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In the midst of the word he was trying to say,
In the midst of his laughter and glee,

He had softly and suddenly vanished away —
For the Snark was a Boojum, you see.

aus ,, The Hunting of the Snark (An Agony in 8 Fits)”
von Lewis Carroll
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Zusammenfassung

Die Eigenschaften von Wolken in der Erdatmosphdre und damit ihre Rolle fiir das Klima
werden maRgeblich durch die Bildung von Eispartikeln beeinflusst. Einige primare
biologische Aerosolpartikel (PBAP) — z.B. bestimmte Bakterien, Pilzsporen oder Pollen —
koénnen als Eiskeim (IN) fungieren und so zur heterogenen Eisnukleation in Mischphasenwol-
ken beitragen. Herausforderungen bei der Abschatzung des Einflusses von PBAP auf Wolken
sind lokal und saisonal sehr variable PBAP-Konzentrationen sowie stark variierende Eigen-
schaften der PBAP in Bezug auf PartikelgroBe und Eisaktivitdt. Darlber hinaus bringen
voneinander abweichende PBAP-Messmethoden Unsicherheiten in der Anzahlkonzentration
hervor.

Die vorliegende Arbeit quantifiziert die Konzentrationen von verschiedenen PBAP und
den Anteil der daraus gebildeten biologischen Eiskeime (BIN) mit Modellsimulationen auf
regionaler Skala. Uber das Immersionsgefrieren kénnen BIN die Wolkenmikrophysik beein-
flussen. Das verwendete Atmospharenmodell COSMO-ART wird von Beobachtungsdaten
angetrieben, um die dynamische Atmospharenstromung zu simulieren. Anhand der Wech-
selwirkung mit der Strémung ist eine zeitliche Entwicklung von Hydrometeoren und
Aerosolpartikeln gegeben. Die vorliegende Arbeit erweitert das Modell um die Ausbreitung
von PBAP (Bakterien, Pilzsporen sowie Birken- und Kiefernpollen) sowie organisch behafte-
tem Bodenstaub ausgehend von detaillierten Emissionsparametrisierungen. Fiir diese PBAP
sind temperaturabhdngige, IN-spezifische Parametrisierungen nach einem singularen,
deterministischen Ansatz dem Modell hinzugefiigt, die von groRtenteils kooperativ erfolgten
Laborstudien mit unterschiedlichen BIN sowie Bodenstaub-IN abgeleitet wurden.

Mit einer mittleren simulierten Anzahlkonzentration von ~10 L1 tragen PBAP nur
geringfligig zur Gesamtaerosolbelastung bei. Der Beitrag von Pollen (0,04 L-1) und Bakterien
(3,5 L1) zur PBAP-Konzentration liegt im Vergleich zu Literaturangaben in derselben
GroRenordnung. Pilzsporen (6,7 L1) zeigen in einem direkten Vergleich eine gute Uberein-
stimmung zu fluoreszierenden biologischen Aerosolpartikeln (FBAP). Anhand der
gemessenen FBAP-Konzentration wurde eine spezifischere Emissionsparametrisierung fir
Pilzsporen abgeleitet. Auf einem Modellgebiet flir Westeuropa betragt der Massenanteil von
Pilzsporen an der trockenen Gesamtaerosolmasse 15% innerhalb eines exemplarischen,
einwochigen Zeitraums.

Die vertikale Ausbreitung der PBAP, die bisher lediglich stichprobenartig gemessen und
nur auf kleinrdumiger oder globaler Skala simuliert wurde, zeigt eine Abnahme der mittleren
Anzahlkonzentration um zwei bis drei GroRenordnungen zwischen Erdoberflache und
Tropopause (bei ~10 km Hohe). Die Bodenstaubanzahlkonzentration ist in der untersten
Modellschicht in vergleichbarer GroRenordnung wie die von PBAP, nimmt mit der Hohe
allerdings weniger stark ab.
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Die mittlere Anzahlkonzentration der in Wolken enthaltenen BIN zeigt in einem Verti-
kalprofil zwei unterschiedliche Bereiche. Unterhalb des durch Bakterien-IN dominierten
Maximums in 2 km Hohe ist die IN-Konzentration durch die Temperatur limitiert. Oberhalb
davon bedingt die mit der Hoéhe absinkende PBAP-Konzentration den Verlauf. In etwa 2 km
Hohe, bei einer mittleren Temperatur von -9°C betragt die mittlere BIN-Konzentration
~104 L1 Im Einzelfall konnen bei dieser Temperatur IN-Konzentrationen von ~10-2 L1
auftreten. Uber das gesamte Temperaturspektrum der heterogenen Eisnukleation
(von -38°C bis -2°C) hinweg sind jeweils unterschiedliche BIN eisaktiv und dominieren
abwechselnd die Gesamtkonzentration der BIN. Die mittleren, offline berechneten Konzent-
rationen von Bakterien-IN befinden sich innerhalb eines GroRenbereichs von Messungen
eisaktiver Bakterien im Wolkenwasser. Diagnostische Bodenstaub-IN haben bei -9°C
ahnliche Konzentrationen wie Bakterien-IN, sind bei kdlteren Temperaturen jedoch nicht
durch ihre Partikelkonzentration limitiert. Bei -30°C haben diagnostische Bodenstaub-IN
eine Konzentration von >10 L-1,

Durch einen Vergleich von zwei Szenarien — (1) ausschlieBlich mit Mineralstaub-IN (mit
konstanter Konzentration von 100 L-1, angepasst an atmospharische Hintergrundbedingun-
gen) und (2) zusatzlich zu Szenario 1 mit BIN — wird der Einfluss von BIN auf Wolken
bestimmt. Bis 4 km Hohe bewirken BIN eine mittlere Zunahme der Eispartikelkonzentration
(AN;=0,24 L1 bei 0,5 km Hohe). Darliber hinaus setzt ein indirekter Aerosoleffekt ein, bei
dem BIN die Vereisung der Wolke in unteren Modellschichten vorantreiben und so weniger
Flissigwasser oberhalb von 4 km Hohe verfligbar ist (AN.=-50L1 bei 2 km Hobhe;
AN;=-0,08 L1 bei 6 km Hohe). Somit ist mit der vorliegenden Arbeit gezeigt, dass BIN die
Eigenschaften von Wolken auf regionaler Skala lber verschiedene Effekte mit lokal und
zeitlich unterschiedlicher Effektivitat beeinflussen. Die gezeigten Ergebnisse sind allerdings
fur den verwendeten Zeitraum und Ausschnitt der Simulation spezifisch und kénnen je nach
meteorologischen Bedingungen deutlich abweichen.
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1 Einleitung

1.1. Atmosphdrische Relevanz von primaren biologischen
Aerosolpartikeln

Die Erdatmosphdre, eine Mixtur aus Gasen und suspendierten fllssigen und festen
Partikeln, ist durch den Austausch von Masse und Energie in standiger Wechselwirkung mit
der Erdoberflache. Der Austausch besteht zum Teil aus Emission und Deposition von festen,
unldslichen Partikeln, unter anderem biologischen Ursprungs. Dass hierzu ebenso luftgetra-
gene, lebensfahige Mikroorganismen zadhlen ist ein Indiz fiir die Atmosphare als Lebensraum
(Morris et al., 2011). Mikroorganismen (z.B. Bakterien) sowie Keimzellen von luftbestdaubten
Pflanzen (Pollen) und Pilzen (Sporen) kénnen durch atmospharischen Transport in andere
Regionen deponieren. Durch Interaktion mit der Biosphare kénnen biologische Aktivtaten
ausgelost und so weitere Emissionen biologischer Primarpartikel hervorgerufen werden
(Després et al., 2012). Nach Regen kann eine erhohte Konzentration biologischer Partikel in
der Atmosphare auftreten (Huffman et al., 2013), da sie vermutlich durch Regentropfen von
Blattoberflachen abplatzen. Zusatzlich zum Einfluss durch Niederschlag kénnen im Labor
beispielsweise fiir Kiefernpollen die Bedingungen nachgestellt werden, wenn diese in
atmosphdarischen Wolkentropfen enthalten sind. Selbst wenn der Tropfen innerhalb von
Mischphasenwolken gefriert, besitzen Pollen die Fahigkeit, anschlieBend im Erdboden zu
keimen. Dadurch konnen sie sich lGber den atmospharischen Wasserkreislauf verbreiten
(Williams, 2013). Schematisch dargestellt zeigt Abbildung 1-1 einen moglichen atmosphari-
schen Kreislauf von biologischen Primarpartikeln, wobei insbesondere deren Interaktion mit
Wolken im Folgenden genauer erldutert und im Rahmen der vorliegenden Arbeit themati-
siert wird.

Die Interaktion der biologischen Partikel mit den chemischen und physikalischen
Prozessen der Atmosphdre ist fir deren Wolkenbeeinflussung, das Themengebiet der
vorliegenden Arbeit, von zentraler Bedeutung. Besonderes Interesse gilt dabei dem Einfluss
auf die Wolkenmikrophysik, da einige biologische Primarpartikel den Phaseniibergang von
Wasserdampf zu Tropfen oder von Flissigwasser zu Eis in einem aufsteigenden Luftpaket
friiher als andere Partikel einleiten kénnen (Md&hler et al., 2007). Die Analyse von Wolken-
wasser-, Schnee- und Regenproben unter atmosphérischen Hintergrundbedingungen
bestatigt die Existenz von Bakterien und Pilzsporen innerhalb von Wolken (Bauer et al.,
2002). Zusammen mit einigen anderen atmospharischen Aerosolpartikeln kénnen manche
Bakterien als Eiskeime wirken, welche den Gefriervorgang von Wolkentropfen initiieren.
Einige der eisaktiven Bakterien leiten die Eisnukleation bei besonders hohen Temperaturen
unter 0°C ein und stellen damit nach bisherigem Kenntnisstand die eisaktivsten Partikel in
der Atmosphaére dar (Hoose und Mohler, 2012). Diese einzigartige Eigenschaft ermdglicht es
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beispielsweise, industriell hergestellte Bakterien dieser Art als kiinstlichen Eiskeim einzuset-
zen, und so Wolken zur gezielten Veranderung der Wolkencharakteristika zu impfen (Ward
und DeMott, 1989). Einen Hinweis auf den natirlichen Einfluss von biologischen Partikeln
auf Wolken zeigt die Zusammensetzung von Eiskeimen bei Messungen im Amazonasgebiet.
Deren feste Rickstande bestehen hauptsachlich aus Mineralstaub und kohlenstoffhaltigen
Partikeln, wobei letztere von biologischen Partikeln dominiert sind (Prenni et al., 2009). Die
in-situ Detektion von Eiskristallen mittels flugzeuggetragener Massenspektroskopie zeigt,
dass der Anteil von biologischen Partikeln an den festen Riickstinden der Eiskristalle im
Einzelfall einer orografischen Wolke ein Drittel betragen kann (Pratt et al., 2009). Aus einer
Vielzahl von in-situ Messungen in Cirrus-Wolken geht hervor, dass biologische Partikel einen
vernachldssigbar kleinen Anteil der Eiskristallresiduen ausmachen. Der gezeigte Unterschied
zu Messungen in Bodenndhe oder unterer Troposphare verdeutlicht, dass biologische
Partikel zuvor in geringerer Hohe durch trockene oder feuchte Deposition oder mittels
heterogenen Eisnukleation aus der Atmosphéare entfernt werden und somit das Cirrus-
Wolkenniveau nicht als trockene Partikel erreichen (Cziczo et al., 2013).

interactions with mixed-phase clouds
(acting as CCN and/or IN)

1 schematic PBAP size distribution
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Abbildung 1-1:  Schematische Darstellung moéglicher atmospharischer Prozesse von biologischen Primarpar-
tikeln mit dem Fokus auf Wolkenwechselwirkungen und einer potentiellen Riickkopplung
durch Beeinflussung der Biosphare aufgrund von biologisch induziertem Niederschlag
(verandert nach Després et al., 2012). Zusatzlich ist eine schematische GréRenverteilung
biologischer Primarpartikel skizziert (GréRBenbereich nach Jones und Harrison, 2004;
ungefdhre GroRenordnung der atmosphérischen Konzentration nach Després et al., 2012).
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1.2. Eigenschaften biologischer Aerosolpartikel

Das atmospharische Aerosol ist eine Suspension von in der Luft schwebenden, polydis-
persen Partikeln unterschiedlicher chemischer Zusammensetzung. Die Variation im
Partikeldurchmesser umfasst mehrere GroRenordnungen und reicht von wenigen Nano-
metern bis zu einigen zehn Mikrometern, unterteilt in drei Moden: (i) die Nukleationsmode
(5-100nm), (ii) die Akkumulationsmode (0,1-2 um) und (iii) die Grobpartikelmode
(>2 um) (John, 2011). Partikel in der Nukleationsmode entstehen durch Kondensation von
photochemisch oxidierten, fliichtigen, organischen Vorlaufergasen auf einem Cluster. Die
Cluster sind hauptsachlich aus Sulfat, Ammonium, Nitrat und organischen Verbindungen
zusammengesetzt und bilden sekundare Aerosolpartikel. Durch Akkumulation tragen
Nukleationspartikel zur nachst groReren Partikelmode bei.

Zu der mittleren und grofRen Mode tragen insbesondere Primarpartikel bei, die direkt in
die Atmosphare emittiert werden. Sie beinhalten hauptsadchlich Mineralstaub, Ruff und
Seesalz, aber auch luftgetragene Mikroorganismen und vergleichbare Partikel biologischen
Ursprungs, bezeichnet als primare biologische Aerosolpartikel (PBAP). Die Gruppierung unter
dem Begriff ,,PBAP“ beinhaltet alle lebenden und abgestorbenen Mikroorganismen (z.B.
Bakterien, Viren, Algen, Flechten) sowie Reproduktionseinheiten, Aussonderungen, Bestand-
teile und Bruchstiicke von biologischen Organismen (z.B. Pollen, Pilzsporen,
Pflanzenfragmente, Tiergewebe) (Després et al., 2012). PBAP stellen eine Teilmenge
innerhalb der gesamten atmosphdarischen Aerosolpartikel dar. Ihr Anteil an der raumlich und
zeitlich variierenden Aerosolzusammensetzung ist nicht genau bekannt und wird in globalen,
jahrlich gemittelten Abschatzungen moglicherweise unterschatzt (Jaenicke et al., 2007).

Einige PBAP (z.B. Pollen) zahlen zu den groRten Partikeln in der Atmosphare. Zwischen
den verschiedenen Arten von PBAP besteht ein deutlicher GroBenunterschied, der bei
Messungen der PartikelgrofRenverteilung zur Differenzierung genutzt werden kann. Typische
Durchmesser von PBAP reichen von 0,3 um fir Viren, lber die Grée von einzelnen
Bakterien (Abbildung 1-2a), Bakterienagglomeraten (0,25 - 8 um) und Pilzsporen (1 - 30 um,
Abbildung 1-2b) bis hin zu 17 um bis 35 um fir luftgetragene Pollen (Abbildung 1-2c) (Jones
und Harrison, 2004). Schematisch dargestellt und Abbildung 1-1 hinzugefiigt ist eine
mogliche GroRenverteilung von haufig vorkommenden PBAP in den genannten Bereichen
mit ungefdahren GroRenordnungen nach Després et al. (2012).
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Abbildung 1-2:  Aufnahmen von PBAP mittels Elektronenmikroskopie (SEM): (a) Bakterien der Art
Pseudomonas syringae des Stammes 32b74 (Schaupp, 2013), (b) Pilzsporen der Art
Cladosporium sp. (Wittmaack et al., 2005) und (c) Birkenpollen (Fischer, 2011).

Aufgrund der GroRen- und damit auch Massenunterschiede zwischen Aerosolpartikeln
wirken unterschiedliche duBere Einflisse wie hydrodynamische Krafte, die Tragheitskraft
oder die gravitationsbedingte Sedimentation verschieden intensiv auf die Bewegung eines
Partikels. Durch die daraus resultierende Relativbewegung der Partikel zueinander oder
durch eine unterschiedliche Brownsche Bewegung kdnnen Partikel miteinander koagulieren.
Dabei ist ein Abprallen der Kollisionspartikel voneinander wegen der geringen kinetischen
Energie unwahrscheinlich (Seinfeld und Pandis, 2006). PBAP haben meist eine geringe
Anzahlkonzentration und stoBen daher vernachldssigbar selten untereinander zusammen.
GrolRe PBAP konnten allerdings als Kollektor dienen und deutlich kleinere Partikel einsam-
meln. PBAP werden maligeblich durch Sedimentation und Deposition aus der Atmosphare
entfernt. So besitzt ein Partikel mit einem Radius von 10 um bedingt durch Sedimentation
eine mittlere atmospharische Lebensdauer von einem Tag (Jaenicke, 1978).

1.3. Aerosol-Wolken-Wechselwirkungen

Wolkentropfen entstehen primar mittels Kondensation von Wasserdampf auf der Ober-
flaiche von Aerosolpartikeln bei wasseribersattigten Umgebungsbedingungen. Einige
Aerosolpartikel wirken als besonders effektiver Wolkenkondensationskeim (cloud condensa-
tion nuclei, CCN) und werden, verglichen mit weniger effektiven Partikeln, bei relativ
geringer Wasserubersattigung zu Wolkentropfen aktiviert. Dabei ist ausschlaggebend, ob die
Ubersittigung einen aerosolspezifischen Schwellenwert erreicht, bei dem der CCN einen
kritischen Radius erreicht hat und zu einem Tropfen aktiviert wird. Partikel wachsen darauf-
hin  mittels Wasserdampfkondensation zu Wolkentropfen an, wahrend der
Wasserdampfdruck in der unmittelbaren Umgebung des Partikels sinkt. Ein weiteres
Wachstum der Wolkentropfen zu der GrofRe von Regentropfen geschieht durch Koagulation
mit oder Anlagerung von flussigen Tropfen, da ab einem Durchmesser von etwa 20 um die
Kondensation von Wasserdampf den bendtigten Massenzuwachs nicht effizient genug
verrichten kann.
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Das Gefrieren von Wolkentropfen mittels homogener Eisnukleation, ohne Einwirken
von Aerosolpartikeln, findet erst bei Temperaturen unterhalb von -38°C statt. In der
heterogenen Eisnukleation hingegen fungiert ein Aerosolpartikel als initialer Eiskeim (ice
nuclei, IN), der den Gefriervorgang eines unterkiihlten Wolkentropfens bei Eistibersattigung
einleitet und dadurch die Temperaturschwelle zur Eisbildung verringert. Die Umgebungsluft
ist bei Eissattigung stets wasseruntersattigt, weshalb in einer Mischphasenwolke die
Koexistenz von Eiskristallen und Wolkentropfen im Gleichgewichtzustand nicht moglich ist.
Dadurch koénnen Eiskristalle effektiv durch die Deposition von Wasserdampf, der den
Tropfen entzogen wird, anwachsen. Dieser Vorgang wird als Wegener-Bergeron-Findeisen-
Prozess bezeichnet und beruht auf der Differenz des Sattigungsdampfdrucks Gber einer
Wasser- und Eisoberflache, welche bei -11,8°C maximal ist (Pruppacher und Klett, 1997).

Die heterogene Eisnukleation, ausgelost durch bei vergleichsweise hohen Temperatu-
ren eisaktive IN, kann somit die Entwicklung einer Mischphasenwolke mafgeblich
beeinflussen. Eine Verdanderung der Wolkencharakteristik kann die Niederschlagsmengen
und -dauer sowie die Strahlungseigenschaften modifizieren. Generell kénnen Aerosolpartikel
zusatzlich zu dem direkten Strahlungsantrieb aufgrund der Streuung und Absorption von
einfallendem, kurzwelligem sowie reflektiertem, langwelligem Sonnenlicht Gber die Wol-
kenwechselwirkung den Strahlungsantrieb indirekt verandern. In fliissigen Wolken bewirkt
eine erhohte CCN-Konzentration bei konstantem Wolkenwasseranteil, dass mehr kleinere
Wolkentropfen vorhanden sind, wodurch weniger Regentropfen anwachsen, Niederschlag
verringert und die Lebensdauer der Wolke verldangert wird (cloud albedo effect und cloud
lifetime effect). In Mischphasenwolken wirkt eine erhdhte IN-Anzahlkonzentration dem
entgegen, indem der Wolkenwassergehalt teilweise auf die Eispartikel (ibertragen wird und
deren Wachstum beschleunigt (glaciation indirect effect; Lohmann und Feichter, 2005; Tao
et al.,, 2012).

1.4. Der Einfluss von biologischen Aerosolpartikeln auf Wolken

Eine Abschatzung des Klimaeinflusses von PBAP bringt verschiedene Herausforderun-
gen mit sich. Der direkte Strahlungsantrieb kann nur ungenau abgeschéatzt werden, da neben
den Unsicherheiten in der global und jahreszeitlich verteilten Anzahlkonzentration und
GroRenverteilung die Strahlungseigenschaften der PBAP nur unzureichend bekannt sind
(Després et al.,, 2012). Pollen kénnen beispielsweise die optischen Eigenschaften des
atmospharischen Aerosols beeinflussen, wenn ihre Konzentration besonders hoch ist. lhre
optische Dicke tragt bei Untersuchungen Anfang Mai 2009 in Siidkorea zwischen 2% und
34% zur optischen Dicke des Gesamtaerosols bei (Noh et al., 2013). Uber einen indirekten
Effekt, durch Beeinflussung der Wolkencharakteristik, konnten PBAP zusatzlich einen Einfluss
auf die Strahlungsbilanz haben. Viele PBAP gelten als effektive CCN, da ihre PartikelgroRe
meist die anderer Partikel Ubertrifft und auBerdem die Oberflache einiger PBAP teilweise



1. Einleitung

hydrophil ist (Ariya et al., 2009). Somit kdnnten PBAP in kontinentalen Gebieten einen
ahnlichen Effekt wie Seesalzpartikel Gber dem Meer haben, indem sie die Aktivierung
anderer CCN, aufgrund einer Reduzierung des Wasserdampfsattigungsdrucks, unterdriicken.
Einige der groRten PBAP (u.a. Pollen) kdonnten als sogenannte riesige CCN (giant CCN)
fungieren, bei denen der Kelvineffekt fiir die Wasserdampfkondensation vernachlassigbar ist
(Pope, 2010). Experimentell konnte bei einigen PBAP festgestellt werden, dass sie besonders
effektive IN sind, die den Gefrierprozess von Tropfen bei deutlich hoheren Temperaturen
einleiten als vergleichbare, atmospharisch relevante IN (z.B. Després et al., 2012). Unterhalb
von -15°C ist der Einfluss von PBAP als biologischer Eiskeim (BIN) in der Atmosphare
vermutlich wesentlich geringer, weil hier der Anteil an eisaktiven IN von Mineralstaubparti-
keln, die atmospharisch am haufigsten nachgewiesenen IN, deutlich zunimmt (DeMott und
Prenni, 2010). Die Analyse des Gefrierverhaltens von einzelnen PBAP, Pflanzenresten,
gesiebten Bodenproben, Partikelwaschwasser, Niederschlagsriickstdanden und Gletscher-
tauwasser bestatigt die Existenz effektiver IN, die teilweise zwischen -2°C und -15°C eisaktiv
sind (Després et al.,, 2012; Hoose und Mohler, 2012; Murray et al., 2012). Im Einzelnen
zeigen die Ergebnisse, dass Tropfen mit einem Pollen als IN teilweise bei -9°C (Diehl et al.,
2002; Schaupp, 2013) und mit einer Bakterienzelle als IN teilweise bei -8°C gefrieren
(Mohler et al., 2008; Schaupp, 2013). Sind mehrere Partikel in einem Tropfen enthalten,
steigt die Wahrscheinlichkeit, dass mindestens einer davon bei einer spezifischen Tempera-
tur als IN fungiert. Ohne genaue Spezifizierung der Zellen- oder Partikelanzahl pro Tropfen
initiieren einige gramnegative Bakterien (z.B. Pseudomonas syringae) den Gefriervorgang
bei -3°C (z.B. Joly et al., 2013) und einige Pilzsporen (z.B. Penicillium digiatum) bei -10°C
(Jayaweera und Flanagan, 1982). In aktuellen Studien konnte gezeigt werden, dass PBAP-
Waschwasser bei einer dhnlichen Temperatur etwa genauso haufig gefriert, wie eine
Suspension der jeweiligen PBAP. Eisnukleationsaktive (ice nucleating active, INA) Makro-
molekile, die auf der Oberflache von einigen PBAP vermutet werden und moglicherweise
die Eisnukleation einleiten (Christner et al., 2008), kdnnen abgeldst vom Tragerpartikel ihre
Nukleationseigenschaften weiterhin beibehalten (Pummer et al.,, 2012; Hartmann et al.,
2013). Bakterien besitzen Proteinkomplexe, die teilweise als INA Makromolekile dienen
(Wolber et al., 1986). Bei Pollen 16sen hochstwahrscheinlich Polysaccharide der Zellmembran
die Eisnukleation des Waschwassers aus (Pummer et al.,, 2012). Unter atmospharischen
Bedingungen kdnnte der Einfluss der Photochemie eine Oxidation der gelosten Makromole-
kiile bewirken und dadurch deren Eigenschaften bezliglich der Eisnukleation verandern.
Agglomerate von INA Makromolekilen oder Bakterien mit mineralischen Bodenstaubparti-
keln zeigen hingegen eine 4&hnliche Anfangstemperatur der Eisnukleation wie
atmospharische Bakterienproben und sind damit bei signifikant hoheren Temperaturen
eisaktiv als reine Mineralstaubpartikel (Conen et al., 2011; Steinke, 2013; O'Sullivan et al.,
2014). Die erhohte Eisaktivitat tritt sowohl bei Luftproben in der freien Troposphare als auch
bei bodennahen oder in-situ Staubproben von fruchtbarem Erdboden auf. Zudem kdnnen
Bakterien mit mineralischen Tragerpartikeln ihre atmospharische Verweildauer steigern,
weshalb ihr Ferntransport haufig zusammen mit Mineralstaub auftritt (Bovallius et al., 1978;
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Lighthart, 1997; Hara und Zhang, 2012; Creamean et al., 2013). Die Agglomerate von
organischen Komponenten und luftgetragenen mineralischen Partikeln werden in der
vorliegenden Arbeit als Bodenstaub (soil dust) bezeichnet.

