Einleitung

Die Lufthille, die unseren Planeten umgibt, ist der Teil des Systems Erde, dem @agr im t
lichen Leben am unmittelbarsten ausgesetzt sind. Dennoch waren die Vorstellungen der
Menschen von der Atmosgte lange Zeit sehr spekulativer Art. Durch ihre systematische
Erforschung, die erst Anfang des neunzehnten Jahrhunderts einsetzte, hat die &emosph
nichts von ihrer Faszination verloren, im Gegenteil: Dieses komplexe System mit einer
Vielzahl physikalischer und chemischer Prozesse in einem teils chaotischen dynamischen
Regime stellt die erfahrensten Synoptiker und ihre leistungsstarken Rechenanlagen bei der
Erstellung einer Wettervorhersage jeden Tag aufs Neue vor eine Herausforderung.

In den letzten Jahren ist besonders die Wechselwirkung des Systems Ataosplande-

ren grdden Teilsystemen der Erde in den Mittelpunkt des Interesses der Atrersioin-
schung gdickt. Die Beziehungen undiekkopplungen zwischen dem Ozean und der At-
mosplire konnten soweit aufgekt werden, d eine Vorhersage des EN§Bhinomens
maoglich war, das im Winter 98/99 die pazifische Region beherrschte und sich mit extre-
men Oirren in Indonesien und Australien und tdiberschwemmungen an den Weéistien
Amerikasaulerte ("El Niio grande”). Dem Begriff Klima wird man nicht gerecht, wenn
man nur die Atmosgine isoliert betrachtet.

Von besonderer Bedeutung sind die Wechselwirkungen des globalen Klimasystems mit
dem System "Menschheit" und der aus unserem wirtschaftlichen Handeln resultierenden
Veranderung unserer Umwelt. Mit der Entdeckung des Ozonlochs und des anthropogen
verstrkten Treibhauseffektes wurden Eirfifaktoren sichtbar, die die vitalen Eigenschaf-

ten der Atmospére in besorgniserregender Weiseanelern.

1 ENSO: El Niio Southern Oscillation
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1.1 Forschungsgegenstand

Diese Arbeit untersucht zwei Teilgebiete der anthropogeneéndferungen der Atmo-
sphére: das tropospnische Ozon und Aerosole in einer urbanen Umgebung. Der dreiato-
mige Sauerstoff spielt ebenso wie die in der Luft suspendierten Mikropartikel eine wichtige
Rolle in Fragen der Luftreinhaltung auf lokaler Ebene tbar hinaus sind diese Bestand-
teile der Luft aber auch von zentraler Bedeutuirgdias weittufige Beziehungsgeflecht

von chemischen, dynamischen und physikalischen Prozessen, in dem étracispiGase

und Partikel, das Wetter und solare Strahlung miteinander wechselwirken. Die Auswirkun-
gen menschlicher Eingriffe in dieses Gleichgewicht, wie sie sich z.B. in déndrt der
troposphéschen Ozonkonzentratigiufern, lassen sich nur auf der Grundlage von soliden
und zahlreichen M&laten beurteilen. Aus diesem Grund kann man sich von der Entwick-
lung und Anwendung von geeigneten Fernerkundungsmethoden zur Messung dieser Stoffe
einigen Erkenntnisgewinn versprechen.

Hauptaufgabe dieses experimentell angelegten Forschungsberichts ist daher die Weiterent-
wicklung der Lidar-M@&technik zur quantitativen Erfassung von Ozon und Partikeln in der
bodennahen, durch urbane Eiiste gegigten "Berliner Luft". Der Schwerpunkt liegt da-

bei darauf, diese beiden Konstituenten simultan und mit hoher zeitliche&umécher
Auflésung in der gesamten Grenzschicht zu erfassefifeldler, die Aerosole bei Lidar-
messungen von Ozon verursachednrien so beseitigt werden. Korrelationen, die auf-
grund von chemischen oder dynamischen Zusaméangein zwischen Partikeln und Ozon
bestehen, sollen sichtbar gemacht werden.

