitatsstudien
mit einem globalen Zirkulations-
modell beziiglich luftverkehrinduzier-
ten Ozonstorungen im Tropopausen-
bereich.

FORSTER, Caroline: The Parameteriza-
tion of Convection in Numerical
Maodels.

HAAS, Katharina; Bestimmung regiona
ler Emittor-Rezeptor-Relationen im
Alpenraum.

SEIFERT. Peter, Spurenstofffliisse von
Ammoniak, Salpetersdure und Am-
moniumnitrat: Genauigkeit der Pro-
filmethode und Einfluf chemischer
Reaktionen.

ZIERL, Bérbel: Die Rolle der Strahlung
im Stratospharen-Tropospharen-Aus-
tausch in einer Hohenantizyklone.
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Universitit Graz

Habilitation
BIERNAT, Helfried K.: Verschmelzung
magnetischer Feldlinien.

Diplom-Hauptpritfungen

KURY, Georg: Meteoroclogischer Para
meter der Windenergienutzung,

SIMIC. Stana: Untersuchungen der ultra-
violetten Strahlung in Wien und auf
dem Hohen Sonnblick.

Universitit Innsbhruck

Universitit fiirr Bodenkultur Wien

Prometionen

NAGLER. Thomas: Methods and Analy-
sis of Synthetic Aperture Radar Data
from ERS-1 and X-SAR for Snow and
Glacier Applications.

SCHLOSSER. Elisabeth: Modellierung
der neuzeitlichen Schwankungen des
Hintereisferners.

Diplom-Hauptpriifungen

JAGER, Frank: Druck - Windbeziehung
am Boden am Beispiel der TMI
Daten.

LOACKER-SCHOCH. Thomas: Die ver-
tikale Temperaturverteilung in der
Talatmosphére tiber Innshruck.

RAINER. Paul: Analysen von Windmes-
sungen am Hintereisferner und Aus-
wertung der Energiebilanz, Juli 1989.

SIEGEL, Andreas: Methoden der Radar-
interferometrie  fir  glaziologische
Fragestellungen.

SCHAFFHALUSER, Andreas: Zur Heli
zitat in der synoptischen Skala.

Universitit Wien

Institut fir Meteorologie und Geophysik

Promotionen

SPREITZHOFER, Gerald: The Wels-
Weather Prediction System: Adaptation
and Validation for the Alpine Region.

STOHL. Andreas: On the Use of Trajecto
ries fiir Establishing Source Receptor
Relationships of Air Pollutants,
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Promotionen

BREYCHA. Marina: Natirliche Schwan-
kungen und anthropogene Einflisse
des stratospharischen Ozons iiber
Osterreich.

PRAHBA, Thara:
Modellierung von lokalen Stromungs-

Massenkonsistente

strukturen und die Anwendung fiir at-
mosphérische Transport- und Diffusi
onsmodellierung.

KARIPOT, Anandakumar: Untersuchun-
gen iber den Einflullvon Unstetigkeit
der Warmeumsatzes im Gelande.

Diplom-Hauptpriifung

SIMIC, Stana: Gegeniiberstellung von
Registrierungen mit UV-Dosimetern
im Gebirge und in der Ebene.

LEHNING. Michael: Transport processes
and regional pollutant budgets over
topography of varying complexity.

SCHRAFFT, Christoph: Data Assimilation
and Mesoscale Weather Prediction:
A study with a forecast model for the
Alpine Region.

WIDMANN, Martin: Mesoscale variabili-
ty and long-term trends of Alpine pre
cipitation and their relation to the
synoptic-scale flow.

Universitit Basel

ETH Ziirich

Promotionen

AEBISCHER, Urs: Low-level potential
vorticity in Alpine flows.

HENRICH. Werner: Mikrophysikalische
Vorgénge im Hellen Band.

HERING, Alessandro: Primére und se-
kundare Aerosolpartikel in der plane-
taren Grenzschicht wahrend Photos-
mog-FEpisoden in der Schwelz.