1.5. Uberblick iiber Messungen und Modellstudien von biologischen
Aerosolpartikeln und Eiskeimen

1.5.1. Messmethoden fiir biologische Aerosolpartikel

Fir die Einteilung der PBAP in einen biologischen Stamm muss die Detektion meist an
die verschiedenen Arten angepasst werden, was systematische Detektionsfehler hervorbrin-
gen kann. Der zwischen verschiedenen Arten abweichende Partikeldurchmesser dient haufig
zur Charakterisierung der Art, obwohl selbst einzelnen Arten in ihrer GroRRe stark schwanken
kénnen und eine eindeutige Abgrenzung anhand des Durchmessers nicht immer maglich ist.
Zudem konnen bei PBAP haufig Abweichungen zwischen dem physikalischen und aerodyna-
mischen Durchmesser existieren (Reponen et al., 2001; Huffman et al., 2010). Im
Allgemeinen konnen PBAP-Konzentrationen mit offline (zeitverzégerten) und online
(zeitgenauen) Messtechniken ermittelt werden. Bei einem Offlineverfahren wird eine
Luftprobe mit luftgetragenen PBAP eingesammelt und deren PBAP anschlieBend unter
einem Mikroskop (eingefarbt oder unbehandelt) oder durch Kultivieren der Zellen gezahilt.
Alternativ kann das enthaltene genetische Material vervielfaltigt und durch Sequenzierung
oder Elektrophorese-Trennung analysiert werden. Pollen kénnen anhand ihrer GroRe in
einer Pollenfalle eingesammelt und gezahlt werden. Die Pollenfalle besteht aus einer sich
langsam drehenden Trommel (1 mm £ 30 min) mit einem Klebestreifen, liber den ein
definiertes Luftvolumen (10 L/min) strémt. Die Summe der Pollenkdrner stellt den Tages-
mittelwert pro Luftvolumen dar (z.B. Wahl, 1989). Bei einem Onlineverfahren kénnen die
chemischen oder optischen Eigenschaften eines PBAP oder eines Indikators unmittelbar mit
der Erfassung mittels Chromatografie, Massenspektroskopie, Fluoreszenzsprektroskopie,
LIDAR oder Durchfluss-Zytometrie dargestellt werden. Kurze Erlduterungen der einzelnen
Verfahren sind in Després et al. (2012) und Georgakopoulos et al. (2009) angegeben.

Eine haufig angewandte Methode zur Unterteilung in biologische und nicht-biologische
Partikel nutzt deren Autofluoreszenz, indem die Partikel bei einer charakteristischen
Wellenldange im ultravioletten Bereich angeregt und die resultierende Emission detektiert
wird (UV-LIF, UltraViolet Light Induced Fluorescence) (Hairston et al., 1997; Pan et al., 1999).
Fluorophore sind Molekiile, die in jedem biologischen Material verbreitet sind (Gabey et al.,
2010). Im Speziellen wird die Fluoreszenzanregung bei etwa 360 nm fir die Charakterisie-
rung von Riboflavin und reduzierte Pyridin-Nukleotide (z.B. NAD(P)H) verwendet, die als
Indikator fiir lebendes biologisches Material gelten. Eine Wellenlange im Bereich von
270 nm erzeugt die Fluoreszenz von bestimmten Aminosauren (z.B. Tryptophan), die in allen
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Proteinen enthalten sind (Després et al., 2012; Pohlker et al., 2012). Dariiber hinaus existie-
ren viele weitere Fluorophore. Im Allgemeinen ist das Zusammenspiel zwischen gemessener
Fluoreszenz eines komplexen biologischen Partikels und der Zuweisung zu einem bestimm-
ten Fluorophor sehr vielschichtig (Pohlker et al., 2013). Eine ausfiihrliche Beschreibung der
Messtechnik ist unter anderem in Brosseau et al. (2000), Hairston et al. (1997) und Foot et
al. (2008) angegeben. Es gilt zwei Arten von Instrumenten zu unterscheiden: Der UV-APS
(UltraViolet Aerodynamic Particle Sizer, TSI, Inc., Shoreview, MN, USA) bestimmt die
PartikelgroRe aerodynamisch, bewirkt die Partikelanregung mit einem einzelnen Nd:YAG
Laserpuls bei 355 nm und erfasst die integrierte (nicht-verteilte) Fluoreszenzemission in
einem einfachen Wellenlangenbereich zwischen 420 nm und 575 nm (Huffman et al.,
2010). Das WIBS (Waveband Integrated Bioaerosol Sensor; Version 3 und 4) misst die
PartikelgroRe optisch und bewirkt die Partikelanregung durch zwei sequenziell gepulste
Xenon Blitzlichter bei einer Wellenlange von 280 nm und 370 nm (Kaye et al., 2005; Foot et
al.,, 2008). Die Fluoreszenz jedes einzelnen Partikels wird in einer von zwei Regionen, bei
310 nm bis 400 nm oder bei 400 nm bis 600 nm, gemessen, wodurch drei Fluoreszenz-
parameter (FL1_280, FL2_280 und FL3_370) zur Verfligung stehen (Gabey et al., 2010;
Robinson et al., 2013; Toprak und Schnaiter, 2013). Der Unterschied in den Wellenlangenbe-
reichen fir Extinktion und Emission der Fluoreszenz zwischen WIBS und UV-APS sowie eine
unterschiedliche Empfindlichkeit der Gerate suggeriert, dass die Anzahlkonzentration von
fluoreszierenden biologischen Aerosolpartikeln (FBAP) nicht notwendigerweise identisch ist.

Eine grobe Zuordnung der FBAP zu einem biologischen Stamm kann tber ihre Partikel-
groRe erfolgen. Im kleinsten GroRenbereich (bis etwa 1 um) sind Bakterien die haufigsten
PBAP (Gabey et al., 2011; Després et al., 2012). Allerdings kann ein geringer Anteil von
fluoreszierenden Partikeln ~1 um nicht-biologischen Ursprungs sein und als FBAP gezahlt
werden. Diese beinhalten hochstwahrscheinlich anthropogene Partikel aus Verbrennungs-
prozessen und Zigarettenrauch (meist <1 um), einzelne oxidierte organische Aerosolpartikel
(Bones et al., 2010; Lee et al., 2013) und einige humin-dhnliche Stoffe (Gabey et al., 2013).
Im Vergleich zur Fluoreszenzmikroskopie von eingefarbten Pilzsporen und Bakterien folgen
FBAP-Messungen groBenunabhdngig eher dem Tagesgang der Bakterienkonzentration,
wobei nicht-biologische Partikel zur Messunsicherheit beitragen konnen (Gabey et al., 2013).
In nahezu allen Messungen mit Umgebungsluft zeigt die FBAP-GroRRenverteilungen von WIBS
und UV-APS einen deutlichen Anstieg der Anzahlkonzentration in einem Bereich von 2 um
bis 3 um, und in vielen Fallen dominieren fluoreszierende Partikel mit diesem Durchmesser
die Messungen (Gabey et al., 2010; Huffman et al., 2010; Huffman et al., 2012; Huffman et
al., 2013; Toprak und Schnaiter, 2013). Pilzsporen und Bakterienagglomerate sind die
zahlreichsten PBAP im Bereich von 2 um bis 3 um (Jones und Harrison, 2004; Fang et al.,
2008; Després et al., 2012). Pilzsporen dominieren Ublicherweise FBAP-Messungen in diesem
GroRRenbereich. Diese Aussage wird unterstlitzt durch FBAP-Messungen zusammen mit
Fluoreszenzmikroskopie (Huffman et al., 2012), was bisher lediglich fiir das Amazonasgebiet
durchgefiihrt wurde. Zusatzlich besagen DNS-basierte Studien, dass der Massenanteil von
Pilzsporen an der gesamten organischen Partikelmasse im Beriech zwischen 2 um bis 10 um
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durchschnittlich 60% betragt (Bauer et al., 2008). Bezogen auf die Gesamtmasse der
Aerosole grofler als 0,2 um liegt der Anteil von PBAP unter Hintergrundbedingungen
(Sibirien) im Jahresdurchschnitt bei 28% (Matthias-Maser et al., 2000) und an der Gesamt-
masse der Aerosole groRer als 1 um in biologisch dominierten Gebieten (Amazonas) bei
65% bis 85% (Martin et al., 2010; Poschl et al., 2010). Dennoch wird angenommen, dass die
FBAP-Konzentrationen im Allgemeinen die PBAP-Konzentrationen unterschatzen, denn
einige PBAP zeigen lediglich ein sehr geringes Signal in der Fluoreszenzemission (Huffman et
al., 2012). Allerdings werden von der LIF Messtechnik auch nicht-biologische, fluoreszierende
Partikel detektiert. Unter Berlicksichtigung der daraus resultierenden Ungenauigkeit bietet
die LIF Technik FBAP-Messungen in Echtzeit und ermdglicht eine erste Abschatzung der
Gesamt-PBAP- und Pilzsporenkonzentration.

Im oberen Bereich der FBAP-GroRenverteilung tritt teilweise eine Mode auf, die
hochstwahrscheinlich von Pollen kommt (Huffman et al., 2010). Pollenzahlungen mit einer
Pollenfalle sind im Alpenraum meist von Birkenpollen dominiert (z.B. Makra et al., 2010).
Flugzeugbasierte Messungen zwischen Mitte Marz und Ende Mai zdhlen oft einen hohen
Anteil von Birkenpollen in etwa 2 km Hohe, der teilweise bei Gber 34 der Gesamtanzahl der
Pollen liegt (Rempe, 1937; Gregory, 1961). Bei Abwesenheit von Birkenpollen in diesem
Gebiet sind es meist Kiefern- oder Buchenpollen, die einen hohen Anteil aufweisen.

1.5.2. Bisherige Simulationen zur Emission von biologischen
Aerosolpartikeln

In globalen Klimamodellen (global circulation model, GCM), die die Simulation des
Aerosoltransportes beinhalten, ist die Anzahlkonzentration und Massendichte von PBAP
meist um GréRenordnungen geringer als die von Mineralstaub (Jacobson und Streets, 2009;
Hoose et al., 2010b; Sesartic et al., 2012). Zwischen den unterschiedlichen Modellberech-
nungen besteht eine groBe Abweichung in der Angabe der globalen Quellstiarke der PBAP.
Der deutliche Unterschied in den Simulationen ergibt sich aus der Betrachtung verschiede-
ner PBAP-Arten. Die jahrlichen Emissionen von Pilzsporen und Blattfragmenten innerhalb
Europas sowie in Teilen Nordafrikas und des Mittleren Ostens extrapoliert auf die globale
Skala wird mit etwa 10 Tg/a angegeben (Winiwarter et al., 2009). PBAP-Konzentrationen
oder Emissionsstarken aus andere Simulationen auf regionaler Skala (z.B. Vogel et al., 2008)
lassen sich bei kleiner Modellausdehnung haufig nicht auf die globale Skala extrapolieren
und koénnen aufgrund rdaumlicher und zeitlicher Variationen nicht direkt miteinander
verglichen werden.

Im dritten IPCC-Bericht (Intergovernmental Panel on Climate Change) hat die globale
Quellstarke von PBAP mit einem Durchmesser von < 2,5 um lediglich einen geringen Anteil
an der Gesamtmasse der Partikelemissionen (Penner et al., 2001). Die indirekte Abschatzung
aus der Differenz zwischen der natirlichen Aerosolmasse und der aufsummierten Masse
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einzelner Kategorien betragt 56 Tg/a, enthélt jedoch signifikante Unsicherheiten (Penner,
1995). Die Simulation der Anzahlkonzentration von Bakterien, Pilzsporen und Pollen, dessen
Ziel die Untersuchung der Aerosol-Wolken-Wechselwirkung ist, beinhaltet eine globale
PBAP-Quellstarke von 78 Tg/a, umgerechnet mit der Annahme von monodispers groRen-
verteilten Partikeln (Hoose et al., 2010b). Zur Berechnung von globalen, atmospharischen
Phosphorquellen wird ein zeitlich konstanter Emissionsfluss fliir PBAP angenommen, der
raumlich mit der Biomasse oberhalb des Erdbodens verteilt und mit Messungen im Amazo-
nasgebiet skaliert ist. Die GroRenverteilung ist gleichmaRig in zwei Moden (2,5 -5 um und
5-10 um) aufgeteilt und ergibt zusammen eine PBAP-Quellstirke von 186Tg/a
(Mahowald et al., 2008). In einer weiteren Modellberechnung beinhaltet der Einfluss
zuklnftiger, anthropogener Emissionen auf das Klima unter anderem die Riickkopplung
durch veranderte PBAP-Konzentrationen aufgrund von anthropogen beeinflussten Emissio-
nen. In dieser Simulation mit polydispers groRenverteilten PBAP ist ein fiir das Jahr 2000
berechneter Ausgangswert der Quellstarke von Bakterien (0,5-10 um), Pilzsporen
(2-3,5um) und Pollen (10-125um) von 312Tg/a enthalten (Jacobson und Streets,
2009).

1.5.3. Bisherige Modellstudien zum Einfluss von biologischen
Eiskeimen auf Wolken und Niederschlag

Bisherige Modellberechnungen zur Eisnukleation von PBAP sind in GCM (Hoose et al.,
2010a; Sesartic et al., 2012; Sesartic et al., 2013), Regionalmodellen mit kleinrdaumiger
Domaéne und idealisierten Initialaerosolkonzentrationen (Gritzun et al., 2008) oder ange-
passt an Feldmessungen (Phillips et al., 2009) sowie Boxmodellen, die die Hebung eines
Luftpaketes simulieren (Levin et al., 1987; Diehl und Wurzler, 2004), realisiert worden. In
beiden GCM (ECHAMS5-HAM, CAM-Oslo) wird dieselbe Emissionsparametrisierung fir
Bakterien verwendet (Burrows et al., 2009a). Die zonalen und jahrlichen Mittelwerte der
Anzahlkonzentrationen von Bakterien sind in beiden globalen Modellen in derselben
GroRenordnung vorhanden (Hoose et al., 2010a; Sesartic et al., 2012). Beide GCM beinhalten
zudem Pilzsporen als IN, die auf unterschiedlichen Emissionsparametrisierungen beruhen
(Heald und Spracklen, 2009; Sesartic und Dallafior, 2011). Die zonalen und jahrlich gemittel-
ten Konzentrationen von Pilzsporen sind im CAM-Oslo eine und im ECHAMS5-HAM zwei
GroéRRenordnungen niedriger als die von Bakterien. Im CAM-Oslo sind dartber hinaus Pollen-
IN simuliert, die allerdings wesentlich geringere Konzentrationen als Bakterien haben.

Aus den Simulationen mit CAM-Oslo geht hervor, dass PBAP im Vergleich zu Mineral-
staub und RuB nur in geringem Mal} zur globalen atmosphdarischen Eisbildung beitragen.
Ursache sind die deutlich geringeren atmospharischen Anzahlkonzentrationen, die im
zonalen und jahrlichen Mittel mehrere GréRenordnungen niedriger sind als die von Mineral-
staub- oder RuRpartikeln (Hoose et al., 2010a). Berechnungen mit ECHAM5-HAM beinhalten
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zusatzlich die Aktivierung von PBAP (Bakterien und Pilzsporen) im Kontaktmode, der im
zonalen und jahrlichen Mittel gegeniiber dem Immersionsgefrieren dominiert. In einem
Szenario mit der Annahme, dass 1% der Bakterien und Pilzsporen eisaktiv sind, sind beide
gleich bedeutend fir die Eisnukleation wie Mineralstaub. Die PBAP ersetzen Mineralstaub
lediglich als IN ohne die mikrophysikalischen Eigenschaften der Wolke zu verdandern. Eine
Sensitivitatsstudie, bei der 100% der Bakterien und Pilzsporen eisaktiv sind, bewirkt eine
Reduktion des Flissigwassergehalts um 7% im globalen Mittel (Sesartic et al., 2012; Sesartic
et al., 2013).

Simulationen mit dem Regionalmodell LM (Lokal Modell) bei idealisiertem Setup geben
mit Bakterien-IN die hochste Massendichte von flissigen plus festen Wolkenpartikeln an, die
allerdings durch die starke Eisaktivitat der Bakterien bei hohen Temperaturen Uberschatzt
werden kénnte (Gritzun et al., 2008). Gemall den Simulationen auf regionaler Skala, mit
Bedingungen angepasst an Feldmessungen, kdnnten PBAP die Ausdehnung und Eigenschaf-
ten von Wolken maBgeblich modifizieren, wenn die PBAP in ausreichend hohen
Konzentrationen vorliegen (Phillips et al., 2009). Anhand von Boxmodellen wird deutlich,
dass PBAP, insbesondere Bakterien, in einem aufsteigenden Luftpaket friiher zu IN aktiviert
werden als andere eisaktive Aerosolpartikel. Dies bewirkt ein effektiveres Gefrieren der
Tropfen bezogen auf deren Anzahlkonzentration (Diehl und Wurzler, 2004).

1.6. Zielsetzung der vorliegenden Arbeit

Mit der vorliegenden Arbeit soll die Effektivitdit von biologischen Eiskeimen (BIN) in
Mischphasenwolken eingeschatzt werden. Es wird die Frage beantwortet, ob BIN Uber die
heterogene Eisnukleation die Entwicklung von Mischphasenwolken beeinflussen kénnen und
in welchem Umfang die mogliche Beeinflussung stattfindet. Dafiir wird die Ausbreitung
einzelner PBAP mit einem regionalen Atmospharenmodell (COSMO-ART) simuliert. Zusatz-
lich werden Parametrisierungen zur heterogenen Eisnukleation der betrachteten PBAP
abgeleitet und in das Modell implementiert.

Die Simulationen der vorliegenden Arbeit werden mit einem regionalen Modell durch-
geflihrt, da somit gegeniiber einem GCM die raumliche und zeitliche Variation der PBAP-
Konzentration detaillierter berechnet und die Verteilung der Bewolkung aufgelést werden
kann. Im Umkehrschluss wird die Ausbreitung der PBAP nur auf einem begrenzten geografi-
schen Abschnitt simuliert, wodurch Ferntransporte und Emissionen von verschiedenen
Klimazonen nicht abgebildet sind.

Die wissenschaftliche Ausgangssituation der vorliegenden Arbeit beinhaltet mit Hinblick
auf die Fragestellung zwei wichtige Aspekte. Zum einen zeigen unterschiedliche Messungen,
die unter anderem abseits von PBAP-Quellgebiete, wie beispielsweise auf Bergstationen in
der freien Troposphare durchgefiihrt wurden, dass PBAP in der Atmosphare haufig vorkom-
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men und ihre Konzentration einen signifikanten Bestandteil der Anzahl und Masse der
atmosphdarischen Aerosolzusammensetzung ausmachen kann. Zum anderen konnte fir
einige PBAP nachgewiesen werden, dass sie die Eisnukleation von Trépfchen bei hoheren
Temperaturen auslosen, als es bei den meisten anderen atmospharischen Eisnukleatoren,
wie Mineralstaub oder Ruf}, der Fall ist. Durch diese Eigenschaft haben PBAP das Potential,
den Gefrierprozess in einem aufsteigenden, sich abkiihlenden Luftpaket innerhalb einer
Mischphasenwolke friiher auszuldsen. Somit kann die Vereisung der Wolke in einer geringe-
ren Hohe einsetzen, wodurch die Entwicklung der Wolke verandert stattfindet.

Fiir die heterogene Eisnukleation von PBAP wird eine temperaturabhangige Parametri-
sierung auf deren Anzahlkonzentration angewandt, wenn Wolkentropfen am gleichen Orts-
und Zeitpunkt des Modells vorhanden sind. Die Parametrisierung wird von Laborergebnissen
fir Birken- und Kiefernpollen, Bakterien der Spezies Pseudomonas syringae und Pilzsporen
der Gattung Cladiosporum abgeleitet. Innerhalb der Pollen stellen Birkenpollen die Partikel
mit den womoglich besten Eisnukleationseigenschaften dar, da die Mediangefriertempera-
tur, bei der in einem Set von Pollensuspensionen die Halfte der Proben gefriert, hdher ist, als
bei anderen Pollen (Pummer et al., 2012). So orientiert sich die Auswahl eines einw6chigen
Zeitraums, Uber den die Simulationen im regionalen Modell laufen, an der Blitezeit von
Birken, nachgewiesen durch eine erhdhte Konzentration im Alpenraum (genauer beschrie-
ben in Kapitel 4.1). Die Parametrisierung der Eisnukleation von Birkenpollen wird von
experimentellen Analysen an der Aerosol- und Wolkensimulationskammer AIDA (Aerosol
Interaction and Dynamics in the Atmosphere) (Mohler et al., 2003; Mohler et al., 2006)
abgeleitet. Zusatzlich zu Birkenpollen werden Kiefernpollen als weitere besonders eisaktive
Pollenart (Pummer et al., 2012) in dem Modell bertlicksichtigt. Deren Eisnukleation wird
anhand von Ergebnissen aus Diehl et al. (2002) parametrisiert.

Fiir die Berechnung der Eisnukleation von Bakterien kann, dhnlich wie bei Birkenpollen,
eine Parametrisierung aus Ergebnissen von AIDA-Messungen abgeleitet werden. Die
Messreihe beinhaltet Experimente mit Bakterien der Gattung Pseudomonas, hauptsachlich
P. syringae (verschiedene Strange). Die Parametrisierung der Eisnukleation von Pilzsporen ist
aus Daten von lannone et al. (2011), durchgefiihrt mit der Gattung Cladosporium, abgeleitet.
Somit ist die Berechnung der Eisnukleation von Bakterien und Pilzsporen in der vorliegenden
Arbeit nur fir bestimmte Arten definiert. Im Gegensatz dazu wird die Ausbreitung der
Gesamtanzahl von Bakterien und Pilzsporen simuliert. Diese Diskrepanz wird mit einem
konstanten Anteil der jeweiligen eisaktiven Art an der Gesamtanzahl abgeschatzt.

Die Vorgehensweise, mit der die Simulation von BIN auf regionaler Skala umgesetzt
wird, ist in den Kapiteln 2 und 3 beschreiben. Zunachst wird in Kapitel 2.1 die zugrundelie-
gende Modelldynamik erlautert und die verwendete Datengrundlage dargelegt. Die
Beschreibungen zur Umsetzung der Wolkenmikrophysik sowie zur Ausbreitung von nicht-
biologischen Aerosolpartikeln ist in den Kapiteln 2.2 und 2.3 gegeben. Kapitel 2.4 zur
Simulation von PBAP hat einen besonderen Fokus auf die verwendeten Emissionsparametri-
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sierungen. In Kapitel 3 wird die heterogene Eisnukleation von PBAP erdrtert und die
Parametrisierung anhand von Laborergebnissen beschrieben.

Im Anschluss an die Methodik werden die Modellergebnisse zur Ausbreitung der PBAP
dargestellt (Kapitel 4). Kapitel 5 beinhaltet die Simulationsergebnisse der BIN, zunachst als
diagnostische GréRe unter Betrachtung von Modellmittelwerten und Einzelanalysen (Kapitel
5.2 und 5.3). AnschlieBend werden die Ergebnisse mit Mineralstaub-IN verglichen, die
anhand einer konstanten Hintergrundkonzentration berechnet werden (Kapitel 5.4). Mit und
ohne Zugabe von PBAP wird der Einfluss von BIN auf die heterogene Eisnukleation von
Mineralstaub analysiert (Kapitel 5.5). Abschliefend werden die Ergebnisse der vorliegenden
Arbeit diskutiert und ein Ausblick zu zukiinftigen Modellansatzen gegeben (Kapitel 6).



1. Einleitung

14



2 Das regionale atmospharische Modellsystem COSMO-ART
mit der Erweiterung zur Simulation von primdren
biologischen Aerosolpartikeln

2.1. Beschreibung der zugrundeliegenden Modellstruktur
2.1.1. Stromungsmodell

Die Grundlage einer dynamischen Entwicklung der Simulationen, wie sie in der vorlie-
genden Arbeit gezeigten sind, besteht aus einer kompressiblen Strémung in einer feuchten
Atmosphaére, beschrieben durch die thermo-hydrodynamischen Gleichungen des regionalen
Modells COSMO (COnsortium for Small scale MOdeling). Entwickelt wurde das Modell
urspriinglich vom Deutschen Wetterdienst fir den operationellen Betrieb einer numerischen
Wettervorhersage sowie flr wissenschaftliche Anwendungen. Die Simulationen kénnen die
meso-f (20 - 200 km) und meso-y (2 - 20 km) Skala abdecken. Die zugrundeliegenden
Gleichungen beziehen sich in der Horizontalen auf rotierte Kugelkoordinaten und in der
Vertikalen auf gelandefolgende Koordinaten. Viele physikalische Prozesse werden in Form
von Parametrisierungen beriicksichtigt, von denen nur einige in dieser Arbeit spezifiziert
werden. Sie sind detailliert in Doms und Schéttler (2002) beschrieben.

Die Thermo-hydrodynamik des Modells beinhaltet die prognostischen Eulerschen
Bewegungsgleichungen sowie Gleichungen fiir Warme- und Massenflisse und die Zustands-
gleichung. Fir die Beschreibung einer atmospharischen Stromung wird angenommen, dass
die Atmosphare ein ideales Gemisch aus trockener Luft und Wasser in allen drei Aggregat-
zustinden (Wasserdampf, Fllssigwasser und Eis) ist. Trockene Luft und Wasserdampf
werden wie ideale Gase behandelt. Fliissigwasser und Eis hingegen werden als inkompressib-
le Substanzen bericksichtigt und sind in verschiedene Hydrometeore (Wolkentropfen,
Regentropfen, reine Eiskristalle, bereifte Eiskristalle und Graupel oder Hagel) unterteilt. In
dem hier verwendeten Zwei-Momenten-Ansatz kann sowohl die Massendichte Ly als auch
die Anzahlkonzentration Ny der Hydrometeore x in ihrer zeitlichen Entwicklung berechnet
werden.