Die Auswertung von Lidar-Signalen erfordert - wie bei anderen fernerkundendeneMe
thoden auch - gfée Anstrengungen zur Aufdeckung und Beseitigung voglichen Me-

fehlern und Fehlinterpretationen, sol3dgiesem Problem in der vorliegenden Arbeit er-
hohte Aufmerksamkeit geschenkt wird. Entsprechend viel Raum nimmt daher die Be-
schreibung der Auswertung von Lidardaten ein (Kapitel 4). Als besondere Herausforderung
mul3 dabei die Durchithrung von Fernsondierungen in einer durch urbane Emissionen stark
gestrten Atmosplre gewertet werden, in der eine Vielzahl von Ei¥éiktoren zu be-

Tabelle 1-1 Volumenanteile der wichtigsten Bestandteile
der Atmosphare

Stoff Antell

Stickstoff 78,09% (Anteil

Sauerstoff 20,95% an trockengr

Argon 0,93% Luft)

Summe 99,97%

Spurenstoffe (Auswahl

Wasserdampf 0-1%

Kohlendioxid 330 ppm

Methan

Ozon 0,01-0,1 ppm (Troposie)
1-8 ppm (Stratosyine)

Partikel 1-100 ppm Massenantell
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Thermosphare o1m

i Mesosphare  sm A

8878 m _L Mesopause —————— 30 km
8870 m Stratopause - 50 km
7030 m Tropopause | 12 km

Ozonschicht 3mm

freie Troposphéare 5200m

Abbildung 1.1 Der Atmosghenozean. Unter der Annahme konstanter Dichéeewdie
Atmosphée 8878 m tief. Die Troposphe macht knapp 80% der Masse der Atma@sph
aus, die Stratospine 20%, in der Mesospgine befinden sich ca. 0,1 % der Gesamtmasse
und in der Thermosydine 0,001%. Rechts ist die tathliche Hihe der Schichten angege-
ben. Sammelt man alles Ozon in einer festémeHan, ergbe dies einen ca. 3 mm (= 300
Dobson units , DU) dicken Film.

ricksichtigen und hohe zeitliche ur@imliche Fluktuationen zu erwarten sind.

Es zeigt sich weiterhin, @d.idardaten von Aerosolen nur auf der Grundlage Wberle-
gungen zur Physik von suspendierten Mikropartikeln und entsprechenden Modellvorstel-
lungen interpretiert werdendiknen. Deshalb niliauf diese Thematikaher eingegangen
werden und ein geeignetes Aerosolmodéildie Auswertung von Lidardaten entwickelt
werden (Kapitel 2).

Die vom Institut &r Experimentalphysik der FU Berlin auf dem Dach des Krankenhauses
Charie in Berlin-Mitte eingerichtete Lidar-Station wurdér fdiese Aufgabenstellung ent-
sprechend modifiziert und erweitert. Das System fand Anwendung in der BERLIOZ-
Feldmdkampagne im Juli und August 1998, der europaweit bislidtegr Anstrengung,

die chemischen und dynamischen Prozesse der Ozonentstehung in der Grenzschicht, den
sogenannten Sommersmog, zu untersuchen. Die Resultate unseres Beitrages zu BERLIOZ
werden in Kapitel 6 vorgestellt und anscRéad diskutiert.
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Zunéchst nochte ich jedoch die wichtigsten Grundbegriffe aus der Atmédrspiphysik
erlautern, die in diesem Zusammenhang von Bedeutung sind.

1.2 Atmosphire und Strahlung

Das Stickstoffmoleld N, bildet mit 78 %vol. den Hauptbestandteil der Atmdsphge-
folgt von Sauerstoff mit etwa 21 %vol.. Zusammen mit Argon (knapp 1 %vol.) bilden die-
se beiden Gase bereits rund 100% der Masse der Atdresph

Die Wirkung der solaren Strahlung ist von grundlegender Bedeuiimdid vertikale
Struktur, sowie dir die dynamischen und chemischen Prozesse in der At@respbie

oben genannten Moléle besitzen aber keine starken Absorptionsbanden im Spektralbe-
reich der solaren Strahlung und spielen deshalb in diesem Zusammenhang kaum eine Rol-
le. Der Strahlungshaushalt der Atmoaghwird von einigen Spurengasen kontrolliert, die

in sehr geringen Konzentrationen vorkommen (vgl. Tabelle 1-1). Deshalb ist das Strah-
lungsgleichgewicht auch so empfindlich auf anthropogenelSse#l

In diesem Zusammenhang ist es ganz anschaulich, sich die Luft als inkompressibles Medi-
um mit der Dichte eines idealen Gases bei Normalbedingungen vorzustellen und damit die
barometrische Bhenformel aller Kraft zu setzen. Die Atmos@ie wirde dann einen
weltumspannenden Ozean mit einer scharfen Oberkante in knapp ®ken bBiden
(Abbildung 1.1), die Spitze des Mount Everesitde diese Oberdthe fast erreichen.