HIRTER. Hans: Mehrdimensionale Inter
polation von meteorologischen Fel-
dern zur Berechnung der Brechungs-
bedingungen in der Geodésie.

KAUFMANN, Pirmin: Bodennahe regio
nale Windfelder iber komplexer
Topographie.

Promaotion

WUTHRICH, Michael: In Situ Measure
mant and Remote Sensing of Soil
Moisture Using Time Domain Reflec-
tometry, Thermal Infrared and Active
Microwaves,

Diplom-Hauptpriifungen

OERTLIN, Michael: Der Mahlin-Jet - Ein
regionales Phanomen mit aberregio-
nalen Ursachen. Darstellung und
Auswertung von Daten aus dem Teil-
projekt MISTRAL des Regio-Klima-
Projektes REKLIR

BRUN, Matthias: Landsat-TM-gestiitzie
Modellierung der Schneeschmelze in
MNW-Spitzbergen.

SCHILLING, Anja: Ableitung der kurz-
welligen Reflexion und solaren Albe-
do im REKLIP-Gebiet aus Landsat-
TM-Daten.

KAREL. Jana: Vergleich der Strahlungs-
meBgerdte  im  REKLIP-MeBnetz:
STRAKA.

STUDER. Kaspar: Berechnung der tur-
bulenten Warmeflisse tiber landwirt-
schaftlich genutzten Oberflachen an
hand mikrometeorologischer Me(-
daten aus dem REKLIP-Teilraum
Siidlicher Oberrhein.

PLATTNER, Gian-Kasper: Analyse und
Abschiatzung der verkehrsbedingten
Luftbelastung in der Region Basel.



Tagungen

Symposium: 50 Jahre Numerische Wettervorhersage

Symposium: 30th Anniversary of Numeri-
cal Weather Forecasting, 9.-10. Marz 2000,
Potsdam; eine gemeinsame Veranstaliung
von DMG und EMS

Wer hatte 1950 gedacht, dall mit der ver-
gleichsweise bescheidenen Publikation des
Artikels ,Numerical Integration of the Ba-
rotropic Vorticiy Equation” der Meteo-
rologen Jule Charney und Ragnar Fjertoft
sowie des Mathematikers John von New
mann im noch jungen Journal Teffus eine
neue Ara in der Meteorologie beginnen
wiirde? In der Frithphase des Computer
zeitalters wurde durch diese Arbeit die vor
herrschende  Skepsis widerlegt, dall ein
ganzes Feld hochkomplexer Probleme
iiherhaupt lésbar sei. Dieses hatte Bjerknes
1904 postuliert und die groBartigen (aber er
folglosen) Arbeiten von Richardson be-
statigten es 18 Jahre spater scheinbar. Sogar
noch 1946 hatte Houghton die grobien Zwei
fel unterstrichen, indem er sagte, dall das be
schriinkte Wissen um die physikalischen
Prozesse in der Atmosphére kein guter Aus-
gangspunki fiir die Wettervorhersage sei.

Die Entwicklng grundlegender theoreti
scher Ansétze der Atmosphédrenphysik in
den fiinfziger Jahren war allein noch nicht
der Durchbruch zur Numerischen Wetter
vorhersage. Aber dank der stiirmischen Ent-
wicklung der Computertechnologie konnte

sich ein wahrhaft dynamisches System ent

wickeln, das die heutigen benutzien Wetter

prognosestrategien erst ermoglicht, Mit zu

nehmender Genauigkeit konnte in Zeitska

len jenseits von 14 Tagen vorgestolien und
auf diese Weise ein Musterbeispiel fiir ange-
wandte Wissenschafl aulgezeigt werden.