Die Erhaltungsséatze fiir Bewegung, Masse und Warme werden durch Bilanzgleichungen
(2-1) bis (2-4) dargestellt. Prozesse im Zusammenhang mit der Phasenanderung des Wassers
werden durch die Gesamtmasse, als Summe der Einzelmassen von trockener Luft, Wasser-
dampf, Flissigwasser und Eis, in Form einer Erhaltungsgrofle bericksichtigt. Fir die
Gleichung (2-3) der thermischen Energie wird die Temperatur T als prognostische GréRe
verwendet. Dafur wird T aus der Budgetgleichung der Enthalpie bezogen, wodurch Informa-
tionen zur Drucktendenz (dp/dt) aus einer weiteren prognostischen Gleichung benétigt
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werden. Dadurch wird die Gesamtdichte feuchter Luft p in einer diagnostischen Gleichung
(2-5) wiedergegeben.

dv - —_— — >
pa=—Vp+pg—ZQx(pv)—V-T (2-1)
dp_ _ G V"+(Cp 1) 4 2-2
dt - Cvp v CU Qh C-U Qm ( - )

dT dp
PCy FriRrT: + Qp, (2-3)
dL, —
pg =V IS (2-4)
p =p{Rs(1+ )T} (2-5)

mit der baryzentrischen Windgeschwindigkeit V, der Winkelgeschwindigkeit der Erdro-
tation ﬁ, dem Spannungstensor (f, der spezifischen Warme bei konstantem Druck ¢, oder

Volumen ¢y, dem Massenmischungsverhaltnis Ly, dem Diffusionsfluss f und der Rate des
Phaseniibergangs Sx. Eine Zusammenstellung der in der vorliegenden Arbeit verwendeten
Symbole befindet sich im Symbolverzeichnis (Appendix B).

Diese grundlegenden Gleichungen gelten nur fir ein infinitesimales Zeitintervall §t und
fur infinitesimale raumliche Ausdehnungen 6x, 6y und 8z. Um physikalische Prozesse
sinnvoll wiederzugeben, sollten die Inkremente nicht infinitesimal sein, sondern irgendwo
zwischen mikroskopischer und makroskopischer Ausdehnung liegen. Um Anwendungen auf
der Mesoskala abzudecken, ist somit eine Mittelung der Grundgleichungen notwendig. Bei
der verwendeten Reynolds-Mittelung werden kleinrdumige und vom Modell nicht-
auflosbare turbulente Fluktuationen berticksichtigt, indem jede Variable liber eine bestimm-
te Raum- und Zeitskala integriert wird. Dafiir wird eine beliebige Variable ¥ in ihren
Mittelwert 1_/) uber ein finites Zeit- und Raumintervall At, bzw. AV = AxAyAz und ihre stark
fluktuierende, nicht-auflésbare Perturbation 1’ aufgeteilt:

Y=+ (2-6)

_ 1
1,[) = m[j 1,[Jdth (2-7)
Y =0 (2-8)

Der Mittelwert 1 variiert nur langsam und kann vom Modell aufgelést werden. Zusatz-
lich wird ein mit der Masse gewichtetes Mittel 1/3 und die Abweichung vom
massengewichteten Mittelwert y’' verwendet:
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Y=9P+y" (2-9)
-~ pY
& (2-10)
V=3
Y'=0 (2-11)

Mit der Reynolds-Mittelung werden vereinfachte thermodynamische Bedingungen auf
die grundlegenden Gleichungen angewandt. Zusammengefasst werden (i) alle molekularen
Flusse, auBer den Diffusionsfliissen fur Flissigwasser und Eis vernachlassigt, (ii) die spezifi-
sche Warme feuchter Luft durch die von trockener Luft ersetzt (aufgrund von gV > ¢, q'),
(iii) Einflisse auf die Drucktendenz, die durch Anderungen in der Konzentration der Wasser-
bestandteile aufgrund von Diffusionsflissen und Phasendanderungen auftreten,
vernachldssigt und (iv) Temperaturdanderungen durch Auftriebswarme und Feuchtigkeitsflus-
se vernachladssigt. Die folgenden Gleichungen beschreiben die Entwicklung eines nicht-
hydrostatischen, kompressiblen, mittleren Flusses:

por=—VP+pE—20x (pV) -V T (2-12)
aﬁ épd S épd -
—=_2Pl5y. | -
i a.P Ve, O e
. dT dp —
Poragr = ar t Qn (2-14)
dg¥ — ol &
p ;t =—-V-F?+(§' +5Y) (2-15)
a/\l’i —_— —_— Jum—
p gt =_V- (Pl,l + Fl.l) + Sbi (2-16)
— — Rv % Al Al )T o
p=p{Ra(1+(R——1)q —q —q)T} (2-17)
d

mit dem turbulenten Fluss ' und dem Niederschlagsfluss P. Diein den Gleichungen auf-
tretende mittlere diabatische Erwarmungsrate wird in folgender Form berechnet:

0, =L,8' +15—V-R—V-H (2-18)
Neben den molekularen Flissen und Quelltermen beinhalten die Gleichungen (2-12) bis

(2-17) die mittleren Kovarianzen der nicht-auflésbaren Turbulenz in Form des Reynoldsschen

Spannungstensors ?, den turbulenten Fluss von Wasserdampfﬁ, Flissigwasser F! und
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Eis F! sowie fiihlbarer Warme H. Deren Formulierungen sowie weitere Details zur Beschrei-
bung der grundlegenden Modellgleichungen des nicht-hydrostatischen regionalen Modells
sind in Doms und Schattler (2002) formuliert.

2.1.2. Koordinatensystem

Der Anwendungsbereich der regionalen Modellierung mit COSMO ist auf einem ausge-
dehnten horizontalen Bereich giiltig. Hier fihrt die Krimmung der Erdoberfliche zu
signifikanten Unterschieden zwischen den Bewegungsgleichungen eines Fluides auf einem
tangentialen Kartesischen Koordinatensystem und auf einem Kugelkoordinatensystem. Zwei
grundlegende numerische Probleme treten aufgrund der Meridiankonvergenz und der
Singularitdt an den Polen (falls die Modelldomdne einen Pol enthdlt) auf. Um das zu
umgehen, wird bei der Transformation in orthogonale Kugelkoordinaten (4, ¢, r) von einfach
rotierten Kartesischen Koordinaten ausgegangen. Das kartesische Ausgangssystem hat den
Ursprung im Erdmittelpunkt. Die vertikale Z-Achse ist geneigt, um zu einem verlagerten
Nordpol zu zeigen. Langen- und Breitengrad A bzw. ¢ sind beziglich der rotierten Z-Achse
definiert. r = z + a bezeichnet die Entfernung vom Erdmittelpunkt mit dem mittleren Radius
der Erdoberflache a und einer geometrischen Hohe z iber dem mittleren Meeresspiegel.

Unter Berlicksichtigung der Orografie treten am Modellunterrand schwierige numeri-
sche Losungen der Bewegungsgleichung auf. Unter Verwendung eines nicht-rechtwinkligen
gelandefolgenden Koordinatensystems wird dieses Problem verringert. Die zeitunabhangige
vertikale Koordinate ¢ kann durch eine monotone Funktion der geometrischen Hoéhe z
beschrieben werden, dessen unterste Schicht gleichférmig zur Orografie ist. Das Modell-
setup bietet drei verschiedene Optionen fiir eine gelandefolgende vertikale Koordinate. Alle
in dieser Arbeit gezeigten Simulationen wurden mit der Hybridkoordinate, basierend auf
dem Referenzdruck, durchgefiihrt ({ = n). Abbildung 2-1 zeigt das Verhalten dieser gelande-
folgenden Hybridkoordinate anhand einer Schichtung liber einem GaulShiigel mit einer Hohe
von 3 km.
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Abbildung 2-1:  Geldandefolgende Koordinatenebenen fiir einen GaulRhiigel mit einer Héhe von 3 km anhand
einer geometrischen Héhe von zehn n-Level mit An = 0,1 von nr = 0,1 am Oberrand (mit
einer Hohe von z_T) bis n = 1,0 am Boden. Die Vertikalverteilung der Levelinkremente ist im
physikalischen Raum nicht gleich weit voneinander entfernt (Doms und Schéttler, 2002).

Die stetigen Differentialgleichungen sind analytisch I6sbar, indem sie in finite Diffe-
renzengleichungen transformiert werden. Der Modellraum wird durch eine endliche Anzahl
an Gitterpunkten aufgespannt, wobei sich i, j, und k auf jeweils eine Richtung beziehen. Die
horizontale Position eines Gitterpunktes ist angegeben durch:

A=A+ (I —1)AA, i=1,-,N; (2-19)

Pi = Po + (] - 1)A¢l ] = 1:"'1Nq) (2-20)

wobei Ao und @o die stidliche bzw. westliche Kante des Modellraums auf dem rotierten
Gitter angeben. In horizontaler Ausrichtung werden die prognostischen Variablen auf einem
Rechengitter mit konstanten Abstanden (A4, A@) zwischen den Variablen angeordnet. Die
vertikale Position wird durch {x =k, mit k=1, ---, N¢ bestimmt und ist in halbe und ganze
Level unterteilt (Arakawa C-grid). Die Level erstrecken sich zwischen der Obergrenze bei
¢ = % und der Untergrenze bei { = N¢ + 12, an der die Oberflache der Koordinate deckungs-
gleich mit der Bodenhdhe wird. Alle skalaren, prognostischen und diagnostischen Variablen
befinden sich in der Mitte von jeder Gitterbox und sind reprasentativ fiir das komplette
Gitterboxvolumen. Die Geschwindigkeitskomponenten befinden sich an den Stirnseiten der
entsprechenden Gitterbox.

Um die numerische Effizienz zu erhohen, erfolgt die zeitliche Integration der Modell-
gleichungen auf unterschiedlichen Ebenen. Dabei werden die prognostischen Gleichungen in
Bestandteile bezliglich Wellen mit hoher Phasengeschwindigkeit und relativ kurzen Schritten
der expliziten zeitlichen Integration sowie Bestandteile mit relativ langsamer Variation als
Vielfaches der kleinen Zeitschritte getrennt. Die kleinen Zeitschritte werden durch den
Abstand begrenzt, an dem die explizite zeitliche Integration der schnellen Schallwellen stabil
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bleibt. Durch Fallenlassen der hydrostatischen Annahme sind Schallwellen als ungewollter,
meteorologisch unbedeutender Nebeneffekt Bestandteil der Losung. Die der vorliegenden
Arbeit zugrunde liegenden Simulationen sind mit einem Runge-Kutta Verfahren zweiter
Ordnung mit zwei Ebenen nach Wicker und Skamarock (2002) durchgefiihrt, das detailliert
im Anwendungsbereich von COSMO in Doms und Schattler (2002) beschrieben ist.

Damit die verwendeten Simulationen der Zielsetzung dieser Arbeit gerecht werden, die
zeitliche und rdaumliche Entwicklung von biologischen Aerosolen und deren Einfluss auf
Mischphasenwolken zu untersuchen, sind zwei Erweiterungen zu der Basisversion von
COSMO aktiviert. Wie bereits erwahnt, werden mit dem zusatzlich verwendeten Zwei-
Momenten-Mikrophysikschema sowohl die Anzahlkonzentration als auch die Massendichte
der Hydrometeore berechnet. Eine ausfihrlichere Beschreibung, inklusive der darin enthal-
tenen Parametrisierungen fir homogene und heterogene Eisnukleation, folgt in Kapitel 2.2.
Eine zweite Erweiterung simuliert die rdaumliche und zeitliche Ausbreitung von reaktiven
Gasen und Partikeln in Wechselwirkung mit den meteorologischen Feldern der Basisversion.
Die Erweiterung heillit ART (Aerosols and Reactive Trace gases) und ist in Kapitel 2.3 be-
schrieben.

2.1.3. Anfangs- und Randdaten

Das mesoskalige Modellsystem COSMO-ART wird durch Anfangs- und Randdaten fir die
meteorologischen Zustande bzw. den Partikel- und Spurengasgehalt angetrieben. Die
meteorologischen Felder werden sechsstilindig aktualisiert und bestehen aus interpolierten
Daten der globalen operationellen atmospharischen Modellanalyse des ECMWF (European
Centre for Medium-Range Weather Forecasts). Fir Aerosole und Gase werden keine
Anfangs- und Randkonzentrationen eingelesen. Alle gasformigen Bestandteile sind auf
homogen verteilte Startkonzentrationen gesetzt. Die Emissionsraten von chemischen
Komponenten des ART-Moduls sowie RuR werden stindlich aus Analysedaten von
TNO/MACC (Toegepast-Natuurwetenschappelijk Onderzoek (applied scientific research) /
Monitoring Atmospheric Composition and Climate) aktualisiert. Fiir Aerosolpartikel werden
individuelle Startmassendichten verwendet, die zusammen mit individuellen Werten fir die
GroRenverteilung deren Partikeldichte und Anzahlkonzentration zum Modellstart definieren.
Primdre Partikelemissionen von Mineralstaub und Seesalz sind als Parametrisierung in
Abhéngigkeit von meteorologischen Bedingungen und Oberflacheneigenschaften enthalten
(Kapitel 2.3). Landnutzungsdaten und konstante Oberflacheneigenschaften werden aus der
GLC2000 (Global LandCover 2000) Datenbank bezogen. Als Vorbereitung auf die Simulation
werden alle Parameter im Voraus aufbereitet, um dem rotierten Kugelkoordinatensystem
des COSMO-ART zu entsprechen. Die Simulationen der vorliegenden Arbeit wurden auf
einem Gebiet durchgefiihrt, das groRe Teile von Westeuropa einschlieft, vom portugiesi-
schen Festland bis ins nordliche Finnland. Es erstreckt sich auf dem rotierten Gitter bei einer
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Auflésung von 0,125° (£ 14 km) Uber 2849 km longitudinal und 3803 km latitudinal
(Abbildung 2-2). In vertikaler Richtung reicht das Modell von der Erdoberflache bis in 24 km
Hohe, unterteilt in 40 gelandefolgende Levels. Die groRen Zeitschritte des dynamischen
Runge-Kutta-Schemas betragen 30 s.
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Abbildung 2-2:  Das in der vorliegenden Arbeit verwendete Modellgebiet als Ausschnitt von Europa mit
Angaben der Langen- und Breitengrade sowie der Hohe in km. Die Farbskala bezieht sich auf
die Hohe der Orografie Glber dem Meeresspiegel in km. Innerhalb des weill markierten Be-
reichs wurde der in Kapitel 5.5 beschriebene Vergleich zweier Szenarien durchgefiihrt.

2.2. Das Zwei-Momenten-Schema der Wolkenmikrophysik

Die Beschreibung der allgemeinen wolkenphysikalischen Prozesse erfolgt im Rahmen
dieser Arbeit nur zusammengefasst. Eine detaillierte Beschreibung der Parametrisierungen
des Zwei-Momenten-Wolkenmikrophysikschemas ist in Seifert und Beheng (2006) gegeben.
In diesem Schema werden die zeitlichen Anderungsraten der Anzahlkonzentration N und
Massendichte L, fur finf Hydrometeore explizit berechnet, so dass alle relevanten Nukleati-
onsprozesse parametrisiert sind. Das ermdéglicht eine addaquate Betrachtung der Einfllsse
von CCN und IN auf Wolken- und Niederschlagsprozesse. Sind mittels COSMO-ART Aerosol-
partikel in die Simulation miteinbezogen, kénnen diese als moglicher Nukleationskeim
dienen, und so als Eingangsdaten fiir die Parametrisierungen der Nukleationsprozesse
verwendet werden. Wie bei der Eisnukleation sind die Ubrigen mikrophysikalischen
Parametrisierungen des Zwei-Momenten-Schemas in Prozesse der warmen Phase und der
Eisphase unterteilt. Bildung und Wachstum von Wolken- und Regentropfen geschieht durch
Nukleation, Kondensation und Ansammlung von Wasser. Dem wirkt die Evaporation in
untersattigten Regionen und das Auseinanderbrechen aufgrund von Kollisionen entgegen.
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Die Beschreibung der AnzahlgroRenverteilung der Tropfen fx=i(m) als Funktion ihrer Masse
m wird durch partielle Potenzmomente ausgedruckt:

m*
Mk =f mkf,(m)dm (2-21)
0

Mk =f mk £, (m)dm (2-22)
m*

Ab einem Tropfenradius von 7r*=40um, was einer Tropfenmasse von
m*=2,6-1010kg entspricht, wird im Modell zwischen Wolken- und Regentropfen
unterschieden. Das Groenspektrum der Tropfen wird als generalisierte TI'-Verteilung
beschrieben, das in zwei nicht zusammenhdngende GroRenverteilungsfunktionen fir
Wolken- (x =c) und Regentropfen (x =r) unterteilt ist. Ihre Anzahlkonzentration und
Massendichte sind durch die ersten beiden partiellen Momente von fx(m) mit M0 = N, und
M? = N, fir k =0 bzw. M} = L. und M} = L, fir k = 1 gegeben. Die Anderungsraten der
partiellen Momente werden mittels mittlerer Windgeschwindigkeit, turbulenter Warmedif-
fusion und mittlerer Sedimentation beschrieben, und durch den Quellen- und Senkenterm S
aufgrund von Nukleation, Kondensation bzw. Evaporation, Kollision bzw. Koaleszenz und
Aufplatzen beeinflusst:

oMk . 0
==~V [VME] + V- [K, VME] — —[DseqriMK] + Sk (2-23)
Jat _ 0z - LS
Advektion Turbulenz —_— mikrophysikalische

gravitationsbedingte

I Senk
Sedimentation Quellen / Senken

Der Durchmesser D und die Endfallgeschwindigkeit v der fliinf Hydrometeore sind liber
Potenzgesetze mit der jeweiligen Masse verknipft:

b

D(m)=am (2-24)

Y
v(m) = amhp (%) (2-25)

mit den konstanten Koeffizienten a, b, @, 8, y (Tabelle 1 in Seifert und Beheng (2006)).
Fiir Wolken- und Regentropfen sind die Koeffizienten so gewahlt, dass sie einem spharischen
Partikel entsprechen. Hydrometeore der Eisphase sind nicht-spharisch und D(m) bezieht
sich in dem Fall auf den maximalen Durchmesser typischer Formen, die gemald Locatelli und
Hobbs (1974) bzw. Heymsfield und Kajikawa (1987) berechnet wurden. Fiir jede Hydromete-
orklasse sind obere und untere Grenzen der mittleren Masse definiert, damit ein
physikalisch sinnvoller Bereich eingehalten wird.

Die Depositionsnukleation zu Wolkeneis ist nur in eislibersattigten Bereichen moglich.
Die Nukleationsrate ist als Beziehung der verfiigbaren Eiskeimanzahl N, bei entsprechen-
der Temperatur T und entsprechendem Sattigungsverhaltnis bezliglich einer Eisoberflache
Si, zu der im Gitterpunkt bereits vorhandenen Eiskristallanzahl N; definiert:
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oN;
ot

At IfSl > 1and Ni < NIN(Si' T)

0 else

Nin(S;, T) — N;
= { (2-26)
nuc

Die Anderung der Massendichte bei Neubildung von Wolkeneis wird durch Anwenden
der minimalen Masse der Eiskristalle m; ., =1-1012kg (D(ml-,nuc) =51,6 um) auf die
Anderung der Wolkeneisanzahlkonzentration berechnet:

oL, N,

—_ =m; —_—
Ot |yye LIUC 9t

Die Anzahl der Eiskeime kann durch eine aerosolunabhangige Parametrisierung (z.B.

(2-27)
nuc

Meyers et al., 1992) berechnet werden. Fir die Simulationen in der vorliegenden Arbeit ist
diese durch aerosolspezifische Parametrisierungen ersetzt (Kapitel 3). Das weitere Wachs-
tum von Eiskristallen durch Deposition von Wasserdampf geschieht, wenn die Umgebung
der Eiskristalle wasserlibersattigt ist. Die Wachstumsrate von Eiskristallen durch Wasser-
dampfdeposition ist von der Beschreibung fiir Tropfen abgeleitet. Dabei ist der Partikelradius
durch eine Aufnahmefahigkeit in Abhangigkeit der Kristallgeometrie (fur spharische Partikel
identisch dem Radius) ersetzt (Pruppacher und Klett, 1997). Bei der Berechnung fir die
Eisphase wird eine konstante Aufnahmefahigkeit fiir hexagonale Platten angenommen. In
beiden Formulierungen (fir Tropfen und Eiskristalle) wird der Einfluss der Oberfla-
chenkriimmung und der Losungseffekt vernachlassigt.

Alternativ zur Depositionsnukleation konnen Eiskristalle durch das Gefrieren von Wol-
kentropfen entstehen. Dies geschieht entweder homogen unterhalb von -38°C oder
heterogen via Immersions- oder Kontaktgefrieren, indem ein Partikel als Eiskeim fungiert
(Kapitel 3). Die Anderungsrate der Eiskristallanzahl wird dhnlich der Depositionsnukleations-
rate in Gleichung (2-26) berechnet, allerdings ist die Anzahl der verfiigbaren Eiskeime Nn(T)
nur von T abhangig. Der gegenlaufige Transferprozess von der Eisphase in die Flissig- und
Gasphase geschieht durch Schmelzen (und anschlieBendem Verdampfen) der Eispartikeln,
abhangig vom Durchmesser und der Temperatur relativ zu 0°C. Die turbulente interne
Zirkulation des Schmelzwassers wird dabei bericksichtigt.

Die mogliche Interaktion verschiedener Hydrometeore miteinander, durch Kollision
aufgrund relativer Geschwindigkeitsunterschiede, ist in einer Einflussmatrix zusammenge-
fasst (Tabelle 2 in Seifert und Beheng, 2006). Im Allgemeinen ist die Anderungsrate der
Potenzmomente kollidierender Hydrometeore durch einander entgegen gerichteter
Kollisionsintegrale gegeben. Der Kern des Integrals wird durch eine mittlere Kollisions- und
Haftungseffizienz, nur abhangig von der mittleren Masse, einem charakteristischen
Geschwindigkeitsunterschied und einem geometrischen Term, abhangig von den
Durchmessern beider Hydrometeore, ausgedriickt. Durch Annahme einer TI-verteilten
Anzahlkonzentration und Potenzgesetzen fir die Masse-Durchmesser- und Masse-
Geschwindigkeits-Beziehung in den Gleichungen (2-24) bzw. (2-25) kénnen die Geschwindig-
keitsunterschiede und somit das Kollisionsintegral analytisch integriert werden.
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2.3. Das gekoppelte Modul zur Ausbreitung von Aerosolen und
reaktiven Spurengasen (ART)

2.3.1. Verteilung von partikelhaltigen und gasféormigen Komponenten

Die zeitliche und raumliche Verteilung von Aerosolpartikeln und Gasen wird in dem
beidseitig miteinander wechselwirkenden Modellsystem COSMO-ART auf Grundlage der
dynamischen Entwicklung einer Strémung simuliert. Flr Aerosolpartikel und Gase wird
dieselbe Gitterstruktur und zeitliche Integration wie fiir meteorologische Variablen in
COSMO verwendet. Dadurch kann die Wechselwirkung zwischen Prozessen der Gas- und
Aerosolphase und meteorologischen Variablen wiedergegeben werden. Zusatzlich zum
Transport nicht-reaktiver Spurengase und Aerosole kénnen Prozesse der Gasphasenchemie
und Aerosoldynamik (z.B. Koagulation) berechnet werden. Das beinhaltet die Entstehung
von Sekundaraerosolen durch Nukleation und Kondensation von Gasphasenbestandteilen
und die Emission von Primaraerosolen als Funktion von meteorologischen Bedingungen und
Oberflachenparametern. Die in Stockwell et al. (1990) detailliert beschriebene und nach
Vogel et al. (2009) aktualisierte Gasphasenchemie beinhaltet die photochemische Entste-
hung gasformiger Vorlaufer fir Sekundaraerosole.