Die ionisierende Strahlung der Sonne wird bereits an der @ifefldieses "Luftmeeres”
absorbiert und bildet so die gerade mal 10 cm tiefe Therraespbiese ist reich an lonen
(lonosplére) und es zeigen sich, insbesondere in den Polarregionen, eindrucksvolle Fluo-
reszenz-Erscheinungen (Polarlichter). Die Temperatur an der &iberflreicht Uber

1000 T, sofern hier wegen der in Wirklichkeit geringen Dichte noch von Temperatur ge-
sprochen werden kann. Darunter liegt eine Schicht, die nicht dazu in der Lagé(¥ste gr
Mengen von Strahlung zu absorbieren. In der unteren Ther@esgihkt die Temperatur
daher bis ca. -10TC an der Mesopause ab. Nirgendwo im System Erde igltes. k

In der unteren Mesospte und oberen Stratosjyk ist es der molekulare Sauerstoff, der in

der Lyman-Bande unterhalb von 240 nm Strahlung aufnimmt. Dabei entsteht Ozon, ein
sehr guter Absorber im Bereich bis 320 nm. Die so gewonnene Energie, 4% der solaren
Strahlung, reicht aus, um die Temperatur an der Stratopause wieder bi§ Gatwesteigen

zu lassen. In der darunter liegenden ozonreichen Stratespird die Strahlung aus die-

sem solaren Spektralbereich dann fast \@ltig absorbiert und die Temperatur sinkt wie-

der bis ca. -60C an der Tropopause.

Die restliche Strahlung erreicht die Tropo&ghund wird dort entweder in den Weltraum
zurickreflektiert (24%), absorbiert (15%) oder erreicht den Erdboden (55%). lhre Energie
bezieht die Troposg@e daher in erster Linie vom Erdboden. Diesérmat sich durch die
solare Strahlung auf und gibt diese Enekgber Warmeleitung, latenten Energietransport

in verdunstetem Wasser oder durch infrarote Strahlung in die Atrirespinick.
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Abbildung 1.2 Darstellung der Kftevektoren des geostrophischen Windes (isobaren-
paralleler) Wind der freien Troposgle) und des antiriptischen Windes (b), der durch
Reibungseffekte beeinfuist. Die Veanderung der Reibungskraft mit delke fihrt zu
einer Drehung des Windes mit dedh¢, der Ekmanspirale (c).

1.3 Der Treibhauseffekt

Insbesondere wegen der starken Absorptionsbanden des Wassé#lsristake Atmospé-

re im Bereich der Planck'schendihestrahlung der Erde um die 10 um nahezu undurch-
sichtig. Nur 6% der terrestrischen Strahlung erreicht den Weltraum. Der Rest wird in der
Atmosplire absorbiert und von dort zur Erdobasfie zutickgestrahlt (atmosgnische
Gegenstrahlung). Man nennt dies denurni@hen Treibhauseffekt. Neben,@® spielen

auch Kohlenstoffdioxid und Methan eine bedeutende Rolle als Treibhausgase.

Letztere sind insbesondere durch die Nutzung fossiler Enéggetseit der Industrialisie-

rung deutlich in ihren Konzentrationen angestiegen und haben den Treibhauseffekt dadurch
verstrkt. Die Folge ist eine globale E&wmung, die sich in den letzten Jahrzehnten schon
leicht bemerkbar machte (+0,6 K global). Eine weitere deutliche Zunahmegdhsten
Jahrhundert ist nach den Worten der UNEP kaum noch aufzuhalten [UNEP, 1999].

Eine Ertdhung der Konzentration der Treibhausgase &ktstlie oben beschriebene atmo-
sphirische Gegenstrahlung, man bezeichnet diesénderung als den Strahlungsantrieb
(engl. "radiative forcing" in W/A). Die CQ-Konzentration ist von dem vorindustriellen
Wert von 280 ppm auf derzeit etwa 330 ppm angestiegen. Daraus resultiert ein Strahlungs-
antrieb von 1,5 W/& Verglichen mit den 342 W#Andie der Erde von der Sonne zur Ver-
flgung stehen ein geringer Wert, aber genug, um die globale Mitteltemperatur um etwa ein
halbes Kelvin ansteigen zu lassen.