50 Jahre Wettervorhersage: Auf dem
geschichtstrachtigen  Telegrafenberg  in
Potsdam fand am 9. und 10. Marz 2000 Sym
posium siatt, das einige der bekanniesten
Experten der Numerischen Wettervorher
sage und verwandten Gebieten zusammen
brachte. Die Idee dazu hatten die Professo
ren Wippermann und
Bengtsson vom Max-Planck-Institut  fur
Meteorologie in Hamburg tibernahm die

Fortak. Lennart

Leitung des Programmkomitees

Dabei drehte sich alles um Geschichte,
Fortschritt und Aussichten dieses Wissen-
schaftszweiges. Dariiber hinaus gab es be
wegende Szenen des Wiedersehens unter
Freunden, viele von ihnen lebende Legen
den, die der Gemeinschaft seit der An
fangszeit angehdren.

Dias zweildgige Symposium war so ange-
legt. dabB jeder Vortragende 45 Minuten
Z.eit hatte, was allseits sehr positiv aulge
nommen wurde. Es gliederte sich in vier
Teile:

* Historische Perspekiive und regionale
Modellierung - hier kamen Norman
Philips, Aksel Wiin-Nielsen und Heinz
Reiser zu Wort;

*  Bis zur Gegenwart reichende Phase
der globalen Modellierung - Guri
Marchuk, Fedor Mesinger. Lennart
Bengtsson und TN, Krishnamurti
fithrten in diesen Bereich ein:

+  Die derzeitige Entwicklung hochauf-
lasender Modelle - Werner Wergen,
Andrew Staniforth und Jean Frangois
Geleyn berichteten iiber den neuesten
Stand:

«  Anwendungen und Zukunfisperspek
tiven — Timothy Palmer, Anton Elias-
sen und Mojib Latil gaben ihre An-
und Ubersichten an die Zuhérer weiter.

Die Kurzfassungen der in Potsdam gehal-
tenen Vortrage wird im Jahr 2001 in einem
reprasentativem Buch veroffentlicht. Es
ist tiber das Sekretariat der DMG und
EMS in Berlin zu beziehen.

Weitere Details erhalten Sie vom DMG/
EMS-Sekretar: Dipl.-Met. Arne Spekat.
clo Institut [ir Meteorologie, Freie Uni
versitdt Berlin, C.-H.-Becker-Weg 6-10,
12165 Berlin
Tel:030/79708324, Fax: 030/ 797083 29,
E-Mail: dmg@bibo.met.fu-berlin.de,

A Spekat, 03. Juli 2000

Funfte Deutsche Klimatagung, ein Beitrag zur EXPO 2000
Hamburg, 2.- 6.10.2000,Congress-Centrum Hamburg (CCH)

Vom £. bis 6. Oktober 2000 trafen sich 150
zumeist deutsche und schweizerische Klima-
forscher aus verschiedensten Disziplinen,
von der Geographie, Meteorologie bis zur
Ethnologie, Geschichte und Soziologie,
zur 5. Deutschen Klimatagung. Das tiber-
geordnete Ziel der Veranstaltung war das

interdisziplinare Gesprach zwischen Na-
tur-, Sozial- und Geisteswissenschaften,
ohne das eine sinnvolle Einbettung natur-
wissenschafilicher Kenntnisse in den ge
sellschaftlichen und politischen Kontext
der Gegenwart nicht maglich ist. In der
Vergangenhelt ist die Notwendigkeit der