Fiir die Beschreibung aerosoldynamischer Prozesse in COSMO-ART muss die Verande-
rung von physikalischen und chemischen Eigenschaften der atmospharischen Aerosolpartikel
berilicksichtigt werden. Um den damit einhergehenden GroBenbereich der Partikel zu
erfassen, kann die Anzahlkonzentration einer Aerosolpopulation mithilfe einer kontinuierli-
chen Verteilungsfunktion n(dp) ausgedriickt werden. Anders als in der Beschreibung des
Zwei-Momenten-Schemas (Kapitel 2.2), mit der Konzentration von Hydrometeoren als
Funktion der Masse m, wird flir Aerosole ein Beschreibung abhangig des Partikeldurch-
messers dp verwendet. Aus der Integration der Verteilung (iber dp von 0 bis oo ergibt sich die
Gesamtanzahlkonzentration N der Partikel. Im Allgemeinen kann das k-te Moment einer
Verteilungsfunktion My definiert werden. Das nullte Moment ist dann gleich der Gesamt-
anzahlkonzentration (Mo = N), das erste Moment entspricht dem mittleren Durchmesser

. My . . . .
der Anzahlverteilung (le dp), und das zweite und dritte Moment ist proportional zur

Verteilung der Oberflachen- (mr M2 = S) und Massedichte (%pp M; = L). Unter Annahme

spharischer Aerosolpartikel ist:

o)

M, = f n(d,) d¥ dd, (2-28)
0
In COSMO-ART wird die GréBenverteilung der Aerosolpopulation ndherungsweise durch
mehrere individuelle, sich iberlagernde Moden j aufgeteilt, die von der Gré3e und chemi-
schen Zusammensetzung der Partikel abhdangen und durch logarithmische
Normalverteilungen beschrieben werden:
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1 N In?*(dp/dp;)
n;(dp) = d_p —\/ﬁ ing, exp (— ECETTE 5 (2-29)
n(dp) = z n;(dp) (2-30)

J

N = ZNj = Zf n;(dp) ddp (2-31)
j 70

Die zeitliche Anderung der PartikelgréRenverteilung kann so anhand der Parameter der
Verteilungsfunktion, Gesamtanzahlkonzentration N, mittlerer Durchmesser dp und Stan-
dardabweichung o, berechnet werden. Diese sind wiederum in ihrer zeitlichen Entwicklung
durch aerosoldynamische Prozesse beeinflussbar. Wirken dabei interne und externe
aerosoldynamische Prozesse (z.B. Koagulation und Diffusion) innerhalb eines Zeitschrittes
auf dieselbe Aerosolpopulation, haben dp und o beim Uberschreiten der Randbereiche der
Verteilung keine sinnvolle Bedeutung (Whitby und McMurry, 1997). Deshalb wird die
Verteilung der k-ten Momente mithilfe der Lognormalverteilung n;(dp) gelst, wodurch sich
das k-te Moment Mjk der Mode j ergibt. Die Parameter der Lognormalverteilung kdnnen

dann aus verschiedenen Momenten derselben Verteilung berechnet werden:

2
M = [ () df o = Ny exp ("7 In? aj) (32
0

Die zeitliche Anderung der AerosolgréRenverteilung wird aus den Momenten der Ver-
teilungsfunktion berechnet. Um bei der Anwendung von COSMO-ART den Rechenaufwand
zu verringern, werden die Gleichungen fur N; = M],O und L; « Mj3 geldst und gj ist konstant.
Nach Doms und Schattler (2002) folgt fir die zeitliche Entwicklung der Anzahlkonzentration

und Massendichte:

o{N;, L;} . ]
Al - _
—— = —V-[V{N;, L;}] + V- Fin,i;) = P [Tsea, i {N;, L;}] + Sin;L,) (2-33)
Advektion Turbulenz gravitationsbedingte mikrophysikalische
Sedimentation Quellen / Senken
. 2 TtV T ey ry
mit dem turbulenten Fluss F{N]_,Lj} =—v {N],LJ} , wobei v und {Nj,LJ-} die vom Modell

nicht-aufldsbaren, turbulenten Fluktuationen von Vv und {Nj, Lj} sind. Vv und {N], Lj} be-
schreiben massengewichtete, zeitliche und rdumliche Mittelwerte fir jede Gitterbox. Der
Mediandurchmesser der AnzahlgroBenverteilung dg kann aus Anzahlkonzentration und
Massendichte bestimmt werden:
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3 Lj

dg; = (2-34)

ool

Fir die Aufgabenstellung der vorliegenden Arbeit wird die Ausbreitung von PBAP mit
COSMO-ART simuliert (Kapitel 2.3.2 und 2.4). In dem verwendeten Modellsetup besteht
keine Interaktion der PBAP mit den Ubrigen Komponenten der Gas- und Partikelphase,
beispielsweise mittels Kondensation oder Koagulation. Die zusatzlich zu den PBAP vorhan-
denen atmospharischen Aerosole werden durch direkte Emissionen oder Partikelneubildung
aus der Gasphase in das Modell eingetragen. Die Emissionsraten der gasférmigen Bestand-
teile sind in den Randdaten vorgeschrieben (Kapitel 2.1.3). Die Aufteilung von anorganischen
Aerosolbestandteilen, wie Sulfat (SO4*), Ammonium (NH,*) und Nitrat (NOs), zwischen
Partikel- und Gasphase wird durch das Modul ISORROPIA 1l simuliert (Fountoukis und Nenes,
2007). Die Entstehung von sekundaren organischen Aerosolen (SOA) geschieht Uber die
Kondensation von oxidierten fllichtigen Kohlenwasserstoffverbindungen (Schell et al., 2001).
Falls RuRR nicht als fester Kondensationskeim miteinbezogen wird, ist die Bildung von
Clustern durch die bindre Nukleation von Schwefelsdaure und Wasser maoglich, die als eigene
Partikelmode behandelt werden. Aufgeteilt auf jeweils zwei GréRenbereiche, mit und ohne
RuRkern, ergeben sich vier Moden, die als intern gemischt angenommen werden. Partikel
einer zusatzlichen Rumode ohne Mischung mit anderen chemischen Bestandteilen werden
direkt in die Atmosphdre emittiert. Anthropogene primare Aerosole (aPA) kleiner als 10 um
im GrofRenbereich grober Partikel bilden eine separate Mode der GesamtaerosolgrofRenver-
teilung. Eine ausfuhrliche Beschreibung des als MADE,,.: bezeichneten Moduls ist in Vogel et
al. (2009) gegeben. Dariiber hinaus beinhalten die Modellsimulationen Seesalzaerosole in
drei Grolenmoden, deren Emissionsstarke von der Meerestemperatur und der Windge-
schwindigkeit abhangen (Lundgren et al., 2013). In dem gewahlten Setup ist kein Eintrag von
Mineralstaub enthalten, da das Modellgebiet keine Emissionsgebiete, wie etwa die Sahara,
miteinschlieBt und der Transport Gber den Modellrand nicht miteinbezogen wird.

2.3.2. Anpassung des Staubmoduls zur Simulation von Bodenstaub mit
organischen Komponenten

Die Modellsimulationen der vorliegenden Arbeit beinhalten zusatzlich zu den PBAP
Mischpartikel aus biologischen Bestandteilen und Mineralstaub. Wie in Kapitel 1.4 beschrie-
ben, kdnnen organische Bestandteile oder Mikroorganismen als Agglomerat zusammen mit
Bodenstaubpartikeln in die Atmosphare gelangen. Damit feine Staubpartikel (de < 10 um)
emittiert und dadurch luftgetragen (iber groRe Entfernungen transportiert werden kdnnen,
bendtigt es einen Freisetzungsprozess, hauptsachlich durch Winderosion oder Bodenbestel-
lung (Alfaro und Gomes, 2001; Funk et al., 2008). Quellgebiete fir die Winderosion von
Bodenstaub mit organischem Anteil sind fruchtbare Boden. Diese Boden bieten zum einen
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ausreichend Nahrstoffe fiir eine hohe Aktivitat von Mikroorganismen und sind zum anderen
erosionsanfallig, wenn der Boden vorwiegend trocken und sandig ist und einen geringen
Vegetationsanteil hat (Chen et al., 1996). Staubemission durch Bodenbearbeitung kann
zusatzlich auf nicht erosionsanfalligen Béden mit hohem Schluff- und Tongehalt stattfinden,
da die von diesem Bodentyp ausgebildete Kruste mechanisch aufgebrochen wird (Funk et al.,
2008).

In der vorliegenden Arbeit wird die Winderosion von Bodenstaub mit organischem
Anteil (im Weiteren lediglich als Bodenstaub bezeichnet) von landwirtschaftlich genutzten,
nicht permanent bewadsserten Flachen betrachtet. Fir die Simulation von Advektion und
turbulenter Diffusion der Bodenstaubpartikel wird in COSMO-ART das Staubmodul
(MADEy,st) verwendet, das urspriinglich fir die Ausbreitung von Wistenstaubpartikeln
entwickelt wurde (Vogel et al., 2006). Die darin enthaltene Emissionsparametrisierung
wurde flir die Winderosion auf die Textureigenschaften der Quellgebiete von
Bodenstaubpartikeln angepasst. Der zum Simulationsstart verwendete Mediandurchmesser
der GroRenverteilung der Massendichte dg3, die konstante Standardabweichung o, sowie
der Startwert der Partikeldichte ps sind in Tabelle 2-1 angegeben.

Tabelle 2-1: Flr die Simulation verwendete Partikeleigenschaften des Bodenstaubs, aufgeteilt in drei
Moden der GréRenverteilung: Mediandurchmesser von Anzahlkonzentration dg4 und Mas-
sendichte dg3, sowie Partikeldichte ps zum Zeitpunkt der Initialisierung des Modells und
festgesetzte Standardabweichung ¢ (nach Alfaro und Gomes, 2001; Vogel et al., 2009).

Mode 1 Mode 2 Mode 3
dg (um) 0,64 3,45 8,67
dg3 (um) 1,5 6,7 14,2
ps (kg/m3) 2,6 -103 2,6 - 103 2,6 - 103
o 1,7 1,6 1,5

Die Staubemission stellt einen zusatzlichen Quellterm S der Massendichte in Gleichung
(2-33) dar. Fiir jede Mode j einer lognormalen PartikelgréBenverteilung gibt S; die Divergenz
eines vertikalen Massenflusses F,, ; an:

0 F,

S]:—EF,U,] Q’.«A—ZS _]:1,"',3 (2'35)

Der Emissionsfluss aller Moden F ist als Summe der einzelnen Fliisse der Mode j defi-
niert:

E, = Z F,; (2-36)

j=1
Der vertikale Gesamtmassenfluss F,, ; der Mode j ist als Integral des vertikalen Flusses
fv,j eines Bodenstaubpartikels der GroRe ds lber den GréRenbereich der Verteilung

definiert. Zusatzlich ist der Gesamtfluss mit dem Verhaltnis der Querschnittsflache des
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Partikels der GroRe ds zur mittleren Querschnittsfliche Cs der GroRenverteilung der
Anzahlkonzentration gewichtet.

Cs
—dlnd (2-37)
v] ffv] S)f Cd|d5 S

Die GroRRenverteilung von Anzahlkonzentration und Massendichte hangen nach Glei-
chung (2-28) und (2-34) durch:

n(ds) = L(ds) ——3 (2-38)
T ps dg
zusammen, wodurch sich folgende Formulierung der Querschnittsflache ergibt:
Cs = —d2 n(ds) = L(ds) 239
S_4Sn5_2p5d5 S (2-39)

Der Freisetzungsprozess wird ausgeldst, wenn die Bindungsenergie der Bodenstaubpar-
tikel durch die kinetische Energie auftreffender grober Bodenpartikel iberwunden wird.
Bendtigt wird dieser Prozess, um die relativ hohe Kohasionskraft bei feinen Partikeln zu
Uberwinden. Grobe Bodenpartikel werden hingegen eher durch Scherung oder Schubspan-
nung vom Wind abgelost. Die kinetische Energie resultiert aus einer als Saltation
bezeichneten, vom Wind ausgeldsten horizontalen Bewegung grober Partikel. Dieser Prozess
tritt ein, wenn die Schubspannungsgeschwindigkeit einen bestimmten Schwellenwert
Uberschreitet, ab dem die Auftriebs- und Reibungskraft die ihr entgegenwirkenden Krafte
durch Gravitation und Kohdsion Uberwindet. Fiir die Parametrisierung der Staubemission
wird angenommen, dass der horizontale Saltationsfluss proportional zum vertikalen
Emissionsfluss ist (Marticorena und Bergametti, 1995). Der vertikale Emissionsfluss eines
einzelnen Staubpartikels f,; ist gegeben durch den Fluss kinetischer Energie eines
Saltationspartikels Frin mit einem Anteil p; an der Mode j, der abhangig von der kinetischen
Energie erin der Saltationspartikel ist, reduziert durch die Bindungsenergie e; der feinen
Emissionspartikel:

p;(ds) Fiin(ds)
foj(ds) = Zps d3 ;-2 —

(2-40)

Der Faktor pj teilt Frin je nach verfligbarer kinetischer Energie auf die Moden j der ver-
tikal freigesetzten Partikel auf, wobei Z?zlpj =1 flr erin>e3 gilt. Dadurch wird
beriicksichtigt, dass bei geringem ekin aufgrund der niedrigeren Bindungsenergie mehr
Partikel der groBen Mode freigesetzt werden, bei hohem erin hingegen fast ausschlieRlich
das Freisetzen von Partikel der feinen Mode beobachtet wurde. Unterhalb eines fiir jede
Mode spezifischen Schwellenwertes der Bindungsenergie e; (mit e1=3,61; ez =3,52;
e3=3.46; in g cm?s1) werden Partikel dieser Mode nicht mehr freigesetzt (p; =0 fir
ekin < €j). Ist die kinetische Energie der Saltationspartikel hoher als der jeweilige Schwellen-
wert e; gilt:
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p _ Ckin — €1
i =
J €kin — €3
€kin =)
Pj=2 = (1 —py)
J €kin — €3
Pj=3 =1—p1— D, if exin = €; (2-41)

Die kinetische Energie der Saltationspartikel ist durch deren Masse und Geschwindigkeit

beim Auftreffen, die mit v = 20 u, = V4 - 10% u, abgeschatzt ist (Alfaro und Gomes, 2001),
definiert:

T
exin(ds) = 5,05 dg (10 u,)? (2-42)

Mit der Proportionalitditsannahme zwischen vertikalem Emissionsfluss und horizonta-
lem Saltationsfluss ist der kinetische Energiefluss der Saltationspartikel gegeben durch:

Fiin(ds) = B fn(ds) (2-43)

mit einem Proportionsfaktor f = 163 m s-2. Der horizontale Saltationsfluss f ist pro-

portional zu ud (Bagnold, 1941), falls u. groRer als der Schwellenwert der

Schubspannungsgeschwindigkeit wu. ist. fr wird im MADEg,: durch ein Polynom dritter
Ordnung dargestellt (White, 1979):

fh(ds) _ guf (1 n u*t(d5)> (1 _ uft(ds)> (2-44)

. u?

mit der Konstanten C, die die Verfligbarkeit von losen Partikeln auf einer Erdoberflache
wiedergibt. Der Wert von C = 0,02 ist fir die Anwendung dieser Parametrisierung an
Messungen in einer semiariden landwirtschaftlichen Flache in Spanien angepasst (Gomes et
al., 2003). Fir u« = u«s (mit dem Schwellenwert des Saltationsflusses u.ts unter ebenen,
trockenen Bedingungen) herrscht bei Vernachlassigung der Stromungsverhdltnisse ein
Kraftegleichgewicht zwischen Reibungs- und Auftriebskraft sowie Gravitations- und Koha-
sionskraft. Naherungswiese kann der Reibungskoeffizient C4 und die Windgeschwindigkeit v
durch einen Koeffizienten K4 und u. ausgedriickt werden. In der Gleichung der Auftriebs-
kraft ist die Reduzierung des Drucks Ap aufgrund der Uberstrémung eines Partikels
proportional zu v2 und kann ndherungsweise mit u. und einem Koeffizienten K; angegeben
werden. Zur Bestimmung von u.«:s wird ein Gleichgewicht zwischen den jeweiligen Dreh-
momenten der Krafte betrachtet, wobei a-r den Kraftarm mit dem Partikelradius r angibt
(Shao et al., 1993):

2 g2 T 3
(ad K;+ay Kb) p uisds = ag 3 ps g ds +ay [ dg (2-45)

mit den Indizes d fur die Reibungs-, g fiir die Gravitations-, k fur die Kohdsions- und b
far die Auftriebskraft. Nach Shao und Lu (2000) kann u«:s unter Verwendung von empirisch
bestimmten Parametern An und y berechnet werden:
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Ps Y
«ws(ds) = |A (— —) 246
Uses(ds) N pgd5+pd5 (2-46)
mit
Ay == % =0,0123 2-47
N_6ade+agKb_ ’ (_ )
und
66 a k
LA T (2-48)
T ag s

Zusatzlich kann Rauheit oder Feuchtigkeit des Bodens den Schwellenwert der
Schubspannungsgeschwindigkeit u.:s flir den Saltationsfluss verringern (Marticorena und
Bergametti, 1995). Dieser Einfluss wird mit zwei empirisch bestimmten Funktionen f
berucksichtigt:

fr Uats (ds)
f,

mit der Funktion f, der Veranderung durch Bodenrauheit in Millimetern unter

u(ds) = (2-49)

Verwendung der Rauhigkeitslange zo und zos bei ebenem Boden (Alfaro und Gomes, 2001):

fzo =1—=10,55(29)%* In (ZZ—O) (2-50)

0s

und der Funktion f, zur Berticksichtigung der Bodenfeuchtigkeit bei n >n’ (Fécan et al.,
1998):

fy =1+ 1,21 (o —n")068 (2-51)

mit dem volumetrischen Bodenwassergehalt 7 und einem Minimalwert 1" in Prozent fiir
trockene Bedingungen, abhangig vom Tongehalt.

Fir die Anpassung der Emissionsparametrisierung an landwirtschaftliche Flachen in
Europa wurde, zusatzlich zu der Konstanten C, die GréRenverteilung der Partikel im Erdbo-
den auf die vorhandene Bodentextur angepasst. Die raumliche Verteilung der Bodentextur
mit einer horizontalen Auflésung von 1 km stammt von der Bodendatenbank des ESBN
(European Soil Bureau Network) der Europdischen Kommission. Abbildung 2-3 zeigt die
Verteilung der dominanten Bodentexturklassen angepasst an die Domane der in dieser
Arbeit durchgefiihrten Simulationen.
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Abbildung 2-3: Dominante Bodentexturen in dem Gebiet der verwendeten Modellsimulation in einer

Auflosung von 1 km (CEC, 1985).

Die Bodentexturen sind entsprechend ihrem Anteil an Ton, Schluff und Sand in finf ver-
schiedene Klassen unterteilt (nach CEC, 1985). Die Partikel der verschiedenen Bestandteile
kénnen meist einem bestimmten GroRenbereich zugeordnet werden. Fir die Klasseneintei-
lung nach CEC (1985) war in der Literatur keine GrofRenverteilung der Partikel verfigbar.
Daher wurden die Bodentexturen dquivalenten Texturklassen nach der USDA-Klassifizierung
(United States Department of Agriculture) zugeordnet. Die GrofRenverteilung der USDA-
Texturklassen besteht aus drei lGbereinander gelagerten, logarithmischen Normalverteilun-
gen spezifiziert nach Zakey et al. (2006). Da die USDA-Texturen in zwolf, anstelle von finf
Klassen (bei CEC, 1985) unterteilt sind, ist der Anteil n der jeweiligen Mode entsprechend
der Ubereinstimmung zum Ton-, Schluff und Sandgehalt der CEC-Texturklasse angepasst. Der
Mediandurchmesser dg und die Standardabweichung o sind von der am besten liberein-
stimmenden Texturklasse Gibernommen worden. Die daraus resultierende GréRenverteilung
ist in Tabelle 2-2 angegeben.

Tabelle 2-2: GroRenverteilungen der dominanten Bodentextur mit dem Anteil der Mode an der Gesamt-
verteilung n, dem mittleren geometrischen Durchmesser d4 und der Standardabweichung o
(nach CEC, 1985), unterteilt in drei Moden (abgeleitet aus Zakey et al., 2006).
Mode 1 Mode 2 Mode 3
n dg o n dg o n dg o
(um) (um) (um)
sehr fein 0,4 100 1,8 - - - 0,6 0,5 1,8
fein 0,4 100 1,8 0,35 50 1,7 0,25 1 1,8
mittelfein | 0,5 520 1,6 0,35 75 1,7 0,15 2,5 1,8
mittel 0,3 520 1,6 0,5 75 1,7 0,2 2,5 1,8
grob 0,65 690 1,6 0,2 100 1,7 0,15 10 1,8
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Zur Zuordnung der Winderosion zu landwirtschaftlich genutzten Flachen wird F, ; mit
dem Flachenanteil von Ackerflachen psoii an der Gesamtflache einer Gitterbox gewichtet.
Dazu werden Daten des ultrahochempfindlichen Radiometers (AVHRR, Advanced Very High
Resolution Radiometer) des NOAA (National Oceanograohic and Atmospheric Administra-
tion) verwendet (Townshend, 1994). Neben der Einteilung in verschiedene Landnutzungsfla-
chen werden aus den Fernerkundungsdaten Zeitreihen der Vegetationsveranderung als
NDVI (Normalized Difference Vegetation Index) abgeleitet, die im PELCOM-Projekt (Pan-
European Land COver Monitoring) flir das Gebiet Europa aufbereitet wurden (Champeaux et
al., 2000). Fur die Winderosion wurde der Flachenanteil von nicht permanent bewassertem,
fruchtbarem Ackerboden fcrops mit dem monatlich aufgeldsten Vegetationsanteil fueg
verrechnet:

Psoit = fcrops (1 - fveg) (2-52)

Exemplarisch zeigt Abbildung 2-4 den Flachenanteil psoi der Winderosion fiir den
Monat April.
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Abbildung 2-4:  Anteil an brachliegenden Ackerflachen ps.i pro Gitterbox in der verwendeten Modelldoma-
ne fiir den Monat April, berechnet aus Daten von PELCOM (Champeaux et al., 2000).
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2.4. Die Modellerweiterung zur Ausbreitung von biologischen
Aerosolpartikeln

2.4.1. Atmosphirische Ausbreitung

Eine zusatzliche Erweiterung des Modellsystems COMSO-ART bietet ein Pollenmodul,
das unabhangig von den Ubrigen Aerosolen betrieben werden kann. Die in dem Modul
enthaltenen Partikel sind monodispers und tragen nicht zur GesamtpartikelgroRenverteilung
bei. Zu Beginn dieser Arbeit beinhaltete das Pollenmodul die Ausbreitung von Birkenpollen
inklusive einer Emissionsparametrisierung in Abhangigkeit der Birkenbaumverteilung. Der
Schweizer Wetterdienst MeteoSchweiz verwendet COSMO mit aktiviertem Pollenmodul
operationell mit verschiedenen allergierelevanten Pollen (von Hasel, Erle, Esche, Birke,
Grasern, BeifuB und Ambrosia) (MeteoSchweiz, 2013). Die dafiir benétigten Baumverteilun-
gen basieren auf dem Schweizer Forstinventar und kénnen zentraleuropaweit extrapoliert
werden, indem den Landnutzungskategorien des GLC2000 anhand des Schweizer Forstinven-
tars eine bestimmte Baumdichte zugewiesen wird (Pauling et al., 2012). Fiur die
Pollensimulationen der vorliegenden Arbeit ist die Verwendung der extrapolierten Baumver-
teilung nur bedingt anwendbar, da die Vegetationseigenschaften der Regionen des
verwendeten Modellgebiets (Kapitel 2.1.3) stark von denen des Kalibrierungsgebietes
Schweiz abweichen kénnen (Pauling et al.,, 2012). Die in dieser Arbeit angewandten
Emissionsparametrisierungen fir Birken- und Kiefernpollen sowie fir Pilzsporen und
Bakterien sind in den Kapiteln 2.4.2 bis 2.4.4 beschrieben.

Die zeitliche Entwicklung der PBAP-Anzahlkonzentration wird, wie in Gleichung (2-33)
fir die Ubrigen Aerosolpartikel, durch Advektion, turbulente Diffusion, Quellen (Emission)
und Senken (Sedimentation und Auswaschen) beeinflusst:

oY . L9
poar ==V W=V Fr——F—eW+Ss (2-53)

mit dem Massenmischungsverhaltnis

Y= & (2-54)
N
der PBAP-Anzahlkonzentration Ny zur Gesamtanzahlkonzentration der Partikel N pro
m3, der Luftdichte p, dem turbulenten Fluss ﬁT, dem Sedimentationsfluss Fs, einem Koeffi-
zient fur das Auswaschen der PBAP & und einem Quellterm S (Vogel et al., 2008). Der

turbulente Fluss wird mit ﬁT = p-v' - ¥ aus den nicht-auflésbaren, turbulenten Fluktuatio-
nen der Windgeschwindigkeit v und des PBAP-Massenmischungsverhiltnisses W’

berechnet. Der Sedimentationsfluss F¢ = p - W - vgq wird aus der Sedimentations-

geschwindigkeit vseq der PBAP berechnet, die von dem volumen-aquivalenten Partikel-
durchmesser d. abhangt:
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4 . -d. -
Voed = p?i’,:e;i. C: z (2-55)
mit
d. =23a%b (2-56)

bei dem a und b der kleine und groRe Radius eines gestreckten Spharoids ist, das fir die
Sedimentation ndaherungsweise die Form der PBAP wiedergibt. cq ist der Drag-Koeffizient.
Fir die Sedimentation wird die Partikeldichte pp ;.4 berechnet sich nach:

3 3
dy dy
prsea(de) = puyo\1——~ | +pp| - (2-57)
e e

mit der Dichte von Wasser py,, und fester Partikelbestandteile pp und dem Partikel-
durchmesser dy im trockenen Zustand (Aylor, 2002). Die in dieser Arbeit verwendeten
physikalischen Eigenschaften der PBAP sind in Tabelle 2-3 zusammengefasst. Der Koeffizient
€ fir das Auswaschen der PBAP beinhaltet die Annahme, dass Regentropfen sehr viel grofRer

als PBAP sind und somit eine wesentlich hohere Endfallgeschwindigkeit haben:

o

T
() = [ 3D ve(Dy) - E(dp, Do) - n(Dp)AD, 258
0

Dp ist der Durchmesser von Regentropfen, E ist die Kollisionseffizienz zwischen Regen-
tropfen und PBAP, und n(Dp) ist die AnzahlgroBenverteilung der Regentropfen (Rinke,
2008). E ist fur Partikel mit einem Durchmesser von 3 um (beispielsweise Pilzsporen) etwa
0,0085 bzw. 0,3 bei einem Tropfendurchmesser von 0,1 mm bzw. 1 mm.

Der Quellterm S in Gleichung (2-53) bezeichnet die Emission der PBAP in Abhangigkeit
des vertikalen Massenflusses Fe:

1 OF, 1 F,
=—— —~— — 2-59
N 0z N Az (2-59)
mit der Hohe des untersten Levels zs (~10 m) (Vogel et al., 2008).
Tabelle 2-3: Partikeldurchmesser- (dp) und Dichte (pp) der PBAP fiir die Verwendung in der COSMO-ART
Simulation ((1) (Gregory, 1961), @ (Schaupp, 2013), @) (Lang-Yona et al., 2012))
Birkenpollen  Kiefernpollen Bakterien Pilzsporen

dp (um) 26 35(1) 0,6@ 30)
pp (kg/m3) 751,6(1) 44501 1100® 10000
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2.4.2. Emissionsparametrisierung fiir Pollen

Viele windbestaubte Pflanzenarten weisen eine starke Korrelation beim Freisetzen ihrer
Pollen mit meteorologischen Konditionen auf. Allerdings ist dieser Zusammenhang fir
verschiedene Arten duRerst unterschiedlich. Daraus ergibt sich fiir die verschiedenen Arten
ein stark voneinander abweichender saisonaler Verlauf der Pollenemission. Die Emissions-
parametrisierung gibt deshalb nicht die Gesamtpollenanzahl wieder, sondern berticksichtigt
die Pollenemission der jeweiligen Pflanzenart einzeln. So wird die Pollenausbreitung fir jede
Art einzeln simuliert. Enthalten sind individuelle Start- und Endzeitpunkte im Jahr, gegeben
durch die Blitezeit der Pflanze, sowie die Widerstandsfahigkeit der Pflanze hinsichtlich
ungunstiger Wetterbedingungen.