Neben den genannten Molé&n spielen auch troposg@iiisches Ozon und Aerosole eine
wichtige Rolle in diesem Kontext. Darauf gehe ich in den ersten beiden Kapiteln dieser
Arbeit ndher ein.
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Abbildung 1.3 Tageszeitliche Entwicklung von Grenz- und Mischungsschicht. Nach War-
necke [1991]

1.4 Die Grenzschicht

Die unterste Schicht der Atmosjsh wird durch den Kontakt mit der Erdobécthe in cha-
rakteristischer Weise gejgt und wird als planetare Grenzschicht bezeichnet (engl.
"planetary boundary layer”, PBL). Insbesondere zwei Hifdktoren modifizieren hier die
Luftbewegungen:

» Die mechanische Bodenreibung, die das vertikale Windprofil beBinfind sich in
Turbulenzauléert.

* Thermische Austauschprozesse, ebenfalls mit der Turbulenz eng verbuitlen,Zu
Konvektion.

Die Definition der Grenzschicht beruht auf dem ersten Effekt, der Bodenreibung. Diese
verandert den, in der freien Troposph reibungsfreien und deswegen isobarenparallelen
Wind in der in Abbildung 1.2 dargestellten Weise. Da der Bhfler Reibung mit der
Hohe abnimmt, resultiert daraus ein Wind, der mit dénédzunimmt und sich dabei nach
rechts (auf der @lhemisplre nach links) dreht.

Die Obergrenze der Grenzschicht wird nun als diee-definiert, in der der Wind erstmals
in Isobarenrichtung weht, in der also der Eifdflder Reibungskraft verschwindet. Die
Méachtigkeit der PBL Bngt damit von der Windgeschwindigkeit, der Bodenrauhigkeit und
der Stabilift der Schichtung, also vom Temperaturprofil ab. Da diesddar starken ta-
ges- und jahreszeitlichen Schwankungen unterliegen, variiert auchtde dér Grenz-
schicht stark.
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Am Tage vérmt sich die bodennahe Luft durch die Sonneneinstrahlung auf, die Schichtung
wird dadurch instabil und es bildet sich in der Grenzschicht eine stark turbulente, durch-
mischte Schicht aus, die dann meist gegen Mittag die gesamte Grenzschicht einnimmt und
deren Hhhe anwachsen l&Diese wird als Mischungsschicht bezeichnet (Abbildung 1.3).

Bei nachlassender Sonneneinstrahlung am Abend bricht die starke Turbulenz zusammen
und zufick bleibt eine durchmischte, nurmehr schwach turbulente Grenzschitirena
sich in Bodenahe nachts oft eine Bodeninversion ausbildet.

Emissionen werden durch die hier beschriebenen Prozesse effizient in der Grenzschicht
verteilt, wéhrend sie in die freien Troposi@e nur langsam durch Diffusion eindringen
kénnen. Dadurch sind Emissionen mit einer Lebensdauer von einem Tagrapardute

Tracer fir die Mischungsschicht, wozu insbesondere die AerosolérgehDa die Be-
stimmung der Grenzschiclihe nach der oben genannten Definition eine Messung der
Windrichtung voraussetzt, die nicht leicht durcliduén ist, bietet eine Profilmessung der
Aerosolbeladung eine gute Alternative. Im Rahmen dieser Arbeit wird dies aufgezeigt und
begiindet.

Natirlich ist die meteorologische Situation nicht immer so einfach und die Grenzschicht
nicht immer so klar definiert, wie in Abbildung 1.3 dargestellt. Mitunter kann es z.B. an
Kaltfronten oder bei Gewittern zu einer Destabilisierung der gesamten Trépoaim-

men. In dieser Arbeit sind aber insbesondere stabile Hochdrucklagen von Interesse, zum
einen weil nur unter wolkenfreien Bedingungen Messungen mit dem Lidar-Verfahren
durchgetihrt werden Knnen, zum anderen weil die Bildung von photochemischem Smog,
die hier speziell untersucht werden soll, auf solche Wetterlagen &elscist. Die Struktur

der Grenzschicht, wie sie hier beschrieben wurdetiisiiese Bedingungen ein geeignetes
Modell.

Die Untersuchungen dieser Arbeit richten sich besonders auf diéngergnnerhalb der
Grenzschicht. Der derzeitige Wissensstéaber die Chemie, die hier eine Rolle spielt, wird
im nun folgenden Kapitel besprochen.