interdisziplinaren Kooperation oft unter-
bewertet worden. Die zentrale Herausfor-
derung fir die Klimaforschung ist weniger
-wieindenvergangenen Jahren — das Ver
standnis und die Simulation der globalen
Dynamik und Veranderung des Klimas,
sondern vielmehr die Untersuchung des
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regionalen und lokalen Klimas im gesell
schaftlichen Kontext. Dabei kommt den
Wetterextremen eine besondere Bedeu-
tung zu. Unabhdngig von moglichen
menschgemachten Klimaveranderungen
treten solche Extreme durchaus auch oft
in Serie auf, wie viele Beispiele der histori-
schen Klimatologie zeigen. So gab es nicht
nur in den 1990er Jahren eine Reihe
schwerer Rhein-Hochwasser. Haufigkei
ten in bestimmten Zeitriumen traten
auch in fritheren Jahrhunderten auf {z.B.
um 1660 und 1830). Diese Beobachiung
unterstiitzt die Empfehlung, im Rahmen
einer Klimapolitik neben Bemiithungen
zur Vermeidung von Klimadnderungen
auch grofes Gewicht aufl die Entwicklung
der Anpassungsfahigkeit von Gesellschaft
und Wirtschaft zu legen. Diese verbesser-
te Flexibilitat ist um so dringlicher, weil
Zahlen der Versicherungswirtschaft bele
gen, dall die klimabedingten Schaden vor
allem aufgrund einer erhéhten gesell
schaftlichen und dkologischen Empfind
lichkeit in den letzten Jahren dramatisch
zugenommen  haben. Forschung dieser
Art erfordert die Zusammenarbeit von
Natur-, Sozial- und Kulturwissenschaften.
Diese Notwendigkeit wurde im Rahmen
der Tagung unterstrichen durch den erst-
mals verlichenen Eduard-Briickner-Preis.
Er ging an den Berner Historiker Prof.

Christian Plister, der sich besonders ver
dient gemacht hat durch die Rekonstruk
tion historischer Klimaveranderungen
und Dokumentation historischer Extrem-
ereignisse.

Auf folgende Einzelergebnisse ist hinzu-
weisen:

{a) Im spaten 16. Jahrhundert hauften
sich kalte und feuchte Extremereig-
nisse. e verdngstigte Bevolkerung
schrieb dies einer Verschwirung von
Hexen zu. die in einer Art , Klimapoli
tik" als ,Stindenbocke des Klimawan-
dels” in groBer Zahl verbrannt wur-
den. (Details: Prof. Christian Plister,
christian.pfister@hist.unibe.ch).

(b} Hitzewellen, auch gerade in eher
gemabigten Klimaten in Europa, stel-
len eine statistisch signifikantes Kisi
ko fiir gesundheitlich angeschlagene
Personen (Kleinkinder, altere Men-
schen) dar, dem durch geeignete Warn
systeme  effektiv begegnet werden
kann. (Details:Prof. Gerd Jendritzky,
Gerd. Jendritzky@dwd. de).

{c) Die jahrliche Vegetationsperiode in
Mitteleuropa ist in den vergangenen 40
Jahrenum etwa 10Tage verléangert wor-
den. Gleichzeitig haben sich die afrika-
nischen Wiisten drastisch vergroert,

8. Internationales Treffen zur
statistischen Klimatologie

Die | Internationalen Treffen zur statisti-
schen Klimatologie" sind seit 1979 von ei-
ner Gruppe von unabhingigen Klimatolo-
gen und Statistikern organisiert worden.
Die achte dieser Tagungen wird vom 12.-
16. Marz 2001 in Lineburg abgehalten
werden.

Zweck dieser Treffen ist es. Klimatologen
und Statistiker zusammen zu bringen. um
Konzepte und Probleme auszutauschen.
Klimatologen prasentieren  statistische
Probleme der Klimatologie {auch der
Meteorologie und verwandter Gebiete)
und die Methoden, mit denen diese Pro-
bleme zur Zeit behandelt werden. Statisti-
ker zeigen neue State-of-the-art-Techni
ken, die in der mathematischen Statistik
und anderen Gebieten entwickelt worden
sind. In der Diskussion der klimatologi
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schen Bedtirfisse und der neuen Metho-
den der Statistik werden synergetische Ef-
fekte erreicht, die die methodische Basis
der Klimatologie erweitern und der Stati

stik helfen, sich auf relevanie Probleme zu
konzentrieren.

Das achte Treffen ist in fiinf Sektionen
aufgeteilt, die jede eine spezielle Heraus

forderung der gegenwértigen Klimatolo

gie zum Thema haben: Stochastische Kli-
mamodelle: Extremwertanalyse: Statistik,
Modelle und Datenassimilation; Simulati

onsmodelle und Entscheidungsfindung.
Auch Beitrdge, die sich nicht in diesen
Themen wiederfinden, sind willkommen.