Der Emissionsfluss fir Pollen wird mit der jeweiligen individuellen Baumverteilung
fTpiane als Landfraktion innerhalb einer Gitterbox gewichtet. Die Verteilung wird aus
Berechnungen mit einem dynamischen Vegetationsmodell (LPJ-GUESS), angewandt auf
Europa, bezogen (Smith et al.,, 2001). Die Verteilung der einzelnen Baumarten wird in
Abhangigkeit ihres Wachstums unter natiirlichen Umweltbedingungen berechnet. Anschlie-
Rend wird die Verteilung um die Fliche reduziert, die durch anthropogene Anderung der
Landnutzung mit Ackerflaiche oder Weideland (Verteilung nach Ramankutty et al., 2008)
genutzt wird (Schurgers et al., 2009). In der vorliegenden Arbeit wird die Ausbreitung von
Birken- und Kiefernpollen simuliert. So zeigt Abbildung 2-5 die Flachenanteile von Birken-
und Kiefern an der Gesamtflache der jeweiligen Gitterbox, wie sie nach Schurgers et al.
(2009) berechnet und fiir COSMO-ART aufbereitet sind. Weitere anthropogene Einflisse auf
den Waldbestand, wie beispielsweise Luftschadstoffe, Grundwasseranderungen, Beforstung
oder verandert stattfindende Waldbrande sind in der Verteilung des Baumbestandes nicht
enthalten.
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Abbildung 2-5:  Flachenanteil von (a) Birken und (b) Kiefern an der Gesamtflache einer Gitterbox fiir die
verwendete Modeldomane (nach Schurgers et al., 2009).

Der vertikale Emissionsfluss von Pollen Fp ist proportional zur Schubspannungs-
geschwindigkeit u« und mit dem saisonalen Verlauf c. und einem Faktor K. zur Anpassung
an unglnstige meteorologischen Bedingungen gewichtet:

Fp=c, K I

e m U, (2-60)

mit der charakteristischen Pollenkonzentration gp, die durch die Differenz aus maxima-
ler und bereits emittierter Pollenanzahl bestimmt wird. Die maximale Anzahl beschreibt die
von einer Pflanzenart produzierbaren Pollen pro Landoberfliche (in m2) und Saisonzyklus
(Helbig et al., 2004). LAI bezeichnet den Blattflaichenindex (leaf area index) und h. die H6he
der Pflanzendecke. c. generiert eine Glockenkurve, die ndaherungsweise wiedergibt, dass
zum Mittelpunkt der jeweiligen Blitezeit eine Vielzahl an Pflanzen ihre Pollen ausschiitten.
Zu den Randern hin werden nur wenig Pollen von den Pflanzen produziert. Die Berechnung
von c. erfolgt tber:

. fta ta
ce =4%10 § — S_,% (2-61)

wobei tq die verstrichenen Tage in der jeweiligen Pollensaison sind und S, die Lange der
Saison, die mit 30 Tagen abgeschatzt ist. Flir das Ablosen der Pollen von den Pflanzen muss
eine bestimmte Windgeschwindigkeit Uberschritten sein. Ahnlich dem Einsetzen des
Saltationsprozesses bei Stduben wird fiir Pollen ein modifizierter Grenzwert der Schubspan-
nungsgeschwindigkeit (u«¢e) definiert:
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a;
p dp

Uste = A |Qq %Dg dp + (2-62)

mit a1 = 0,0123 und a2 =3 - 104 kg s1 und einem meteorologischen Koeffizient a. a
berlicksichtigt, dass Pflanzen ihre Pollen gegen unglinstige Wetterbedingungen schiitzen und
deshalb deren Emission reduzieren:

3
a= (2-63)

(1) + (Shae) + (L)

mit der Temperatur T in K, der relativen Feuchte rh, dem Betrag der Windgeschwindig-

keit |[V] und den jeweiligen Grenzwerten fir Hitze (Tt = 8°C), Trockenheit (rhe. = 60%) und
Sturm (|V]¢e = 2,9 m/s). Uberschreitet die Schubspannungsgeschwindigkeit den Grenzwert
fir die jeweilige Pollenart, wird K. Null gesetzt und es findet keine Emission statt:

u, (2-64)

u*te
1-— Usre < Uy,
te
K, =
0 Uste = Uy

2.4.3. Emissionsparametrisierung fiir Bakterien

Der horizontale Gesamtemissionsfluss von Bakterien Fp setzt sich aus der Summe
einzelner, konstanter Fliisse zusammen, die spezifisch fiir ein Okosystem sind (Burrows et
al., 2009a). Die einzelnen Emissionsfliisse Fg; sind eine bestmdgliche Abschatzung, um
bodennahe Messungen der Bakterienanzahlkonzentration wiederzugeben. Die Parametrisie-
rung gewichtet Fg; mit der Landfraktion des jeweiligen Okosystems fr; pro Gitterbox:

5
Fg = Zfri Fg; (2-65)
i=1

Die einzelnen Emissionsfliisse und der jeweilige Flichenanteil des Okosystems innerhalb
des Modellgebietes sind in Tabelle 2-4 aufgelistet. Die Flichenverteilungen der Okosysteme
werden aus GLC2000 und Ramankutty et al. (2008) bezogen. Burrows et al. (2009a) schatzen
den Beitrag von Wisten auf die Bakterienemission als gering ein, verweisen aber darauf,
dass Bakterien gut an Staubpartikeln haften und so (iber groRe Entfernungen transportiert
werden koénnen. Verglichen mit Landgebieten sind Bakterienkonzentrationen (iber dem
Meer deutlich geringer, weshalb in Burrows et al. (2009a) dafiir kein positiver Emissionsfluss
berechnet werden konnte. Da in der Studie nicht zwischen verschiedenen Waldgebieten
unterschieden wurde, konnte dafir kein positiver Emissionsfluss angegeben werden. Zu
Kistengebieten kann in der vorliegenden Arbeit aufgrund der relativ groben Modellauf-

I6sung kein eindeutiger Flachenanteil pro Gitterbox zugewiesen werden.
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Tabelle 2-4: In COSMO-ART verwendete Einzelemissionsfliisse beziiglich des jeweiligen Okosystems fiir
Bakterien F; (Burrows et al,, 2009a), und Pilzsporen Fgg, ; (Sesartic und Dallafior, 2011),
inklusive der im Modell enthaltenen Flache jedes Okosystems. Die eingeklammerten
Zahlenwerte wurden in den Modellsimulationen der vorliegenden Arbeit nicht verwendet.
Okosystem Flache Emissionsfluss Fp; flr Emissionsfluss Fssp, fiir
Bakterien Pilzsporen
(104 km?) (m2s1) (m2s1)
Kiistengebiete - (900,18) -
Ackerflachen 109,6 703,71 2509
Wilder 206 0 214
Grasland 63,8 647,78 165
Landeisflachen 1,9 7,66 -
Meeresflichen 556,4 0 -
Straucher 32,6 501,56 1203
Tundra 14 0 (8)
Feuchtgebiete 8,2 195,99 -

2.4.4. Emissionsparametrisierung fiir Pilzsporen

Flr die Emission von Pilzsporen sind in der vorliegenden Arbeit zum Vergleich drei ver-
schiedene Parametrisierungen eingesetzt worden. Zwei literaturbasierte Emissionsraten
beziehen sich auf globale Messungen von Pilzsporen, zum einen durch Zahlen von Pilzkolo-
nien in Luftproben (Sesartic und Dallafior, 2011), zum anderen durch Detektion von
chemischen Markern, die charakteristisch fiir Pilzsporen sind (Heald und Spracklen, 2009).
Eine dritte Variante ist durch die im Rahmen dieser Arbeit neu entwickelte Emissionspara-
metrisierung gegeben, die an lokale FBAP-Feldmessungen in vier europdischen Standorten
angepasst wurde.

Elbert et al. (2007) entwickelten in einem ersten Ansatz eine konstante Emissionsrate,
die mit einem globalen chemischen Transportmodell an die GréBenordnung und Verteilung
von gemessenen Mannitolkonzentrationen angepasst wurde. Mannitol ist ein chemischer
Marker, der spezifisch fiir Basidiosporen ist. Als weitere Ndherung kénnen geographische
Unterschiede anhand von verschiedenen Emissionsfliissen in Abhingigkeit des Okosystemes
mit einbezogen werden. Durch die Verknipfung von Pilzsporenmessungen in verschiedenen
Regionen der Welt mit dem jeweiligen Okosystem konnten fiir sechs Okosysteme
(Tropischer Regenwald, Wald, Straucher, Grasland, Ackerflache, Tundra; Klassifikation nach
Olson et al., 2001) konstante Emissionsraten definiert werden (Sesartic und Dallafior, 2011).
Vier von diesen Emissionsraten sind im Rahmen dieser Arbeit in COSMO-ART implementiert
und mit der Landfraktion fr; des jeweiligen Okosystems i gewichtet (mit 2.7 fr; = 1, wobei
n die Gesamtanzahl der Okosysteme ist). Die Flichenverteilungen von Grasland und
Ackerflache basieren auf Daten nach Ramankutty et al. (2008), und die von Wald- und
Buschland auf GLC2000. Die Summe der einzelnen Emissionsflisse Frgg; (Tabelle 2-4) nach
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Sesartic und Dallafior (2011) gibt den Gesamtfluss Fsgp als moglichen Emissionsfluss Fe im
Quellterm S in Gleichung (2-59) fiir Pilzsporen an:

4
Fogp = Z f7i Fres,i (2-66)
im1

Die zweite hier verwendete literaturbasierte Emissionsparametrisierung ist eine Funkti-
on von meteorologischen Variablen und Oberflachenbedingungen. Mdgliche
Zusammenhange von beobachteten Pilzsporenkonzentrationen mit atmospharischen
Faktoren wurden von Jones und Harrison (2004) ausgewertet. Dariber hinaus kdnnen
saisonale Variationen der Sporenkonzentration, abgeleitet aus der gemessenen Mannitol-
konzentration, durch Anderungen des LAI erkldrt werden. Bei kurzfristigen, tiglichen
Variationen korreliert die spezifische Feuchte g» am besten mit den Mannitolkonzentratio-
nen. Es kann jedoch nicht ausgeschlossen werden, dass diese nur stellvertretend fiir andere
gut korrelierende Faktoren (z.B. Temperatur) steht, ohne die Hauptausléser zum Ausschiit-
ten der Sporen zu kennen (Heald und Spracklen, 2009). Abgeleitet aus diesen Ergebnissen
wurde die konstante Emissionsrate des globalen Chemietransportmodells linear mit LAl und
qv skaliert um die mittleren Mannitolkonzentrationen wiederzugeben (Heald und Spracklen,
2009). Damit der daraus abgeleitete Emissionsfluss, spezifiziert in Hoose et al. (2010a) fir
Pilzsporen mit einem Durchmesser von 5 um, zu den mit COSMO-ART simulierten Pilzsporen
(dp =3 um) konsistent ist, ist ein konstanter Faktor von (5 um/3 um)3 = 4,63 hinzugefiigt.
Somit stellt der Emissionsfluss Frgs nach Heald und Spracklen (2009) eine Alternative fir Fe
im Quellterm S in Gleichung (2-59) fur Pilzsporen dar:

o LAI qv o6)
=c- : 2-67
Has LAlnay Qomax

mit Skalierungsfaktoren von LAI und qv, abgeschatzt von Bedingungen des tropischen
Regenwalds mit LAlmax =5m2/m?, qumax=15-102kg/kg und der Konstanten
c=2315m72s1 In den COSMO-ART Simulationen variiert LAI monatlich und hat eine
horizontale Verteilung nach GLC2000. g» steht als meteorologische Komponente des Modells
zur Verfligung.

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde eine neue Emissionsparametrisierung abge-
leitet. Dazu wurden FBAP-Messdaten von vier europaweit verteilten Standorten mit
meteorologischen Variablen und Umgebungsvariablen aus der Modellsimulation korreliert
(Kapitel 4.3.3). Fir die Entwicklung der Parametrisierung wurde ein Emissionsfluss aus den
FBAP-Messungen abgeleitet, der durch eine Funktion abhangig von Modellvariablen
bestmoglich wiedergegeben werden soll. Es wird angenommen, dass die Partikel gleich-
maRkig innerhalb der atmospharischen Grenzschicht ausgebreitet sind. Aus den Analysen
kann abgeleitet werden, dass die bodennah gemessene FBAP-Anzahlkonzentration in etwa
mit der simulierten Pilzsporenkonzentration in der untersten Modellschicht Gbereinstimmt
(Kapitel 4.3.3). Die Pilzsporenkonzentration antikorreliert dabei mit der Grenzschichthéhe
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hppr. Zusammen mit einer Gleichgewichtsannahme zwischen Quellen und Senken sowie
Vernachldssigung des horizontalen Transports der Partikel ist die FBAP-Anzahlkonzentration
der LIF Messgerate (Nr) proportional zur Emissionsrate (Frpap):

_ Frpap 7

N = Mo (2-68)

mit der FBAP-Lebensdauer 7 (nach Seinfeld und Pandis, 2006). Die Grenzschichthéhe an
dem Messstandpunkt wird aus dem Datensatz der Modellsimulation verwendet, weil keine
konsistenten Messungen dazu vorliegen. Als Annahme wird die FBAP-Lebensdauer gemal}
Jaenicke (1978) mit einem Initialwert von einem Tag abgeschatzt, der fiir Partikel mit 3 um
Durchmesser gilt. Anschliefend wurde der Wert angepasst. Eine Testsimulation mit einer
Pilzsporenemission, abgeleitet aus dem Initialwert der FBAP-Lebensdauer, zeigt eine
Unterschadtzung der simulierten Konzentrationen im Vergleich zu den FBAP-Messungen. Um
diesen Unterschied auszugleichen, wurde die FBAP-Lebensdauer um die mittlere Abwei-
chung der Anzahlkonzentrationen zu 7 =434 Stunden korrigiert. Die Abweichung zum
Literaturwert fur 3 um-Partikel kdnnte der Annahme geschuldet sein, dass sich die Partikel
homogen innerhalb der Grenzschicht verteilen. Durch eine meist starke Abnahme der
simulierten Pilzsporenkonzentration mit der Hohe ist die Konzentration in der untersten
Modellschicht etwa um einen Faktor 1,75 hoher im Vergleich zur mittleren Konzentration
innerhalb der Grenzschicht.

Bei der Ableitung der neuen Parametrisierung wird mit einem konstanten Faktor ver-
sucht, Abweichungen zwischen den zwei unterschiedlichen FBAP-Messgeratetypen, die fir
den Vergleich verwendet sind, auszugleichen. Die Messgerate unterscheiden sich vor allem
durch eine unterschiedliche Anzahl an Kanalen sowie durch eine unterschiedliche Wellen-
lange zur Detektion der Fluoreszenz, wodurch die FBAP-Konzentration im UV-APS und WIBS
geringfligig voneinander abweichen kann (Kapitel 1.5). Das WIBS-Gerat wertet Partikel nur
dann als FBAP, wenn das Emissionssignal einen Schwellenwert in beiden Kanalen Uberschrei-
tet. Einige in der Erdatmosphare haufig vorkommende und fir den Durchmesserbereich von
2 um bis 3 um typische Pilzsporen (Hameed und Khodr, 2001; Frohlich-Nowoisky et al.,
2012) zeigen nur ein schwaches Emissionssignal im Kanal FL1_280 (Healy et al., 2012; Saari
et al.,, 2013). Im Vergleich zu den Modellergebnissen sind die FBAP-Konzentrationen des
WIBS fir den im Vergleich verwendeten Zeitraum etwas geringer als FBAP-Konzentrationen
des UV-APS. Diese Charakteristik ist nicht allgemein giltig. Ein genauer Vergleich beider
Gerdte im Parallelbetrieb ist notwendig, um deren Unterschiede in Bezug auf die FBAP-
Konzentration und die abgeleitete PBAP-Konzentration zu ermitteln. Im Rahmen der
vorliegenden Arbeit wird daher angenommen, dass der technische Unterschied der Gerate-
typen unter Verwendung eines konstanten Faktors angeglichen werden kann. Die FBAP-
Konzentrationen des UV-APS werden moglicherweise am ehesten durch den Kanal FL3_370
des WIBS wiedergegeben. Deshalb wird der mittlere Unterschied zwischen Kanal FL3_370
und der FBAP-Gesamtanzahl des WIBS (Kanal FL1_280 und FL3_370) dafir verwendet, einen
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konstanten Faktor abzuleiten, der die FBAP-Anzahl des UV-APS reduziert. Dieser Faktor
betragt 2,2 und ist fir die WIBS-Messungen in Karlsruhe und Manchester identisch.

Die Analyse der meteorologischen Variablen und Umgebungsbedingungen des Modells
in Korrelation mit den FBAP-Messungen (Kapitel 4.3.2) zeigt einen guten Zusammenhang der
FBAP-Konzentration mit der umgebenden spezifischen Feuchte qv» und Temperatur T.
Zusammen mit LAI zur regionalen und saisonalen Unterscheidung, wie von Heald und
Spracklen (2009) angewendet, bilden g und T die Variablen, von denen die neue Parametri-
sierung abhangt. Eine multiple lineare Regressionsanalyse skaliert die Faktoren, damit die
abgeleitete Funktion die FBAP-Messungen bestmdglich wiedergibt. Eine Kombination von gv
und LAI (Heald und Spracklen, 2009) reduziert die Anzahl der Fitparameter. Da die FBAP-
Messungen im Juli 2010 keinen Zusammenhang mit den gewadhlten Parametern zeigen,
sondern innerhalb eines kleinen Bereichs von g» und T sehr stark schwanken, sind Daten aus
diesem Zeitraum nicht mit in die Regressionsanalyse einbezogen worden. Der Emissionsfluss
Frpap, abgeleitet aus den FBAP-Messungen, stellt einen weiteren moglichen Emissionsfluss
Feim Quellterm S in Gleichung (2-59) fiir Pilzsporen dar:

FFBAP = bl . (T - 275,82 K) + bz . qv . LAI (2—69)

mit b1 = 20,426 und bz = 3,93 - 104, der Temperatur T in K, der spezifischen Feuchte
qv in kg kgl und dem Blattflaichenindex LAl in m2m=2. Der Parameter innerhalb der
Klammer bezieht sich auf einen Emissionsoffset der Regression, der unbekannte Einflliisse
abdeckt. Die Regressionsanalyse ergibt ein Bestimmtheitsmal® von R2 = 0,4. Der Koeffizient
b; ist in etwa gleich den konstanten Faktoren in Gleichung (2-67) nach Heald und Spracklen
(2009) fur einen Partikeldurchmesser von 3 um. Eine zusatzliche Temperaturabhangigkeit
erhoht die Pilzsporenemission bei Temperaturen oberhalb von 275,82 K und verringert die
Emissionen bei kadlteren Temperaturen.
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3 Eigenschaften von biologischen Aerosolpartikeln
hinsichtlich der heterogenen Eisnukleation

3.1. Allgemeine Beschreibung der atmospharischen Eisnukleation

Der Ubergang von Fliissigwasser zu Eis setzt nicht augenblicklich dann ein, wenn die
freie Energie der fllissigen Phase geringer ist als die der Eisphase. Bei der Eisnukleation bildet
sich zuerst innerhalb der metastabilen Ausgangsphase, aufgrund von kleinen raumlichen und
zeitlichen Fluktuationen der Temperatur, bei einer kritischen Unterkihlung ein kleiner
Eiscluster. Dabei missen die Wasser-Wasser-Bindungen in Eis-Wasser-Bindungen umge-
formt werden. Die Bindungen sind durch eine Energiebarriere G*% zwischen der
Gleichgewichtsposition im Wasser, mit minimaler potentieller Energie, und der Gleichge-
wichtsposition im Eis getrennt. Die bendétigte Energie, bezeichnet als Gibbs-freie Energie AG#
zur Aktivierung, dient der Diffusion der Wassermolekiile entlang der Wasser-Eis-Grenze. In
der Atmosphdre wird die Energiebarriere bei homogener Eisnukleation erst unterhalb
von -38°C erreicht, kann jedoch durch die heterogene Eisnukleation an der Oberflache eines
als Eisnuklei (IN) fungierenden, festen Partikels herabgesenkt werden (Abbildung 3-1). Ab
einer kritischen ClustergroRe setzt sich das Eiswachstum stetig Gber den gesamten Tropfen
fort.

Atmospharische IN zeigen verschiedene Wirkungsweisen, um das Gefrieren von Wasser
in Abhdngigkeit von Temperatur und Eislibersattigung einzuleiten (Abbildung 3-1). Unter-
schieden wird dazwischen, ob Wasserdampf via Resublimation direkt in die Eisphase
Uberfihrt wird oder ob flissige Tropfen gefrieren. Bei Eistibersattigung und unterhalb von
etwa -20°C findet das Gefrieren im Depositionsmode statt. Wasserdampf wird auf die
Oberflache des IN absorbiert und gefriert dort. In den jeweils anderen Moden findet das
Gefrieren von flissigem Wasser bei Wasserilibersattigung aufgrund von verschiedenen
Interaktion mit dem IN statt. In dem als Kontaktmode bezeichneten Prozess gefriert ein
unterkihlter Tropfen in dem Moment des Kontakts mit dem IN von der Kontaktstelle aus.
Wenn der Gefriervorgang nicht an der Oberflache des Tropfens startet, ist ein unlésliches
Partikel in den Tropfen eingetaucht und fungiert als IN, indem er ab einer bestimmten
Temperatur das Gefrieren von innen heraus initialisiert. Dieses wird als Immersionsmode
bezeichnet. In einem Sonderfall davon fungiert ein Partikel zuvor als CCN und Wasserdampf
kondensiert bei Wasseribersattigung auf der Partikeloberflache und gefriert anschlieBend
ab einer bestimmten Temperatur. Die Gefriertemperatur liegt, bedingt durch den IN, meist
oberhalb der Temperatur fiir homogenes Gefrieren (Pruppacher und Klett, 1997).

Zwei theoretische Ansatze konnen angewandt werden, um Laborergebnisse und Para-
metrisierung des Gefrierverhaltens der Partikel zu beschreiben. Der stochastische Ansatz ist
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von der theoretischen Beschreibung der homogenen Eisnukleation abgeleitet. Hier erhdht
ein als IN fungierender Partikel die Nukleationsrate aufgrund einer Reduktion der thermo-
dynamischen Energiebarriere. Durch die Berticksichtigung von molekularen Fliissen inner-
halb eines Tropfens wird der Gefriervorgang durch eine zeitabhangige Nukleationsrate
beschrieben. Die Eigenschaften des IN werden mithilfe eines Formfaktors f beschrieben, der
von dem Kontaktwinkel zwischen der Obergrenze der Eismolekiile und der Partikeloberfla-
che abhangt.

Fir die Parametrisierung von BIN in der vorliegenden Arbeit wird der singuldre Ansatz
verwendet. Hierbei wird der Gefriervorgang als deterministischer Prozess betrachtet und die
Eisbildung findet bei einer fiir den IN charakteristischen Temperatur und Eislibersattigung
instantan statt. Dabei wird angenommen, dass die IN eine Verteilung von eisaktiven Stellen
auf ihrer Oberflache besitzen, die bei effektiveren IN eine hdhere Oberflachendichte
aufweisen. Die Dichte eisaktiver Stellen kann bei Laborexperimenten aus der Aerosol-
groRenverteilung unter Annahme von spharischen Partikeln bestimmt werden.
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Abbildung 3-1:  Schematische Darstellung der verschiedenen Eisnukleationsmoden in einem T-S;-Diagramm
mit IN als orange Wiirfel, Wassertropfen als dunkelblaue Kreise und Eiskristalle als
hellblaues Hexagon. Die durchgezogene Linie stellt die Sattigung beziiglich einer Eisoberfla-
che bei Wassersattigung dar. Als Referenz fiir die homogene Eisnukleation ist die Isolinie fiir
einen Koeffizienten der Nukleationsrate von 5 - 1014 cm=3s1 (nach Koop et al., 2000) als

gestrichelte Linie eingetragen (Hoose und Maohler, 2012).

3.2. Beschreibung von Laborergebnissen

In vielen Laborexperimenten zur Eisnukleation von PBAP findet der Gefriervorgang im
Immersions- bzw. Kondensationsmode statt. Einige Experimente untersuchen die Eisnuklea-
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tion von PBAP im Kontaktmode durch Kollision von per Luftstrom beschleunigten Partikeln
und elektrisch levitierten Tropfen (Schafer et al., in prep.). Im Depositionsmode hingegen
zeigen beispielsweise Pollen keine Eisaktivitat (Diehl et al., 2001). Haufig wird bei Labor-
untersuchungen von PBAP als IN im Immersionsmode ein Set von Tropfchen verwendet, das
stetig abgekihlt wird (Vali, 1971). Die Tropfchen kdnnen sowohl atmospharische Proben aus
Niederschlag oder in-situ Wolkenproben enthalten, als auch Losungen bzw. Suspensionen
trockener Partikel sein. Der Gefriervorgang kann als zeitunabhangig und damit unabhangig
von der verwendeten Kihlrate beschrieben werden. In diesem singuldaren Ansatz wird
angenommen, dass jeder Tropfen bei einer charakteristischen Temperatur gefriert. In einem
Experiment mit der Gesamttropfenanzahl Ng ist Nu(T) die Anzahl von ungefrorenen Tropfen
bei der Temperatur T. Dadurch ist die Anzahl gefrorener Tropfen definiert als
N¢(T) = No - Ny(T), die bei weiterer Abkiuhlung um T-dT durch zusatzlich gefrierende
Tropfen um dNy erhéht werden kann. Die Fraktion von gefrierenden Tropfen zu ungefrore-
nen Tropfen gibt die Funktion k(T) wieder, die die IN-Konzentration pro Probenvolumen V
und Temperaturintervall dT beschreibt:

dN
L — Vv k(T)dT (3-1)
N, (T)

Die kumulative Konzentration K(T) von gefrorenen Tropfen oberhalb einer Temperatur
T kann aus der Integration tGber den Temperaturbereich von T bis 0°C hergeleitet werden
(Vali, 1971):

T
K(T) = j k(T)dT = % (InNy — InN,,(T)) (3-2)
0°C
Eine Ubersicht der Gefrierexperimente von Bakterien, Pilzsporen und Pollen, erweitert
nach Després et al. (2012) (Tabelle 3-1), zeigt sowohl eine beachtliche Streuung in der
Temperatur des ersten Gefrierens (Tmax) sowie der eisaktiven Fraktion fin innerhalb einer
Spezies.