Stochastische Klimamodelle (Betreuer:
Jin-Song von Storch und Peter Miiller):
Dynamische Klimamodelle basieren auf

dieTundrengebiete dagegen verringert.
{Details: Dr.Friedrich- Wilhelm Gersten
garbe.gerstengarbe@pik-potsdam.de)
(d) Die Schneebedingungen fiir den Win-
tersport habensichin den letzten Jahr
zehnten in der Schweiz deutlich ver-
schlechtert, aber diese Verschlechte-
rung ist jedoch im Vergleich zu den
1920er Jahren nicht auffallig. obwohl
Auswirkungen
heute natiirlich ungleich starker sind
als damals. (Details: Prof. Heinz Wan
ner, wanner@giub.unibe.ch)

die  dkonomischen

Bundes- und Landesbeamte, die fir

—
o
L

die Klimapolitik zustandig sind, sind
von der Realitit der menschgemach-
ten globalen Erwdrmung mehr iiber-
zeugt als die Wissenschaltler selbst.
Kontakte zwischen diesen Beamten
und den Wissenschaftlern sind bis jetzt
unbefriedigend und miissen dringend
verbessert werden.  (Details: Prof.
Hans van Storch, storch@gkss.de}

Prof. Dr. Hans von Storch
storch@gkss.de

Dr. Gotz Floser
floeser@gkss.de

http:/fw3g.gkss.de/stafl/storch
http:/iw3g.gkss.de/hgffhdkt.himl

der Integration von Gleichungen, die die
Dynamik oder Physik des Klimasystems
reprasentieren.

Diese Modelle enthalten oft stochastische

Terme und werden dann stochastische
Klimamodelle genannt. Diese stochasti-
schen Terme werden aus zwei Griinden
beriicksichtigt:



+ Dynamische Modelle eliminieren die
schnell veranderlichen Variablen, die
nicht zum Klimasystem selbst gehéren.
Sie missen die Auswirkungen dieser Va-
riablen parametrisieren und haben so ein
SchlieBungsproblem. Dies fihrt zu sto-
chastischen Termen wie im Langevin-
Verfahren, das einen dissipativen und ei-
nen zufallig fluktuierenden Term enthalt,
und in empirischen Verfahren, die Zu
fallsvariable einfithren, deren Dynamik
von Beobachtungen oder hochauflosen
den Modellen bestimmit werden.

* Viele Parameter der dynamischen Glei
chungen und die Anfangs- und Randbedin-
gungen sind unsicher und sollten, in Uber-
einstimmung mit dem Bayes'schen Credo,
als Zufallsvariable behandelt werden.

Diese Sitzung beinhaltet Beitrdge zur
Entwicklung, Begrindung und Analyse
von stochastischen Klimamodellen.
Extremwertanalyse (Betreuer: Hasse
Alexandersson und lan Jolliffe):
Die statistische Analyse von Exiremwer
ten ist seit vielen Jahren ein Thema [t Kli-
matologen. Einige der fundamentalen Er-
kenntnisse in diesem Gebiet sind von At-
mosphéarenwissenschalllern gefunden
worden. Mit vielen praktischen Anwen-
dungen wie Wiederkehrzeiten oder Di-
mensionierung ist sie immer noch ein sehr
wichtiges Forschungsfeld geblieben. Zu
denoffenen Fragen gehort: wie erhalt man
eine gute Schiatzung bei kurzen Beob-
achtungszeiten?
Ein groBer Teil der Theorie geht von der
Stationaritét der betrachteten Werte aus
und ist aul eine Variable und einen geo-
graphischen Ort beschrankt. Mit der
wachsenden Erkenntnis, daB das Klima
nichtstationér ist, sieht sich diese Theorie
dem Problem gegentiber, wie man Ex-
tremwerte unter den Bedingungen des
Klimawandels vorhersagt. Neuentwick-
lungen in der raumlichen Modellierung,
gekoppelt mit der Maglichkeit, statisti-
sche Probleme mit eleganten. aber re-
chenintensiven Methoden zu behandeln,
erlauben es, Extremwerte an verschiede-
nen Orten gleichzeitig zu modellieren.

Diese Sitzung wird den aktuellen Stand

der Extremwertanalyse in der Klimatolo-

gie zusammenfassen und einige aktuelle

Entwicklungen im Detail behandeln.

Statistik, Modelle und Datenassimilation
(Betreuer: Dietrich Stoyan und Hans
Wackernagel):

Diese Sitzung wird eine Briicke schlagen
#wischen der statistischen Analyse von
klimatologischen und meteorologischen
Daten und einer deterministischen Inter-
pretation von klimatologischen Prozessen
durch mechanistische Modelle. Traditio
nell wird Datenassimilation verwendet,
um eine interessierende GroBe abzuschét
zen durch Kombination von Beobach
tungsdaten und den dynamischen Prinzi
pien. die das betrachtete System beherr-
schen. Angestrebt wird ein Vergleich von
Datenassimilationstechniken in verschie-
denen Gebieten, z.B. numerische Wetter-
vorhersage in Verbindung mit Reanalyse-
daten, Vorhersage mit regional gekoppel-
ten Modellen oder saisonale Vorhersage
mit global gekoppelten Modellen.

Die Sitzung will Statistiker. Modellierer
und Fachleute fiir Datenassimilation zu-
sammenfiithren. Vortrdge zu den Themen
Datenasssimilationstechniken,  statisti
sche zeit-raumliche Analyse, Geostatistik,
Zufallsmengen, Punktprozesse, Parame-
terschétzung in stochastischen Klimamo-
dellen und verwandte stochastische Me-
thoden mit der Anwendung auf klimato-
logische und meteorologische Daten wer-
den prasentiert.

Simulationsmodelle (Betreuer: Hans von
Storch und Francis Zwiers):
Simulationsmodelle werden bendétigi, um
das stochastische Verhalten von Klima
sytemen nachzuahmen. Dieses stochasti
sche Verhalten ist zum einen wichtig als in-
hérente Unsicherheit (z.B. bei dem Pro-
blem, den anthropogenen Einflull auf Kli
magdnderungen nachzuweisen), zum ande-
ren,um den Bereich der Klimavariabilitat
zu beschreiben, der Auswirkungen auf
sensitive Systeme wie Okosysteme, Ein
zugsbereiche und Meereswellen hat.

In der Klimatologie stammt die funktio-
nale Form der Simulationsmodelle oft aus
physikalischen Argumenten. Die unbe
stimmten Parameter, die in diesen Model
len enthalten sind, werden typischerweise
dadurch bestimmt, dall man das Modell an
Daten anpalit oder mit dem Ergebnis ei-
nes hochaufgelésten quasi-realistischen
Modell vergleicht. Das einfachste Beispiel

eines Simulationsmodells ist ein multiva
riates autoregressives Modell der ersten
Ordnung, das eine diskretisierte Version
eines gedampften physikalischen System
darstellt. Komplexer sind . Wettergenera-
toren”, die z.B. intern konsistente Zeitrei-
hen von rdumlich verteiltem Nieder-
schlag, Temperatur oder anderen Klima-
variablen produzieren, die statistisch von
Beobachtungen  nicht  unterscheidbar
sind. Durch spezielles Design solcher Wet
tergeneratoren kann der Einflull von nie
derfrequenten anthropogenen Signalen
oder der ENSO- Oszillation aufl Nieder-
schlagshaufigkeiten und  Sturmdauern
einbezogen werden.

Entscheidungsfindung und Nachweis an-
thropogener Klimainderung (Betreuer:
Gabi Hegerl und Lawrence Wilson)

Diese Sitzung  konzentriert sich auf
Aspekte der Entscheidungsfindung, die
von Wetter- oder Klimavorhersagen auf
verschiedenen Zeitskalen abhdngen, und
auf die Frage, wie man Beobachiungsda
ten gewinnt.aul die Entscheidungsprozes-
se gestiitzt werden kénnen.