Die in der vorliegenden Arbeit verwendeten Ergebnisse zur Eisnukleation von PBAP
stammen grofStenteils aus Experimenten, durchgefiihrt von Schaupp (2013) und Steinke
(2013) an der Aerosol- und Wolkenkammereinrichtung AIDA. Die Experimentieranlage wird
mit einer Expansionskammer betrieben, die zur Untersuchung von mikrophysikalischen
Prozessen unter simulierten Wolkenbedingungen dient. Dazu wird feuchte Luft in der
Aerosolkammer durch Absenken des Drucks ausgedehnt und dadurch abgekiihlt, entspre-
chend der Hebung eines Luftpakets in der Atmosphéare. Die Evakuierung mittels zweier,
unterschiedlich starker, mechanischer Pumpen bewirkt eine Abklhlung der mittleren
Gastemperatur um 0,1 K/min oder 6 K/min. Das entspricht einem Luftpaket mit einer
Aufwindgeschwindigkeit von 0,15 m/s, vergleichbar mit natiirlichen Wolken in Schwere-
wellen oder 8 m/s, wie es in konvektiven Wolken vorkommt. Vor einem Expansionsexperi-
ment herrscht bei konstantem Druck und Temperatur nahezu Eissattigung, die durch eine
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diinne Frostschicht an den Wanden der Kammer erreicht wird. Wahrend des Experiments
dient die Eisschicht als Wasserdampfquelle.

An der AIDA-Anlage wurden Experimente zum Nukleationsverhalten von PBAP mit ver-
schiedenen Bakterienstrangen der Spezies Pseudomonas sp., Pollen und Bodenstaub
durchgefiihrt (Schaupp, 2013; Steinke, 2013). Eine Ubersicht der Ergebnisse zeigt Abbildung
3-2 als Fraktion eisaktiver Partikel fin, die in einem Nukleationsexperiment das Verhaltnis
der Eisanzahlkonzentration N; zur Gesamttropfenanzahl No gegeniber der Temperatur
beschreibt. Zur Bestimmung von N; wird der optische Partikelzahler Welas2 verwendet
(Benz et al., 2005), der die Anzahl der Streulichtimpulse der Partikel in einem Detektions-
volumen pro Zeitintervall bei vorgegebener Partikelgeschwindigkeit zahlt.
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Abbildung 3-2:  Messwerte des eisaktiven Anteils f;y von PBAP und Bodenstaub gegeniiber T (Punkte). Die
Werte von Birkenpollen, Bakterien und Bodenstaub basieren auf AIDA-Messungen
(Schaupp, 2013; Steinke, 2013), Pilzsporen sind aus der lannone et al. (2011) und Kiefern-
pollen aus Diehl et al. (2002) ibernommen. Die farbigen Linien geben die in der Simulation
verwendeten Parametrisierungen zur heterogenen Eisnukleation von PBAP und Bodenstaub
an.
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Tabelle 3-1: Literaturzusammenstellung von Laborergebnissen der Eisnukleationseigenschaften ver-
schiedener PBAP (- gibt nicht verfligbare Daten an, eingeklammerte Werte geben die Anzahl
pro Masse an und sind daher nicht vergleichbar, W rh; = 116%, If - Immersionsgefrieren, Ctf
- Kontaktgefrieren, Cdf - Kondensationsgefrieren, Dn - Depositionsnukleation).

Spezies T max fin(Tmax) | T(fmax) fmax Mode | Referenz
°C °C
Bakterien
Pseudomonas sp. =) 0,1 - = If | (Jayaweera und
Flanagan, 1982)
-21 bis -29 - - - If (Ahern et al., 2007)
-3,4 1,0-10-6 - - If (Worland und
Block, 1999)
-3 - - - If/Ctf | (Levin und
Yankofsky, 1983)
-3 1,0-106 -10 0,01 If (Yankofsky et al.,
1981)
P. Antarctica -4 1,0-107 -10 0,2 If (Obata et al., 1999)
P. Fluorescence -10 0,02 -16 0,94 If (Maki und
Willoughby, 1978)
P. syringae -4 - - - If | (Sandsetal, 1982)
-10 - - - If (Lindemann et al.,
1982)
-5 - - - If (Constantinidou et
al., 1990)
-2 bis -6 1,0-107 - - If (Morris et al.,
2008)
-5 2,0-10¢ -15 5,0-105 If (Vali etal., 1976)
-5 4,3-10-3 bis - - If (Gross et al., 1983)
1-107
-1 1,0-108 -12 0,5 If (Lindow et al,,
1989)
-8 0,0032 - - If/Cdf | (Mohler et al.,
2008)
-3 1,0-10¢ -20 0,01 If (Maki et al,, 1974)
-3 ~ 3107 -10 0,17 If (Attard et al,, 2012)
-5 ~5.10° -10 0,0004 If (Attard et al.,, 2012)
-2,5 7,24-107 - - If (Hirano et al,,
1985)
-3 6,0-10* -6 4,3-102 If (Joly et al., 2013)
Snomax™ -5,6 0,01 -8 0,23 If/Cdf | (Mohler et al.,
(P. syringae) 2008)
-4 (1,3-1012 g1y -12 (5,5-1012 Cdf | (Ward und DeMott,
gl 1989)
-5,3 - - - If (Wood et al., 2002)
-261) - - - Dn | (Chernoffund
Bertram, 2010)
-7 - - - If | (Jonesetal, 2011)
-9 - - - If (Koop und Zobrist,
2009)
-5 7,0-10-4 -14 4,0-101 If (Hartmann et al.,

2013)
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Tabelle 3-1 (fortgesetzt):

SpeZIGS Tmax f[N(Tmax) T(fmax) fmax MOde ReferenZ
°C °C
Bakterien (fortgesetzt)
P. Viridiflava -9,7 0,005 - - If/Cdf | (Mohler et al.,
2008)
Erwinia herbicola -9 0,0007 - - If/Cdf | (Mohler et al,
2008)
-3 - - - If (Phelps et al,,
1986)
-5 1,17-10¢ - - If (Hirano et al,,
1985)
Xanthomonas to -13 bis -18 - - - If (Mortazavi et al.,
Microbacterium sp. 2008)
Xanthomonas -4,3 3,0-108 -10 5,0-104 If | (Jolyetal,2013)
campestris
Pilzsporen
Aspergillus sp. - - -31 0,5 If (Pummer et al.,
2012)
Cladosporium sp. -28,5 ~0,0002 -35 0,2bis1 If | (lannone etal,
2011)
- - -36 0,5 If (Pummer et al,,
2013)
C. herbarum -15 0,01 - - If | (Jayaweera und
Flanagan, 1982)
Engyodontium = = -36 0,5 If | (Pummer etal,
album 2013)
Fusarium sp. -5 - - - If | (Tsumukietal,
1992)
= - -9 0,5 If (Pummer et al,,
2013)
F. Acuminatum -5 - - - If | (Pouleuretal.,
1992)
F. Avanaceum -2,5 (1-105g1) -10 (1-101t g1y If (Pouleur et al.,
1992)
F. Oxysporum -1 - - - If | (Richardetal,
1996)
F. Tricinctum -1 - - - If | (Richardetal.,
1996)
Penicillium digita- -10 0,01 - - If | (Jayaweera und
tum Flanagan, 1982)
Penicillium frequen- -22,5 0,01 - - If | (Jayaweera und
tes Flanagan, 1982)
Penicillium notatum -22 0,01 - - If | (Jayaweera und
Flanagan, 1982)
Penicillium sp. - - -33 0,5 If (Pummer et al.,
2013)
Rhizopus stolonifera -23 0,01 - If | (Jayaweera und
Flanagan, 1982)
- - -33 0,5 If (Pummer et al,,

Trichoderma sp.

2013)
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SpeZleS Tmax f[N(Tmax) T(fmax) fmax MOde ReferenZ
°C °C
Pilzsporen (fortgesetzt)
Rogtpilze (Puccinia -18 bis -24 8,0-103 -29 1 If (Hagaetal,, 2013)
sp.)
-4 bis -9 5,3-10-¢ -8 1,7-10-2 If (Morris et al.,
2013)
Kornfiulepilze -25 6,0-103 -32 1,0-101 If |(Hagaetal.,2013)
(Tilletia sp.)
Pollen
Erle (Alnus incana] -10 - - - Ctf | (von Blohn etal,,
2005)
-10 - - - If (von Blohn et al,,
2005)
Birke (Betula alba) -8 0,04 -18 0,98 Cdf | (Diehletal., 2001)
-10 - - - If | (Diehletal., 2002)
-6 - - - Ctf | (Diehletal, 2002)
- - -19 0,5 If (Pummer et al,,
2012)
Birke (nordllche) -17 0,02 -24 0,9 If (Augustin et al.,
2013)
Birke (stidliche) -19 0,02 -30 0,7 If (Augustin et al.,
2013)
Grdser, verschiedene -8 0,02 -18 0,8 Cdf | (Diehl etal, 2001)
-14 - - - If |(Diehletal., 2002)
-10 - - - Ctf | (Diehl etal., 2002)
WeifSes StraufSgras -16 - - - If (von Blohn et al,,
(Agrostis alba) 2005)
-16 - - - Ctf | (von Blohn etal,,
2005)
Wiesen-Rispengras -14 - - - If (von Blohn et al,,
(Poa pratensis) 2005)
-10 - - - Ctf | (von Blohn etal,,
2005)
Schwarz-Pappel -18 - - - If (von Blohn et al,,
(Populus nigra) 2005)
-14 - - - Ctf | (von Blohn etal,,
2005)
Eiche (Quercus -8 0,03 -18 0,5 Cdf | (Diehletal.,, 2001)
rubra)
-14 - - - If (Diehl et al., 2002)
-10 - - - Ctf | (Diehl etal., 2002)
Kiefer (Pinus -8 0,1 -18 0,9 Cdf | (Diehl etal, 2001)
sylvestris)
-16 - - - If (Diehl et al., 2002)
-12 - - - Ctf | (Diehl etal., 2002)
- - -20 0,5 If (Pummer et al,,

2012)
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3.3. Uberblick iiber in anderen Modellen verwendete
Parametrisierungen zur Eisnukleation von biologischen
Aerosolpartikeln

Ein erster Ansatz zur Simulation von INA Bakterien in einem Boxmodell nutzt ein expe-
rimentell bestimmtes, temperaturabhdngiges Spektrum des Anteils gefrorener Tropfen, um
dem Modell Eiskristalle in bestimmter Hohe hinzuzufiigen (Levin et al.,, 1987). Die
Basisversion des Modells simuliert die Entwicklung einer Mischphasenwolke, ausgehend von
initialen Kondensationskeimen, anschlieBendem Wachstum der Wolkentropfen durch
Kondensation und stochastisches Ansammeln, hin zur Eisnukleation und Eiskristallwachstum
durch Deposition und Bereifung bis zur Niederschlagsbildung (Tzur und Levin, 1981). Unter
Verwendung von Laborexperimenten mit RuB, Mineralstaub und PBAP kann alternativ die
Gefriertemperatur eines Tropfens mit unloslichen Partikeln verwendet werden (Diehl und
Wurzler, 2004). Die Berechnung der zeitlichen Anderung der Anzahl an Eiskristallen mit BIN
folgt dabei dem stochastischen Ansatz, bei dem ein IN die Effektivitat des zuféllig eintreten-
den Gefrierprozesses erhoht, ohne ihn in seiner stochastischen Natur zu beeinflussen
(Pruppacher und Klett, 1997). Die relative Anderung der Anzahl ungefrorener Tropfen pro
Zeitintervall ist gegeben durch:

dn,

=N VJT) (3-3)

mit der Nukleationsrate J(Ts) und der Gefriertemperatur Ts=To—-T. Anwendung
findet der stochastische Ansatz mit einer zeitabhangigen Nukleationsrate in zwei globalen
Klimamodellen — im CAM-Oslo (Community Atmosphere Model) unter Verwendung einer
Nukleationsrate in Abhangigkeit der Aerosoloberflache anstelle des Volumens (Hoose et al.,
2010a), und im ECHAM5-HAM (Hoose et al., 2008; Sesartic et al., 2012). ECHAM5-HAM
berilicksichtigt das Gefrieren von Bakterien im Kontakt- und Immersionsmode. Die
Gefrierrate im Kontaktmode ist bedingt durch die Brownsche Aerosoldiffusion, den mittleren
Tropfenradius und die Anzahl an Kontaktkeimen (Young, 1974). Die Berechnung der tempe-
raturabhangigen Anzahl an Kontakteiskeimen erfolgt nach Parametern spezifiziert in Diehl et
al. (2006). Im Immersionsmode liegen der Parametrisierung Experimente mit Bakterien,
Pollen und Laubstreu zugrunde, die in einen Faktor By, ; zwischen 1,01 - 10-2 ¢cm-3 fiir Pollen
und 6,19 cm=3 fur Bakterien zur Skalierung einer zeitunabhangigen Nukleationsrate
eingehen:

J(T) = a By; exp(aTs) (3-4)

mit der Konstante a = 0,82(°C)! (Levin und Yankofsky, 1983; Pruppacher und Klett,
1997; Diehl et al., 2002; Diehl und Wurzler, 2004). Die Parametrisierung der heterogenen
Eisnukleation basieren im CAM-Oslo auf der Klassischen Nukleationstheorie (Hoose et al.,
2010b). Die Nukleationsrate fir das Immersions- und Depositionsnukleation wird aus der
aerosolabhdngigen Aktivierungsenergie und dem Formfaktor f in Abhangigkeit vom
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Kontaktwinkel, sowie der Energie zur homogenen Keimbildung berechnet. Die Nukleations-
rate flr das Kontaktgefrieren wird aus der Kollisionsrate zwischen Tropfen und Aerosolen,
die mindestens einen IN enthalten, unbeschichtet sind und nicht als CCN aktiviert wurden,
berechnet. Die Anpassung an die Nukleationseigenschaften von PBAP ist in Hoose et al.
(2010b) beschrieben.

Die Parametrisierung der Eisnukleation in Regionalmodellen (meso-f Skala) beinhaltet
unter anderem einen empirischen Ansatz nach Phillips et al. (2008), basierend auf Messun-
gen der IN-Aktivitdt und Aerosolbelastung in der freien Troposphéare (DeMott et al., 2003),
sowie einen stochastischen Ansatz nach Diehl und Wurzler (2004) aus Gleichung (3-4)
(Griutzun et al., 2008). Im ersten Anwendungsbeispiel, dem WRF (Weather, Research and
Forecasting) Modell, erfolgt die Berechnung der Eiskristallanzahl anhand des Mischungsver-
haltnisses von drei Aerosolgruppen. Die Eiskristallanzahl ist eine Funktion von Temperatur
und Eislibersattigung. Die Aerosolgruppen sind unterteilt in DM (Staub und metallische
Verbindungen), BC (Rul® oder andere kohlenstoffhaltige Verbrennungsprodukte, bzw. black
carbon) und O (unl6sliche organische Bestandteile) (Phillips et al., 2008; Phillips et al., 2012).
In dem empirischen Ansatz werden organischen Aerosole teilweise durch Bakterien
reprasentiert und ~1% der Gesamtbakterien (mit 100 L-1 abgeschatzt) werden INA Bakteri-
enstammen zugeordnet. Die Parametrisierung der unléslichen organischen IN ist deshalb an
Literaturergebnisse zu INA Bakterien angepasst (Phillips et al., 2009; Phillips et al., 2012). Im
zweiten Anwendungsbeispiel, dem LM-SPECS (Lokalmodell - SPECtral bin microphysicS), wird
die Parametrisierung nach Diehl und Wurzler (2004) unverdndert verwendet. Das LM,
Vorlaufer des COSMO, wird mit einer Spektral-bin-Mikrophysik gekoppelt (Gritzun et al.,
2008).

Hazra (2013) verwendet im ECHAMS5 verschiedene Sensitivitdtsldufe mit unterschied-
lichen Nukleationsraten nach Chen et al. (2008) angepasst an Mineralstaub (Kaolinite),
Mineralstaub mit einer Beschichtung aus Ammoniumsulfat, Rul sowie Bakterien. Diese
Sensitivitatslaufe sind mit einem Kontrolllauf verglichen, der die bestehende, aerosolunab-
hangige Beschreibung der Eisnukleation sowie Beobachtungsdaten der Meeresoberflachen-
temperatur und der Meereisbedeckung enthalt. Die groRten Unterschiede bestehen in der
Eiskristallkonzentration zwischen Kontrolllauf und Sensitivitatslauf flir alle Aerosoltypen in
einem Druckniveau von 300 hPa, was etwa 8,5 km HOhe entspricht. Die Differenz der
relativen, mittleren Eiskristallkonzentration ist fiir beschichteten Mineralstaub und Bakterien
am hochsten. Die mittlere Konzentration der Wolkentropfen ist in Hazra (2013) bis in ein
Druckniveau von 800 hPa (~1,7 km) fur alle Szenarien geringer als fiir den Kontrolllauf.
Oberhalb davon bis 300 hPa schwankt die Differenz der Wolkentropfenkonzentration um
Null.

Eine alternative Parametrisierung der Eisnukleation von PBAP gilt fiir in Wasser geldstes
Snomax'™. Diese gibt, dhnlich zur homogenen Eisnukleation von Lésungen, anhand der
Wasseraktivitat eine Senkung des Gefrierpunkts an. So ist der Unterschied im Gefrierpunkt
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durch die Senkung des Gleichgewichtsschmelzpunktes und einem von der Lésung abhangi-
gen Vorfaktor gegeben. Aufgrund eines geringeren Vorfaktors wird angegeben, dass
Snomax" in einer Losung mit Ammoniumsulfat im Vergleich zu ATD (Arizona Test Dust) ein
effektiverer IN ist und die Eisbildung bei geringerer Unterkiihlung initiiert (Koop und Zobrist,
20009).

3.4. Der singuldre Ansatz fiir die Parametrisierung von biologischen
Aerosolpartikeln

Die in der vorliegenden Arbeit verwendeten Parametrisierungen der heterogenen Eis-
nukleation basieren auf der Annahme, dass Eis ab einer bestimmten Temperatur
augenblicklich an spezifischen Orten auf der Oberflache von unléslichen Partikeln entsteht
(Niedermeier et al., 2010). Die Partikel tauchen zuvor in einen flissigen Tropfen ein und
fungieren als IN. An spezifischen, eisaktiven Stellen der IN ist die Gibbs freie Energie an der
Wasser-Eis-Grenze herabgesetzt (Fletcher et al., 1962). Im singuldaren Ansatz ist die Dichte
dieser eisaktiven Stellen auf der Partikeloberflache als ns(T) definiert. Die Dichte an Stellen
Ns(Tmin), die in einem bestimmten Temperaturbereich zwischen To = 0°C und Tmin eisaktiv
sind, ist gegeben durch:

Tmin
Ng(Trpin) = — f k(T)dT (3-5)
0°C
mit der Dichte eisaktiver Stellen k(T), die bei einer Temperaturabnahme um dT
aktiviert werden (Connolly et al., 2009). Die eisaktive Fraktion f;y beschreibt die Anzahl
gefrorener Tropfen Ny zu der Gesamttropfenanzahl Nyo. Eine Zunahme von Nf senkt die
Anzahl flussiger, ungefrorener Tropfen N, mittels dN, =-dNy gleichermaBen. Die Dichte
eisaktiver Stellen, vergleichbar mit der in Vali (1971) verwendeten IN-Konzentration in einem
Probenvolumen nach Gleichung (3-1), ist in diesem Ansatz auf die Aerosoloberfliche Ap
bezogen:

dN,,
dT
Uber die Integration der Anderung von Ny mit der Temperatur von No(To) bis Nu(Tmin)

= —Ny A, k(T) (3-6)

wird fin in Bezug zur Dichte eisaktiver Stellen gesetzt:

Ny
fIN (T) = N_O =1- EXp(—AP ng (Tmin)) (3-7)

Mit dem singuldren Ansatz ldsst sich bei Nukleationsexperimenten die eisaktive Fraktion
aus dem Verhiltnis von gefrorenen zu ungefrorenen Tropfen angeben, ohne Informationen
Uber die verwendete Kihlrate zu bendtigen. Bei diesem Ansatz werden Informationen (iber
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die temperaturabhdngige Dichte eisaktiver Stellen der jeweiligen PBAP und deren Partikel-
oberflaiche bendtigt. Fir ein Set von polydispersen Proben kann anhand einer
GroRenverteilungsfunktion die Dichte eisaktiver Stellen unabhangig von der einzelnen
PartikelgroRe bestimmt werden.

Die Analyse der Eiskeimeigenschaft von PBAP zeigt haufig, dass eine Vielzahl von Tropf-
chen in einem sehr kleinen Temperaturbereich gefrieren. Eine Teilmenge der gesamten
Tropfchen bleibt jedoch ungefroren, auch bei weiterer Abkiihlung des Probenvolumens.
Moglicherweise besitzen PBAP derselben Spezies nicht immer dieselbe Dichte eisaktiver
Stellen. Einige Individuen kénnten die Fahigkeit haben, beispielsweise durch Aktivierung
entsprechender Genabschnitte und Ausbildung bestimmter eisaktiver Proteine, eisaktive
Stellen auf ihrer Oberflache auszubilden. Diejenigen PBAP ohne eisaktive Stellen auf ihrer
Oberflache sind demnach in den ungefrorenen Tropfen enthalten. So nahert sich die Anzahl
gefrorener Tropfen bei Abkiihlung einem bestimmten Maximalwert fmax an, der bei weiterer
Abkihlung konstant ist. Um dieses Verhalten in Gleichung (3-7) zu beriicksichtigen, wird in
der Parametrisierung eine modifizierte eisaktive Fraktion f'iv = fin fmax verwendet. fmax ist
bei dem Ansatz ein weiterer, experimentell zu bestimmender Parameter.

Angepasst an AIDA-Experimente mit Bakterien (Pseudomonas syringae), Birkenpollen
und Bodenstaub (Schaupp, 2013; Steinke, 2013), sowie Literaturdaten zu Pilzsporen
(Cladosporium Sp.) (lannone et al., 2011) konnten vier Parametrisierungen der Eisaktivitat
nach dem singularen Ansatz abgeleitet werden. Die Anzahl eisaktiver Stellen ns(T) in m—2
wird durch einen exponentiellen Fit wiedergegeben:

ng(T) = exp(a,; (T —273,15) + a;) (3-8)

wobei T die Temperatur in K ist. Abbildung 3-3 zeigt die Parametrisierungen als Linien
inklusive einer Linie der Parametrisierungen fiir Mineralstaub als Vergleich (Niemand et al.,
2012). Fur Kiefernpollen ist lediglich eine temperaturabhangige, eisaktive Anzahl fn(T)
verfugbar (Diehl et al., 2002), ohne die Verwendung von ns(T):

fin(MD =y T+ a, (3-9)
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Abbildung 3-3:  Darstellung der in der vorliegenden Arbeit berechneten Parametrisierungen der Dichte
eisaktiver Stellen pro Partikeloberflache ngs fur Birkenpollen, Bakterien, Pilzsporen und
Bodenstaub. Die farbigen Punkte stellen die Messungen aus AIDA (Schaupp, 2013; Steinke,
2013) oder die Werte abgeleitet aus lannone et al. (2011) dar. Als Vergleich dient die Para-
metrisierung aus Niemand et al. (2012) fir Mineralstaub.

Die aus den verwendeten Experimenten resultierenden Werte fiir ns(T) sind Abbildung
3-3 hinzugefiigt. Zusatzlich sind weitere Ergebnisse von Pseudomonas Syringae Bakterien
erganzt, die nicht zur Berechnung von a1 und a2 miteinbezogen wurden. Die jeweiligen
Parametrisierungen gelten nur bis zu einer bestimmten maximalen Temperatur Tmax, bis zu
der die Eisaktivitat der entsprechenden Partikel nachgewiesen werden konnte. Die Litera-
turdaten zu Bakterien sind erganzt, um einen Geltungsbereich der Parametrisierung bis zu
einer maximalen Temperatur von —2°C zu rechtfertigen (Tabelle 3-1). Beim Abkihlen
erreicht fiv ab einer bestimmten Temperatur fmax und bleibt fortan konstant. Daher muss
ein Temperaturminimum nicht definiert werden. Die verwendeten Parameter flr die
Parametrisierung sowie die maximal gliltige Temperatur und eisaktive Fraktion sind in
Tabelle 3-2 aufgelistet.
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Tabelle 3-2: Parameter zur Berechnung der Oberflachendichte eisaktiver Stellen nach Gleichung (3-8) (a1
und az) zusammen mit dem maximalen Anteil aktivierbarer IN (fmqx), der maximalen Tem-
peratur (Tmax), die bei der Eisbildung in den Messungen beobachtet wurde und zu der die
Parametrisierung extrapoliert ist, sowie der Anteil eisnukleationsaktiver Partikel (fv4) an
der jeweiligen Gesamtanzahl ((1) (Lindemann et al., 1982), @ (Lang-Yona et al., 2012)).

Partikel a1 a2 fmax T'max fINA
Bakterien . -0,894 15,501 0,028 -2°C 49% (1)
(Pseudomonas syringae)

Birkenpollen -0,234 14,570 0,696 -8°C 100%
Kiefernpollen -0,343 88,553 1 -15°C 100%
Pilzsporen i ) ) 0/ (2)
(Cladosporium Sp.) 0,339 11,567 ! 2857 2%
Bodenstaub -0,2947 16,252 1 -10°C 100%

Die Parametrisierungen der heterogenen Eisnukleation der PBAP beziehen sich jeweils
auf Laboruntersuchungen einer speziellen, besonders eisaktiven Art. Die simulierten Birken-
und Kiefernpollen werden als identisch zu den in den AIDA-Experimenten und bei Diehl et al.
(2002) verwendeten Proben angenommen. Die AIDA-Experimente mit Bodenstaub sind mit
Luftproben unmittelbar auf einem Feld oder mit Bodenproben durchgefiihrt worden. Die
Emissionsparametrisierung ist angepasst, um genau diesen Typus von Partikeln wiederzuge-
ben. Bei Bakterien und Pilzsporen ist die Emission hingegen nicht spezifisch fiir eine Art,
sondern gibt den Gesamteintrag aller Arten in die Atmosphare an. Um diesen Unterschied zu
kompensieren muss abgeschatzt werden, wie hoch der Anteil der betrachteten, eisaktiven
Arten zu der Gesamtanzahl von luftgetragenen Bakterien und Pilzsporen ist. Fir die vorlie-
gende Arbeit wird angenommen, dass die Verteilung der Arten rdaumlich und zeitlich
konstant ist. Daraus ergibt sich ein konstanter Anteil fiya von Arten, die in der vorliegenden
Arbeit als eisaktiv berlicksichtigt werden, zur Gesamtanzahl von Bakterien bzw. Pilzsporen.

3.5. Anwendung der Parametrisierung auf Bodenstaubpartikel

Mit organisch behaftetem Bodenstaub wird in der vorliegenden Modellstudie, zusatz-
lich zu den reinen PBAP, ein Agglomerat aus Bodenstaub und organischen oder biologischen
Bestandteilen als IN beriicksichtigt. Der Bodenstaub wird in der vorliegenden Arbeit geson-
dert zu den PBAP betrachtet und Bodenstaub-IN werden nicht zu den Gesamt-BIN addiert. Es
steht nicht eindeutig fest, woraus die organischen oder biologischen Teile bestehen und ob
sie flr die erhdhte Eisaktivitat gegeniliber purem Mineralstaub (z.B. Kaolinite) verantwortlich
sind. Die Parametrisierung des Immersionsgefrierens von in Tropfchen eingetauchtem
Bodenstaub beruht auf Analysen von Messreihen an AIDA. Der verwendete Bodenstaub
stammt von Boden- und Luftproben brachliegender landwirtschaftlicher Nutzflichen aus
Argentinien, Deutschland und der Mongolei (Steinke, 2013). Bei Messungen innerhalb eines
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Temperaturbereichs zwischen -10°C und -25°C zeigt der Bodenstaub eine erhdhte Eisaktivi-
tat gegenliber ATD. Die in der Simulation verwendete Parametrisierung der Eisnukleation
von Bodenstaub ist in Tabelle 3-2 angegeben.



4‘ Die resultierenden Bio-Aerosol Konzentrationen

4.1. Beschreibung des verwendeten Modellsetups

Die in Kapitel 2.4 beschriebenen Erweiterungen des Modellsystems COSMO-ART ermdog-
lichen es, die Ausbreitung von PBAP auf regionaler Skala zu simulieren und ihren Einfluss auf
Mischphasenwolken (iber die heterogene Eisnukleation zu untersuchen. Der horizontale
Modellbereich ist flir die Simulationen der vorliegenden Arbeit so gewahlt, dass Abschatzun-
gen der mittleren PBAP-Anzahlkonzentrationen Uber ein regional weit ausgedehntes Gebiet
mit unterschiedlichen Okosystemen getroffen werden kdénnen. Kleinrdumige Einfliisse
konnen in einen Vergleich zu Messungen Unstimmigkeiten hervorrufen. Jahreszeitliche
Variationen kdnnen eine Extrapolation zur globalen Skala oder zu jahrlichen Mittelwerten
verzerren. Die horizontalen Modellrander sind so gewahlt, dass ein mdéglichst hoher Anteil
an Landflachen gegeniiber Wasserflachen besteht. So ist eine Betrachtung der ausschlielRlich
Uber Landflachen definierten PBAP-Emission bestmoglich. Die Modelldomane der in der
vorliegenden Arbeit gezeigten Simulationen erstreckt sich vom portugiesischen Festland bis
nach Nordfinnland (Abbildung 2-2). Vier verschiedene Simulationszeitrdume wurden in der
vorliegenden Arbeit betrachtet. Ein Zeitraum Ende April 2008 (07. bis 12. April 2008, jeweils
0 Uhr UTC) ist an die Birkenpollensaison (Nachweis durch das Schweizer Nationale Pollen-
netzwerk NAPOL) angepasst und bericksichtigt ein Jahr mit starker, aber nicht
Uberdurchschnittlich hoher Konzentration. Anhand der CFSR (Climate Forecast System
Reanalysis) wurde ein Zeitraum konkretisiert, in dem mehrere kleine Tiefdruckgebiete mit
erhohter Windgeschwindigkeit die windabhangige Emissionsparametrisierung effizient
stattfinden lasst. Zudem ermdglicht ein hoher Anteil an Mischphasenwolken ein haufiges
Eintreten des Immersionsgefrierens von PBAP. Durch die Auswertung von Terra MODIS
(Moderate Resolution Imaging Spectroradiometer) Satellitenaufnahmen konnte sicherge-
stellt werden, dass kein erhéhter Eintrag von Saharastaub die Aerosolsimulationen im
Vergleich zu Aerosolmessungen verfalscht. Da kein Mineralstaub von den Modellrdndern in
die Simulation miteinbezogen ist, kann der Einfluss von Saharastaub nicht bericksichtigt
werden.

Drei weitere Zeitrdume im Sommer und Herbst 2010 wurden ausschlieBlich fiir den
Vergleich mit FBAP-Messungen verwendet und sind an den zeitgleichen Betrieb mehrerer
UV-LIF Messgerate an verschiedenen Standorten angepasst (Kapitel 4.3.2). In den Zeit-
raumen im Juli und August 2010 herrschten aufgrund von Tiefdruckeinfluss im noérdlichen
Teil der Modelldomane unterdurchschnittlich kiihle Temperaturen mit Regen. Zu Beginn der
Oktoberzeitreihe dehnte sich laut CFSR ein Hochdruckgebiet Gber groBen Teilen der betrach-
teten Simulationsdoméne aus, das gegen Ende durch ein Tiefdruckgebiet tiber Skandinavien
beeintrachtigt wurde.
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Ein direkter Vergleich von PBAP-Konzentrationen mit Messungen ist oft nicht moglich.
Sowohl Unsicherheiten in den Messmethoden als auch raumliche und zeitliche Diskrepanzen
liegen zwischen den betrachteten Partikeln vor. Unter Beriicksichtigung dieser Faktoren
kann daher bei der Einschatzung der Unterschiede zwischen Simulationen und Messungen
oft nur eine Aussage Uber die GroRenordnung getroffen werden.

Fir die Analysen der vorliegenden Arbeit werden die ersten sechs Stunden der Simula-
tion infolge des Einschwingens des Modells nicht verwendet.

4.2. Analyse der Emissionsfliisse

Die windabhangigen Emissionsfllisse flr Pollen (von Birken und Kiefern) sind fiir einen
exemplarischen Zeitschritt in Abbildung 4-1 dargestellt. Die Emission von Pollen liefert einen
hohen Fluss und damit einen zahlreichen Eintrag von luftgetragenen Pollen in die unterste
Atmospharenschicht, wenn in einem Gebiet mit hohem Anteil an windbestdaubten Pflanzen
ein starker horizontaler Wind herrscht. Beim Vergleich der Flachenanteile der jeweiligen
Baumart mit dem horizontalen Windvektor wird dieser Zusammenhang deutlich (Abbildung
2-5 und 4-1). Helbig et al. (2004) betrachten die hier verwendete Pollenemission genauer.
Zum Simulationszeitraum im April 2008 betragt der zeitlich und raumlich (liber die Landfla-
chen) gemittelte Emissionsfluss fiir Birkenpollen 0,77 m2s1 und erreicht maximal
178 m=2s1 (nach 62 Stunden). Die Emission von Kiefernpollen ist aufgrund der dichteren
Baumverteilung innerhalb der Modelldomane etwas hoher als die von Birkenpollen und ist
im Mittel bzw. Maximum Uber die Domane und den Modellzeitraum 2,42 m2s-1 bzw.
472,45 m2s1 (nach 55 Stunden). Einige Gebiete im Norden Skandinaviens tragen zu dem
betrachteten Zeitraum nicht zur Pollenemission bei, da Birken und Kiefern bei einer
2m-Temperatur unterhalb von 6°C noch biologisch inaktiv sind.
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Abbildung 4-1:  Simulierter Emissionsfluss von (a) Birken- und (b) Kiefernpollen in m-2s-! zu einem exempla-
rischen Zeitschritt (nach 37 Stunden) mit ausgepragten Pollenemissionsflissen im April
2008. Die Pfeile stellen die horizontale Windrichtung und -geschwindigkeit dar.

Der zeitlich gemittelte Emissionsfluss der simulierten PBAP fiir April 2008 ist in Abbil-
dung 4-2 dargestellt. Pilzsporen liefern im Vergleich zu Pollen einen deutlich hoheren Beitrag
zur PBAP-Anzahlkonzentration, wie Vergleiche mit der Literatur bestatigen (z.B. Després et
al., 2012). Demnach ist der Emissionsfluss (basierend auf Frpap, Gleichung (2-69)) im April
2008 im Mittel zwei GroRenordnungen (305,72 m-2s-1) (iber dem fiir Pollen. Allerdings wird
keine spezifische Baumverteilung fiir die Emission vorausgesetzt, sondern der Fluss ist
aufgrund der Skalierung mit LAI horizontal gleichmaBiger verteilt. Flr Pilzsporen ist der
maximale Emissionsfluss (1871,47 m=2s-1) lediglich ein Faktor drei groBer als fir Pollen. In
den Simulationszeitrdumen im Sommer und Herbst 2010 ist der Emissionsfluss von Pilz-
sporen deutlich Gber dem fiir April 2008. Innerhalb des Zeitraums im August 2010 betragt
der durchschnittliche Emissionsfluss fiir Pilzsporen anhand der drei zum Vergleich verwende-
ten Emissionsparametrisierungen (Kapitel 2.4.3) Frpap = 1002,1 m2s1, Fygs = 611,4 m2s!
und Fsgp =613 m2sl. Eine im Sommer erhohte Aktivitat der Biosphdre wird u.a. durch
einen hoheren LAI wiedergegeben, der in den Parametrisierungen Frpap und Frgs linear mit
der Emission korreliert.
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Abbildung 4-2:  Simulierter mittlerer Emissionsfluss von (a) Birken- und (b) Kiefernpollen, (c) Pilzsporen und
(d) Bakterien in m-2s1 im April 2008.

Mit der Annahme von monodispersen Partikeln mit konstanter Dichte und unter Ver-
nachlassigung der jahrlichen Variation kann der liber die Landflichen der Modelldomane
gemittelte Emissionsfluss auf die globalen Landflachen (ohne die Flachen von Wisten und
Inlandeis) (nach Bonan et al., 2002) extrapoliert werden. So kann die globale Quellstarke von
Pilzsporen, dhnlich einem Vorgehen in Winiwarter et al. (2009), abgeschatzt werden. Damit
wird der mittlere globale Emissionsfluss dem mittleren Emissionsfluss fir Europa gleichge-
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setzt, wodurch bei der Emission von Pilzsporen starke Quellgebiete im tropischen Regenwald
eventuell unterschatzt werden. Um diesen Effekt zu kompensieren, sind fiir Pilzsporen die
COSMO-ART Mittelwerte des Zeitraums August extrapoliert. Anhand eines Vergleichs der in
COSMO-ART verwendeten, literaturbasierten Emissionsflisse (Frgs und Fssp) zu den
urspringlichen Berechnungen aus der Literatur (Heald und Spracklen, 2009; Sesartic und
Dallafior, 2011) auf globaler Skala kann die Abschatzung lberprift werden. Die aus den
Simulationen der vorliegenden Arbeit extrapolierten Emissionsfliisse fiir Pilzsporen anhand
von Fpgs und Fsgp sind beide mit circa 20 Tg/a etwas geringer als die in Heald und
Spracklen (2009) gegebene globale Quellstarke (28 Tg/a), aber deutlich iber der Abschat-
zung fir die Pilzsporenemission von Sesartic und Dallafior (2011) (8 Tg/a). Die abgeschatzte,
globale Pilzsporenquellstarke nach Frpap betragt 49 Tg/a und ist in der gleichen GréRen-
ordnung wie Berechnungen von Elbert et al. (2007).

Eine Abschatzung der globalen Quellstarke der Pollen anhand des durchschnittlichen
Emissionsflusses flir Birken- und Kiefernpollen, unter Beriicksichtigung der Lange einer
Pollensaison von 30 Tagen, ergibt 12 Tg/a und ist damit wesentlich geringer als Berechnun-
gen mit einem GCM (47 Tg/a, Hoose et al., 2010a).

4.3. Konzentrationen in der untersten Modellschicht im Vergleich zu
Messungen oder Simulationen auf globaler Skala

4.3.1. Pollen

Eine horizontale Verteilung der PBAP-Anzahlkonzentrationen der untersten Modell-
schicht (etwa 10 m Uber der Erdoberfliche) zeigt, dass die groBen Pollenpartikel die
geringste Konzentration der Gesamt-PBAP haben (Abbildung 4-3), unter anderem weil sie
schneller sedimentieren als Pilzsporen und Bakterien. Die mittlere Konzentration fiir den
April-Zeitraum (ber den Landflachen betragt fir Birken- und Kiefernpollen lediglich 11 m-3
respektive 29 m-3. Sie erreicht lokal in den dicht bewaldeten und, verglichen mit Skandinavi-
en, etwas warmeren Gebieten Osteuropas (z.B. Polen oder Baltikum) Werte von
1,2 - 103 m3 bzw. 2,8 - 103 m3. Beim horizontalen Transport der Pollen lasst die Konzentra-
tion abseits von Quellgebieten (z.B. (iber dem Meer) in kurzer Entfernung aufgrund der
groflenabhadngigen Sedimentation um mehrere GréRenordnungen nach. Die Aerosollebens-
dauer kann mit einer Gleichgewichtsannahme abgeschatzt werden, in der die mittlere
Konzentration zeitlich konstant und daher die Emissionsrate mit der Rate der Senken
Ubereinstimmt. Die Berechnung liefert fiir Birkenpollen eine mittlere Lebensdauer von 128
Minuten. In der Simulation betragt die mittlere Sedimentationsgeschwindigkeit von Birken-
pollen in den untersten Modellschichten etwa 2,1 cm/s. Eine Abschatzung fiir Birkenpollen
mit dem Stokes‘schen Gesetzt ergibt lediglich 1,2 cm/s (Sofiev et al., 2006). Anhand von
Flugzeugmessungen konnte die Sedimentationsgeschwindigkeit von Birkenpollen anhand
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des Durchmessers abgeschatzt werden. Der mit der Hohe abnehmende Durchmesser der
Pollen senkt die Fallgeschwindigkeit von 2,2 cm/s in Bodenndhe (10 m) auf 1,6 cm/s in
1 km Hohe (Rempe, 1937). Die COSMO-ART Simulation von monodispersen Pollenpartikeln
lassen hingegen erkennen, dass die Sedimentationsgeschwindigkeit von Pollen mit der Hohe
zunimmt.
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Abbildung 4-3:  Horizontalverteilung der mittleren Anzahlkonzentration in L1 von (a) Birken- und (b)
Kiefernpollen fiir den Zeitraum im April 2008 in der untersten Modellschicht.

Die GroRenordnung der mittleren Gesamtpollenkonzentration von etwa 103 m=3 inner-
halb der Pollensaison (Després et al., 2012) kann durch die Modellsimulation bestatigt
werden. In der Literatur angegebene Konzentrationen auBerhalb der Pollensaison von
10 m-3 (Després et al., 2012) werden in den nordlichen Regionen der Modelldomane, wo die
Umgebungstemperatur die Emission teilweise unterdriickt, erreicht.

Aufgrund ihrer Allergierelevanz werden Pollen an mehreren Standorten in Europa rou-
tinemaRig gezahlt. Der Jahresmittelwert der Gesamtpollenkonzentration (etwa 80% der
Arten wurden erfasst) in Badajoz, Spanien, betrug (zwischen 1993 und 2008) 158 m=3
(Tormo-Molina et al., 2010). Fir zwei Orte im Norden und Siden Finnlands (Turku und Oulu)
waren die maximalen Konzentrationen im April 1999, wahrend der Pollensaison, zwischen
2-103m3 und 3 -103m-3, auRerhalb der Saison unter 10 m=3 (Sofiev et al., 2006). Lang-
zeitmessungen in Saint Louis, USA, ergaben ein geringeres Maximum der mittleren, taglichen
Pollenkonzentration wahrend der Hauptblitezeit (etwa 1080 m3). Die Saison ist durch-
schnittlich ungefahr einen Monat lang (Pasken und Pietrowicz, 2005). Im Vergleich dazu
zeigten die Messungen aus Finnland innerhalb eines Jahres eine deutlich erhéhte Pollenkon-
zentration Uber etwa zehn Tage hinweg. In Trieste, Norditalien, lag der Jahresmaximalwert
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der mittleren taglichen Konzentration (zwischen 1999 bis 2004) bei 891 m=3 bei Erfassung
aller luftgetragenen Pollen (Rizzi-Longo et al., 2007). Der Beitrag von Birken- und Kiefern-
pollen betrug an diesem Standort 0,65% bzw. 5,07%, wobei die mittleren Konzentrationen
Uber die jeweilige Pollensaison bei 6,06 m=3 bzw. 42,05 m=3 und die Maximalkonzentratio-
nen bei 38 m3 bzw. 392 m3 lagen (Rizzi-Longo et al., 2007). In Klagenfurt, Osterreich,
dominierten Birkenpollen die Gesamtpollenverteilung und erreichten im mittleren Jahres-
gang (1980 bis 2007) ihre maximale Anzahlkonzentration Mitte April mit etwa 430 m=3. Im
Rekordjahr 2004 betrug die maximale Konzentration 2860 m=3 (Zwander et al., 2005;
Zwander und Koll, 2010). Obwohl Trieste und Klagenfurt nur etwa 115 km voneinander
entfernt liegen ist ein hoher Konzentrationsunterschied der Birkenpollen aufgrund ihrer
kurzen atmospharischen Lebensdauer und der Topografie dieser Region denkbar. Die
Modellsimulation kann die Konzentrationen in Trieste gut wiedergeben (Mittelwert: 3,3 m3,
Maximalwert: 31,8 m3). Ein Gradient zwischen den mittleren Konzentrationen an den
beiden Orten kann nicht festgestellt werden, obwohl hohe Unterschiede der mittleren
Konzentration von etwa zwei GroRenordnungen in diesem Ausschnitt der Domaéane auftre-
ten.

Bei UV-LIF Messungen in Mainz, Deutschland, kdnnen bei einem Durchmesser von etwa
12 um bis 17 um Partikel auftreten, die hochstwahrscheinlich Pollen sind. Die Anzahlkon-
zentration dieser Partikel ist im Oktober 2006 mit 2 - 103 m3 angegeben (Huffman et al.,
2010).

Ein direkter Vergleich der simulierten Birkenpollenkonzentration wurde mit Tages-
mittelwerten des NAPOL durchgefiihrt. Die simulierten Konzentrationen mit einer stindli-
chen Auflésung wurden zur Anpassung an die Messwerte liber jeweils einen Tag gemittelt.
Der zeitliche Verlauf der Tagesmittelwerte von Simulation und Messung an den einzelnen
Stationen des NAPOL in der Schweiz ist in Abbildung 4-4 dargestellt. Eine gute Ubereinstim-
mung der Simulationswerte mit den Messungen, beispielsweise an den Stationen Zirich und
Minsterlingen, zeigt, dass COSMO-ART in dem angewendeten Setup in der Lage ist, die
GroRenordnung der Birkenpollenkonzentrationen wiederzugeben. Die Abweichungen an
einigen Orten deuten teilweise auf eine zeitliche Verschiebung desselben Verlaufs hin. An
den Stationen Basel und Lugano steigen die Konzentrationen des NAPOL etwa ein bis zwei
Tage vor dem simulierten Zeitabschnitt an, anschlieRend ist ein jeweils vergleichbarer
Anstieg in dem zeitlichen Verlauf der simulierten Birkenpollenkonzentration zu erkennen.
Ursache kénnten leicht verandert stattfindende meteorologische Bedingungen sein, die
aufgrund der Auflésung oder Orografie des Modells nicht genau wiedergegeben werden.
Einige Vergleiche (Bern, Davos, Visp) zeigen sehr hohe Konzentrationen bei entweder
Simulation oder Messung, wobei im Gegensatz dazu die zu vergleichende Zeitreihe an
demselben Standort keine oder eine sehr niedrige Pollenkonzentrationen aufweist. Dieser
gegensitzliche Verlauf kann allerdings nicht einheitlich auf eine Uberschitzung von Simula-
tion oder Messung bezogen werden.
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Abbildung 4-4:  Zeitreihen der Tagesmittelwerte simulierter (rote Line) und gemessener (blaue Linie)

Anzahlkonzentration von Birkenpollen an verschiedenen Standorten in der Schweiz fiir den
Zeitraum im April 2008.

4.3.2. Bakterien

Bakterien sind im Vergleich zu Pollen horizontal gleichmaRiger tiber die Modelldomane
verteilt. lhr Mittelwert der bodennahen Anzahlkonzentration tber den Landflachen weicht
weniger stark von dem Mittelwert der gesamten Domane ab (Abbildung 4-6 und 4-15a) als
bei Pollen. Die mittlere Lebensdauer der simulierten Bakterien betragt etwa 5:30 Stunden.
Durchschnittliche Anzahlkonzentrationen von luftgetragenen Bakterien sind in der GréRen-
ordnung von 104m=3 (Burrows et al., 2009b) und damit meist etwas hoher als die von
Pilzsporen (Bauer et al., 2008). Aerosolmessungen an der alpinen Station am Jungfraujoch
(JFJ) werden haufig flir eine Abschatzung der Hintergrundkonzentrationen verwendet. Dort
wurden im Sommer und Herbst 2010 Bakterienkonzentrationen zwischen 2,1 - 10* m=3 und
7,5 - 104 m-3 detektiert (Xia et al., 2013). Bei Messungen an verschiedenen Standorten in
Colorado, USA, wurden durchschnittlich Konzentrationen von luftgetragenen Bakterien
wahrend Juni und Juli 2010 zwischen 105m3 und 2,6 - 106 m3 ermittelt (Bowers et al.,
2010). Saisonal verteilt variieren die Hintergrundkonzentrationen an einem Bergstandort in
Colorado zwischen Frihling 2008 und Winter 2010 von 103 m3 bis 105 m3 fur Bakterien mit
dp> 0,5 um (Bowers et al., 2012) und sind damit um ein bis zwei GroRenordnung niedriger
als quellnahe Messungen.
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Abbildung 4-5:  (a) Horizontalverteilung simulierter Bakterien in der untersten Modellschicht, gemittelt Giber
den Zeitraum im April 2008. (b) Vertikal integrierte Anzahlkonzentration von simulierten
Bakterien wahrend des Zeitraums April 2008.

Die mittleren Bakterienkonzentrationen der Modellsimulationen der vorliegenden
Arbeit liegen unterhalb der Literaturwerte. Zudem ist die Relation zu der mittleren Anzahl-
konzentration von Pilzsporen in der hier gezeigten Modellsimulation gegensatzlich zu den
Angaben in der Literatur. Wie in Després et al. (2012) zusammengefasst, sind die mittleren
Anzahlkonzentrationen von Bakterien eine halbe bis eine GréRenordnung hoher als die von
Pilzsporen. Im Gegensatz dazu sind die in der vorliegenden Arbeit simulierten Anzahlkon-
zentrationen von Bakterien im Mittel niedriger als die von Pilzsporen. Mittlere bodennahe
Anzahlkonzentrationen von Bakterien (Abbildung 4-5a) betragen 3,5 103 m3 (Mittelwert
Uber den Zeitraum im April 2008, konstanter Emissionsfluss fiir Bakterien). Maximalwerte
der Bakterienkonzentration von 1,1 - 105m->3 bleiben unter den von Pilzsporen und sind
etwa eine GroRenordnung unterhalb der Obergrenze der in der Literatur gegebenen
Konzentrationen.

Simulationen mit dem globalen Aerosoltransportmodell EMAC (ECHAMS zur allgemei-
nen atmospharischen Zirkulation und MESSy1,5 als modulares Submodellsystem), anhand
dessen die in der vorliegenden Arbeit angewendete Emissionsparametrisierung fir Bakterien
getestet wurde, ergeben in vielen kontinentalen Regionen bodennahe Bakterienkonzentra-
tionen von 104m3 bis 105> m3 (Burrows et al.,, 2009a). Die Parametrisierung wurde an
Literaturdaten angepasst und stimmt daher mit der GroRenordnung der Messwerte (iberein.
Fir Europa liegen die EMAC Simulationen zwischen 5-103m=3 und 5-104m=3 und sind
damit niedriger als in vielen anderen kontinentalen Gebieten. Bakterienverteilungen aus



4. Die resultierenden Bio-Aerosol Konzentrationen

66

weiteren Modellstudien mit CAM-Oslo und ECHAMS5 unter Verwendung derselben Emissi-
onsparametrisierung zeigen mittlere Anzahlkonzentrationen lber Europa von etwa 104 m-3
(Hoose et al., 2010a; Sesartic et al., 2012). Die in den GCM angegebenen Werte fiir Europa
stimmen von der GroRenordnung her gut mit den von COSMO-ART simulierten Bakterien-
konzentrationen Uberein.