Beispiele sind:

+ Entscheidungstheorie: Anwendung der
Entscheidungstheorie auf Wettervor-
hersagen auf kurzen und mittleren
Zeitskalen, wirtschaftliche Aspekte von
Vorhersagen, Wert von monatlichen
und saisonalen Vorhersagen,
Anthropogener  Klimawandel: Nach
weis und Abschatzung von anthropoge
nen Klimasignalen aus Beobachtungen,
Strategien zur optimalen Anpassung

mit unvollstandiger Information.

Veranstalter:

GKSS Forschungszentrum
Geesthacht GmbH,
Max-Planck-Stralie, 21502 Geesthacht
Weitere Informationen:

http:/iw3g. gkss.de/8imse. htm]
Kontakt: Dr. Gatz Fléser,

Tel. 04152/87-1834,

email floeser@gkss.de

Stand: 10, 10. 2000
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Redaktionelle Hinweise fiir Autoren

1 Allgemeines

Promet dient der Fortbildung von Mete
orologen und Weiterberatern. Die Beitrige
zum Thema des Heftes sollen den neue-
sten Stand des zu behandelnden Spezial-
gebietes auf wissenschaftlicher Basis in ef-
ner verstdndlichen und anschaulichen
Weise darstellen.

2 Textunterlagen
2.1 Textdisketten

Erstellt im Programm Word als DOC-,
RTF-, TXT-Dokument oder in einem
kompatiblen Programm. Zu jeder aul
Diskette erstellien Seite wird ein Aus-
druck benétigl.

2.2 Gliederung

Numerierung der Haupt- und Unter
abschnitte nach dem Dezimalsystem (1.
1.1, 1.2...,2, 2.1, 2.2. usw.).

2.3 Abbildungen,
graphische Darstellungen

Kontrastscharfe und reproduktionsfahige

Vorlagen (Fotos mit Hochglanz, Strich-
zeichnungen mit schwarzer Tusche und
klarer Beschriftung). Legenden zu den
Abbildungen  aul  besonderem  Blatt
beifligen.

2.4 Formeln, Gleichungen

Auf das Notwendige beschranken. deut
lich lesbar mit fortlaufender Numerierung
in runden Klammern am rechten Textrand.

2.5 Tabellen
Nur im notwendigen Umfang, klar und
ibersichtlich, ggfl. auch als Abbildungen.

2.6 Literaturzitate

Literaturhinweise im Text: ... MULLER
(1980} ... oder ... (MULLER 1980) ...

Literaturverzeichnis;

- Autoren in alphabetischer Reihenfolge.
Herausgeber werden durch den Zusatz:
«Hrsg.” gekennzeichnet.

~ Aeitschriftenaufsatz:
KURZ, M., 1982: Zum Einflub diabati-
scher Prozesse aufl die Frontogenese in
Bodenndhe. Meteorol. Rdsch,, 35,21-30.

~ Buch:
SCHONWIESE. C.-D.. 1980: Klima-
schwankungen. Berlin: Springer-Verlag,
181 5.

3 Korrekturen

Autoren, die das Thema des Hefies behan
deln, erhalten Fahnenabziige ihres Beitra
ges zur Korrektur. Die Umbruchkorrektu-
ren werden von der Hauptschriftleitung
durchgefiihrt.

4 Belegexemplar, Fortdrucke

Autoren des Hauptthemas erhalten je 5
Belegexemplare des betreffenden Hefies.
Autoren von Kurzmitteilungen (3spaltige
Texte} je 1 Heft. Zusatzliche Exemplare
kénnen gegen Erstattung der Fortdruck-
kosten bei der Riicksendung der Korrek-
turen bestellt werden.

Manuskriptsendungen werden erbeten:
Deutscher Wetterdienst
Hauptschriftleitung Promet

Postfach 70 04 21

22004 Hamburg

Telefon 040/ 66 90-18 09

Telefax 040/6690-18 02

e-mail: hein-dieter.behr@dwd.de
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