4.3.3. Pilzsporen

Atmospharische Pilzsporenkonzentrationen liegen durchschnittlich in einer GréRen-
ordnung von 103m3 bis 10*m3 bzw. 0,1 uyg m3 bis 1 ug m=3 (Després et al., 2012).
Detaillierte Zusammenstellungen der atmosphérisch gemessenen Pilzsporenkonzentratio-
nen, hauptsachlich mittels Auszahlen von CFU, DNS-Analysemethoden oder Messen von
chemischen Tracern, sind in Elbert et al. (2007) und Sesartic und Dallafior (2011) gegeben.
Die Pilzsporenkonzentrationen der Modellsimulationen der vorliegenden Arbeit stimmen gut
mit der GrofRenordnung der in der Literatur angegebenen Konzentrationen Uberein. Die
Simulationen der Zeitraume im Sommer und Herbst 2010 Uberschatzen diesen Bereich
allerdings leicht. Die Giber den Zeitraum im August 2010 gemittelten bodennahen Konzentra-
tionen sind in Abbildung 4-6 dargestellt. Der Mittelwert Gber das Modellgebiet betragt
1,5:-104*m=3 und ist etwa doppelt so hoch wie fiir den Zeitraum im April 2008
(6,7 -103m3).
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Abbildung 4-6:  Horizontalverteilung der simulierten Pilzsporenkonzentration in L1 in der untersten
Modellschicht, emittiert nach Frpsap und gemittelt Gber den Zeitraum im August 2010. Die
weiBen Kreise markieren die Standorte der FBAP-Messungen.
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Flir eine genaue Einschatzung der Pilzsporenkonzentrationen wird mit FBAP-Messungen
vom Sommer und Herbst 2010 verglichen. FBAP-Messreihen von vier verschiedenen
Standorten wurden in den Vergleich miteinbezogen: eine landliche Station in Hyytial3,
Finnland, eine Station in einem Vorort nahe Karlsruhe, Deutschland, eine kiistennahe Station
in Killarney, Irland, und eine stadtische Station in Manchester, UK (Tabelle 4-1). Die Auswahl
der verwendeten Zeitrdume ist an den zeitgleichen Betrieb von mehreren UV-LIF Messgera-
ten angepasst.

Tabelle 4-1: Uberblick Giber die Standorte der FBAP-Messungen mit genauer Positionsangabe, Instrumen-
tenbezeichnung und untersuchtem PartikelgroRenbereich. Die ausgefiillten oder weillen
Punkte geben zu jedem Simulationszeitraum und Standort die Verfligbarkeit der Daten an.
Der Bereich darunter gibt die mittleren Simulationswerte fiir den Blattflachenindex LAI, die
durchschnittliche Temperatur T und die spezifische Feuchtigkeit g, wahrend des Zeitraums
an.
Karlsruhe, Hyvytial3, Manchester, Killarney,
Standort Deutschland Fi}rll};lland UK Irlandy
Koordinaten 49°5'43,6"N 61°50'41,0"N 53°27'57,0"N 52°3'28,0"N
8°25'45,0"E 24°17'17,4"E 2°13'56,0"W 9°30'16,4" W
Hohe tiber NN 111m 152 m 45m 34m
Messinstrument WIBS-4 UV-APS WIBS-3 WIBS-4
Groflenbereich 0,8<dp<16 um  1<de<20um  0,8<dp<20um  1<dqo<20 um
22.Juli 2010 - o o o o
28.Juli 2010
LAI (m2/m2) 3,18 3,72 ] :
mittlere T (°C) 17,3 16,2 - -
mittlere q, (kg/kg) 0,0088 0,0108 - -
26. August 2010 - o o o °
1. September 2010
LAI (m2/m?2) 2,94 3,4 2,87 2,06
mittlere T (°C) 16,6 8,5 11,6 11,1
mittlere q, (kg/kg) 0,0099 0,0067 0,0073 0,0072
11. Oktober 2010 -
° ° o o)
21. Oktober 2010
LAI (m2/m?2) 1,49 1,27 = =
mittlere T (°C) 6,5 -0,6 - -
mittlere qv (kg/kg) 0,0055 0,0034 - -

FBAP kénnen bei Messungen mit Umgebungsluft nicht eindeutig einem biologischen
Stamm zugeordnet werden. Sowohl Bakterien, Pilzsporen als auch Pollen kénnen in einem
GroRRenbereich von 0,5 um bis 20 um mit den Gerdten WIBS und UV-APS nachgewiesen
werden. Bei fast allen FBAP-Messungen mit Umgebungsluft weist die AnzahlgroRenvertei-
lung erhéhte Konzentrationen im Bereich von 2 um bis 4 uym auf und in vielen Fallen
dominieren Partikel in diesem GroRenbereich die FBAP-Messungen (Gabey et al., 2010;
Huffman et al., 2010; Toprak und Schnaiter, 2013). Die mittleren FBAP-GroRenverteilungen
Uber den gewadhlten Zeitraum im August 2010 an den Stationen Karlsruhe, Hyytidla und
Killarney zeigen einen deutlichen Hochstwert flr Partikel zwischen 2 ym und 4 um im
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Durchmesser (Abbildung 4-7). Bei dieser GréRe sind Pilzsporen und Bakterienagglomerate
die atmospharisch am haufigsten vorkommenden PBAP (Jones und Harrison, 2004; Fang et
al., 2008; Després et al., 2012). In FBAP-Messungen wird der GrofRenbereich zwischen 2 um
und 4 um haufig von Pilzsporen dominiert (Huffman et al., 2012). Lediglich in Manchester
hat die mittlere FBAP-GroRRenverteilung bei 1 um ihr Maximum.

10° ‘
— Karlsruhe I

— Hyytiala

— Manchester
— Killarney

FBAP number concentration in 1/L

10 ) 10
diameter in pm

Abbildung 4-7:  Von den WIBS Instrumenten in Karlsruhe, Hyytidla, Manchester und Killarney gemessene
FBAP-GroRenverteilung in L1 pro um wahrend des Simulationszeitraums im August 2010.

Die gemessenen FBAP-Konzentrationen wurden mit Pilzsporenkonzentrationen anhand
von drei unterschiedlichen Emissionsparametrisierungen verglichen. Zwei der Parametrisie-
rungen in den Gleichungen (2-66) und (2-67) sind aus der Literatur ibernommen (Heald und
Spracklen, 2009; Sesartic und Dallafior, 2011), eine ist nach Gleichung (2-69) an die FBAP-
Messungen angepasst. Eine Ubersicht (iber alle acht Zeitreihen ist durch die statistische
Analyse mittels Box-Whisker-Plot gegeben (Abbildung 4-8). Die FBAP-Messungen sind fir
diese Analyse stiindlich gemittelt, um mit dem Zeitschritten der Modelldaten von einer
Stunde Ubereinzustimmen. An den Stationen Karlsruhe und Hyytidld sind die simulierten
Konzentrationen haufig geringer als die gemessenen FBAP-Konzentrationen, mit besonders
deutlichen Unterschieden im August 2010 in Hyytidla. In vielen Fallen, besonders im Juli in
Hyytidla sowie im August in Manchester und Killarney stimmen die literaturbasierten
Simulationswerte aus Frgs gut mit den Messungen Uiberein. Im Oktober-Zeitraum sind FBAP-
Messungen vergleichsweise gut durch die simulierten Pilzsporenkonzentrationen basierend
auf Fsgp wiedergegeben. Langzeitanalysen der FBAP-Messungen, inklusive der Stationen
Karlsruhe (Toprak und Schnaiter, 2013) und Hyytiala (Schumacher et al., 2013), zeigen einen
Jahresgang der durchschnittlichen FBAP-Anzahlkonzentration mit den hochsten Werten im
Sommer, den niedrigsten im Winter und einer Ubergangsphase wihrend Friihling und
Herbst. Die Simulationswerte basierend auf einem LAI-abhangigen Emissionsfluss folgen im
Oktober den gemessenen FBAP-Konzentrationen etwas praziser. Daher kdnnte eine Simula-
tion mit einem konstanten Emissionsfluss Fssp nicht geeignet sein, um die jahreszeitliche
Variation der FBAP-Konzentrationen wiederzugeben.
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Abbildung 4-8:  Box-Whisker-Plot fiir die Anzahlkonzentration in L1 von gemessenen FBAP (leere Boxen)
und simulierte Pilzsporen anhand von drei verschiedenen Emissionsparametrisierungen aus
Frpap (komplett ausgefiillte Boxen), Fpgs (horizontal gesteifte Boxen) und Fsgp (vertikal
gestreifte Boxen) fiir die verschiedenen Simulationszeitraume. Der Punkt in der Box gibt den
jeweiligen Medianwert, die oberen und unteren Kanten die 25. und 75. Perzentile an. Der
Bereich der gestrichelten Linien beinhaltet alle Datenpunkte auRer AusreiBern (>95.
Perzentile), die als Punkte dargestellt sind.

Eine Gegeniberstellung der gemessenen FBAP- und simulierten Pilzsporenkonzentrati-
on ist flr jede Zeitreihe in den Abbildungen 4-9 bis 4-12 gegeben. Jede der Abbildungen zeigt
sowohl die gemessenen Konzentrationen, die das entsprechende Gerat als FBAP ausgibt, als
auch drei simulierte Pilzsporenkonzentrationen gegeben durch drei Emissionsparametrisie-
rungen. Die anhand von Frpap simulierten Konzentrationen sind fir den Gitterpunkt, der der
Messstation am nachsten ist, und als Mediankonzentrationen mit Standardabweichung fiir
die umliegenden Gitterpunkte angegeben. Aufgrund des Einschwingens des Modells sind die
simulierten Konzentrationen innerhalb der ersten Stunde deutlich niedriger. Der vom Modell
berechnete Gesamtniederschlag ist durch die grauen Boxen mit Ordinate auf der rechten
Seite der Abbildung gekennzeichnet. Zudem ist die simulierte Grenzschichthéhe im unteren
Abschnitt jeder Abbildung enthalten.

Am Messstandort in Karlsruhe wahrend des Zeitabschnitts im Juli 2010 weisen gemes-
sene und simulierte Konzentrationen einen Tagesgang auf, wobei die beiden
literaturbasierten Simulationswerte kontinuierlich unterhalb der Messungen liegen (Abbil-
dung 4-9). Die simulierten Konzentrationen anhand von Frgap liegen durchgangig hoher als
die literaturbasierten Konzentrationen und geben daher die Messwerte etwas besser
wieder. Beim Eintreten von Niederschlag im Modell werden Pilzsporen durch Auswaschen
aus der Atmosphédre entfernt, wodurch die Konzentration sinkt und die Entwicklung des
Tagesgangs gestort ist. Anschliefend kehrt die simulierte Konzentration rasch wieder zur
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ihren Ausgangswerten zurilick. In Hyytidlda tritt ein deutlicher Abfall in der simulierten
Anzahlkonzentration am 24. Juli auf, der prazise mit dem Eintreten des simulierten Nieder-
schlags Ubereinstimmt. Nach dem Minimum wahrend des Niederschlagsereignisses steigen
die simulierten Pilzsporenkonzentrationen zwei Tage lang stetig an, ausgelost durch Drehen
der Windrichtung und Abschwachen der Windgeschwindigkeit nachdem die Front den Ort
passiert hat. Dieser Anstieg lasst sich auch beim Verlauf der FBAP-Konzentrationen beobach-
ten. Allerdings stimmen simulierte Niederschlagsmengen nicht immer mit dem tatsachlichen
Niederschlag vor Ort (iberein. Weil fir Hyytidla am 24. Juli kein Regen detektiert wurde,
konnen die FBAP-Konzentrationen in dem Fall nicht durch den Niederschlag, wie er von der
Simulation ausgegeben wurde, bedingt sein. Obwohl dieses Beispiel aufzeigt, wie Unsicher-
heiten in der lokalen Meteorologie bei der Simulation der Aerosolbelastung fortbestehen,
stellt das Auswaschen durch Niederschlag einen wichtigen Prozess beim Abschatzen der
FBAP-Konzentration dar. Zusatzlich kénnen andere dynamische Prozesse die FBAP-
Konzentration beeinflussen. So wurde kirzlich sowohl fiir einen Standort in Colorado, USA,
als auch fiur Hyytidla gezeigt, dass FBAP-Konzentrationen wahrend eines Regenereignisses
deutlich und spontan ansteigen kénnen (Huffman et al., 2013; Schumacher et al., 2013). Die
Ursache fiir diesen Effekt ist unklar, kbnnte aber mit einer mechanischen Freisetzung von
der Blatt- oder Erdoberflache durch auftreffende Regentropfen zusammenhangen (Huffman
et al., 2013). Dieser Effekt kann nicht in die Emissionsparametrisierungen der vorliegenden
Arbeit miteinbezogen werden.
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Abbildung 4-9:  Zeitreihe der Anzahlkonzentration gemessener FBAP und simulierter Pilzsporen in L1 sowie
simulierter Niederschlag in kg/m2/h und simulierte Grenzschichthéhe in km zwischen 22.
und 28. Juli 2010 in (a) Karlsruhe, Deutschland, und (b) Hyytidla, Finnland. Die Simulation
von Pilzsporen ist mit drei verschiedenen Emissionsparametrisierungen durchgefiihrt: Fpgs
nach Heald und Spracklen (2009), Fsgp nach Sesartic und Dallafior (2011) und Frpap.

Wahrend dem Zeitabschnitt im Oktober 2010 ist die simulierte Pilzsporenkonzentration
der basierend auf Fpss in Karlsruhe und Hyytidla kontinuierlich unterhalb der gemessene
FBAP-Konzentration (Abbildung 4-10). Die simulierte Anzahlkonzentration basierend auf
Fsap zeigt eine bessere Ubereinstimmung mit der GroBenordnung der gemessenen FBAP-
Konzentration. Fir Karlsruhe liegt die simulierte Konzentration ausgehend von Frpap
zwischen denen der beiden literaturbasierten Emissionsparametrisierungen. In Hyytiala
stimmen die simulierten Konzentrationen von Frpap und Fpgs Uberein, sind jedoch deutlich
niedriger als die FBAP-Messungen. Der deutliche Konzentrationsriickgang von Frpap am 15.
Oktober tritt aufgrund eines rapiden Temperatursturzes ein. In Karlsruhe folgen die Simula-
tionswerte einem klaren Tagesgang, der Uber die Tage hinweg einen leichten, positiven
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Trend mit den héchsten Konzentrationen am 15. Oktober hat. Im Gegensatz dazu zeigt die
zeitliche Entwicklung der gemessenen FBAP-Konzentration in Hyytidla einen leichten

Tagesgang.
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Abbildung 4-10: Zeitreihe der Anzahlkonzentration gemessener FBAP und simulierter Pilzsporen in L1 sowie
simulierter Niederschlag in kg/m2/h und simulierte Grenzschichthdhe in km zwischen 11.
und 16. Oktober 2010 in (a) Karlsruhe, Deutschland, und (b) Hyytidla, Finnland. Die Simulati-
on von Pilzsporen ist mit drei verschiedenen Emissionsparametrisierungen durchgefihrt:
Fugs nach Heald und Spracklen (2009), Fsgp nach Sesartic und Dallafior (2011) und Frpap.

Die Simulationen der Pilzsporenkonzentration wurden an vier verschiedenen Stand-
orten im Zeitraum 26. August bis 01. September 2010 mit FBAP-Messungen verglichen
(Abbildungen 4-11 und 4-12). Die Zeitreihen der gemessenen FBAP-Konzentrationen folgen
einem deutlichen Tagesgang. Im Vergleich zu den anderen Standorten ist die absolute FBAP-
Konzentration in Hyytidld durchgangig am hochsten. Dieser Unterschied ist im Vergleich der
Mediankonzentration auf einer linearen Skala eindeutiger (Abbildung 4-8). Im Gegensatz
dazu sind die literaturbasierten Anzahlkonzentrationen in Hyytidld geringfligig niedriger im
Vergleich zu den anderen Standorten, wodurch dort die groBten Abweichungen zwischen
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Messung und Simulation auftreten. Fir Hyytidla sind die Konzentrationen mit Frpap lediglich
geringfligig hoher als mit Fugs bzw. Fsgp. Der anhaltende (von der Simulation gezeigte)
Niederschlag in Hyytidla hat moglicherweise einen groReren Einfluss auf die Entwicklung der
Pilzsporenkonzentrationen als die Entwicklung der Grenzschichthdhe. Die CFSR bestatigt den
mit COSMO-ART simulierten Niederschlag. Messungen in Hyytidla zeigen im Vergleich zur
Simulation weniger konsistenten Regen mit gelegentlichen Schauern. Allerdings beeinflusst
dieser die FBAP-Konzentrationen eventuell nicht im gleichen Umfang wie durch das Auswa-
schen im Modell berechnet. An den anderen Standorten werden die literaturbasierten
Konzentrationen, die ohnehin gut mit den FBAP-Messungen Uibereinstimmen, gut durch
Konzentrationen der neuen Emissionsparametrisierung wiedergegeben.
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Abbildung 4-11: Zeitreihe der Anzahlkonzentration gemessener FBAP und simulierter Pilzsporen in L1 sowie
simulierter Niederschlag in kg/m?2/h und simulierte Grenzschichthéhe in km zwischen 26.
August und 01. September 2010 in (a) Karlsruhe, Deutschland, und (b) Hyytiala, Finnland.
Die Simulation von Pilzsporen ist mit drei verschiedenen Emissionsparametrisierungen
durchgefiihrt: Frgs nach Heald und Spracklen (2009), Fsgp nach Sesartic und Dallafior (2011)
und Frpap.
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Abbildung 4-12: Zeitreihe der Anzahlkonzentration gemessener FBAP und simulierter Pilzsporen in L1 sowie
simulierter Niederschlag in kg/m?/h und simulierte Grenzschichthdhe in km zwischen 26.
August und 01. September 2010 in (a) Manchester, UK, und (b) Killarney, Irland. Die Simula-
tion von Pilzsporen ist mit drei verschiedenen Emissionsparametrisierungen durchgefiihrt:
Fuss nach Heald und Spracklen (2009), Fssp nach Sesartic und Dallafior (2011) und Frpap.

Die gemessenen FBAP-Anzahlkonzentrationen weisen haufig einen deutlichen Tages-
gang auf, der sein Maximum wahrend der Morgenstunden oder um Mitternacht herum und
sein Minimum nachmittags hat. Dieser Vorgang wurde ebenso bei anderen Studien, die das
Langzeitverhalten der FBAP-Konzentrationen untersuchen, beobachtet (Gabey et al., 2010;
Huffman et al., 2010; Schumacher et al., 2013; Toprak und Schnaiter, 2013). Ein dhnlicher
Tagesgang wird hadufig von den simulierten Pilzsporenkonzentrationen erzielt, der mit der
simulierten Grenzschichthohe hppi antikorreliert (Abbildungen 4-9 bis 4-12). Die gemesse-
nen FBAP-Konzentrationen Nfr folgen oft dem allgemeinen Verlauf der simulierten
Grenzschichthohe qualitativ, dennoch sind Magnitude und Zeitpunkt oftmals nicht konsis-
tent. Beispielsweise steigt am 24. und 25. Juli in Karlsruhe (Abbildung 4-9a) die simulierte



4.3. Konzentrationen in der untersten Modellschicht im Vergleich zu Messungen oder Simulationen auf
globaler Skala

75

Pilzsporenkonzentration Nrpap um etwa einen Faktor 4 zusammen mit einer Grenzschicht-
komprimierung, wahrend tagsiber die Konzentration wieder abfdllt, wenn die
Grenzschichthéhe zunimmt. In diesem Fall sind die gemessenen FBAP-Konzentrationen in
guter Ubereinstimmung zu den Pilzsporenkonzentrationen, wenn Nr am 24. und 27. Juli,
oder etwas naher an der Simulation am 25. Juli, tagsiiber absinkt. Die FBAP-Konzentrationen
werden wahrscheinlich zumindest teilweise durch die Grenzschichthéhe beeinflusst, obwohl
ein Tagesgang in den biologischen Emissionen vermutlich zusatzlich den taglichen FBAP-
Verlauf beeinflusst. Ein vergleichbarer Zeitverlauf ist in Abbildung 4-10a gegeben, wo ein
Maximum von hpp;, am 12. und 13. Oktober anndhernd gleichzeitig mit einem Minimum in
Nrpap eintritt. Hier geben die FBAP-Konzentrationen nicht den Tagesgang der Simulationen
wieder. Am 31. August steigen die gemessenen FBAP- und simulierten Pilzsporenkonzentra-
tionen zeitgleich und parallel zu der Grenzschichtkomprimierung an (Abbildung 4-11a).
Allerdings ist der Anstieg flir Nr ausgepragter als flir Nrpap. Zusatzlich zeigen Nr und Nrpap
am 31. August und 1. September in Manchester eine gute Ubereinstimmung und deren
ausgepragtes Minimum und Maximum antikorreliert deutlich mit dem Minimum und
Maximum von hpp;, (Abbildung 4-12a). Im Gegensatz dazu werden fiir denselben Zeitab-
schnitt in Killarney geringe Anderungen von hpp, und Nrppap erreicht. Mit guter
Ubereinstimmung zu Nrgap ist die Hohe des Tagesgangs in Nr (iber den gesamten Zeitraum
dhnlich, obwohl hpp; groRe Schwankungen zwischen dem 26. und 30. August hat und
anschliefend kaum verdndert ist (Abbildung 4-12b). In den Abbildungen 4-9b, 4-10b und
4-11b weisen die taglichen Schwankungen in Nr kaum eine Korrelation zu hpp;, auf.

Aus dem Vergleich der vorliegenden Arbeit lasst sich schlussfolgern, dass (i) die simu-
lierten Pilzsporenkonzentrationen empfindlich auf Anderungen der simulierten
Grenzschichthohe reagieren, (ii) der Tagesgang der gemessenen FBAP-Konzentrationen
wahrscheinlich zumindest teilweise von dem Tagesgang der Grenzschichthdhe beeinflusst
wird und (iii) die Entwicklung der FBAP-Konzentrationen wahrscheinlich zuséatzlich durch
einen Tagesgang der biologischen Emissionen von Pilzsporen und anderen PBAP-Arten
beeinflusst wird. Diese konkurrierenden Effekte kdnnen mit der verwendeten Analyse-
methode nicht unterschieden werden.

Fiir einen Vergleich der simulierten Pilzsporenkonzentration zu der chemischen
Zusammensetzung trockener Aerosole wird die Anzahlkonzentration der Pilzsporen anhand
ihrer Dichte und Masse umgerechnet (Kapitel 2.3). Die simulierte Massendichte der einzel-
nen Aerosolmode wird dafiir Gber die Landflachen der Modelldomane und den Zeitabschnitt
gemittelt.

Fiir den Simulationszeitraum Ende August 2010 betragt die Gesamtaerosolmasse im
Mittel 2,5 ug m-3 (Abbildung 4-13). Pilzsporen machen dabei den gréf3ten Anteil innerhalb
der PBAP aus, mit einer mittleren Anzahlkonzentration von 26 L1. Das entspricht einer
mittleren Massendichte von 0,37 ug m3, was einen Anteil von 15,4% an der Gesamt-
aerosolmasse ausmacht. Allerdings beinhaltet die Aerosolmasse keinen Beitrag von Mineral-
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staub, der haufig gemall Duce (1995) einen hohen Anteil an der Gesamtmasse hat. Eine
Auflistung der Aerosolmassendichte nach den chemischen Bestandteilen inklusive der
Massendichte von Pilzsporen fiir die verschiedenen Standorte ist in Tabelle 4-2 gegeben.
Daraus ergibt sich ein Anteil von simulierten Pilzsporen, der zwischen den einzelnen
Standorten zwischen 9% bis 20% variiert. Fir die verwendeten Standorte wurde die
Anzahlkonzentration der Pilzsporen mit FBAP-Messungen in Relation gesetzt. Mit der
Annahme, FBAP besilRen dieselbe GroRRe wie Pilzsporen (Abbildung 4-7) kann anhand der
Anzahlkonzentration die entsprechende FBAP-Massendichte angegeben werden. Diese
Werte sind als zeitliches Mittel Gber den Simulationsperiode Tabelle 4-2 hinzugefiigt. Ihr
Anteil an der Gesamtaerosolmasse variiert zwischen 5% fir Manchester und 64% fur
Hyytidla. An den Standorten Karlsruhe und Killarney ist der mittlere Anteil der gemessenen
FBAP und der simulierten Pilzsporen annahernd gleich groR.

Tabelle 4-2: Zeitlich gemittelte Massendichte der gemessenen FBAP und simulierten Pilzsporen (nach
Frpap) sowie die simulierte Aerosolmassendichte aufgeteilt in die chemischen Bestandteile
in g /m3 an den Standorten der FBAP-Messungen wahrend der Simulationsperiode im

August 2010.
(nug/m?3) Karlsruhe, Hyytiala, Manchester, Killarney,
Deutschland Finnland UK Irland
gemessene FBAP 0,46 0,81 0,12 0,19
;‘E‘S‘;g;gi 0,41 0,20 0,35 0,28
Seesalz 0,44 0,01 1,62 1,11
Rufs 0,19 0,06 0,42 0,04
S04% 0,18 0,01 0,11 0,05
NHq* 0,44 0,01 0,14 0,07
NOs® 1,29 0,01 0,34 0,18
SOA 0,41 0,24 0,13 0,04
aPA 0,67 0,12 0,85 0,11
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aPA: 9.05 %

fungal spores: 15.4 %

sea salt: 34.3 %

aPA - anthropogenic primary aerosols
SOA - secondary organic aerosols
A g
NOj - nitrate
NH] - ammonium
SO?~ - sulfate
i

2-
soot: 2.71 % SO, :527%

Abbildung 4-13: Chemische Zusammensetzung der Aerosolpartikel inklusive Pilzsporen in der untersten
Modellschicht (ca. 10 m GUber dem Boden) horizontal tiber die Landflachen der Domé&ne und
zeitlich Gber den Simulationszeitraum im August 2010 gemittelt.

4.4. Vertikale Ausbreitung von biologischen Aerosolpartikeln

Die vertikale Verteilung der PBAP, angetrieben von der Dynamik des Modells und redu-
ziert aufgrund von Deposition und Sedimentation, bedingt mafigeblich deren Einfluss auf die
Wolkenmikrophysik. Im Folgenden wird die Ausbreitung der PBAP in die unterschiedlichen
Hohenschichten der Troposphadre beschrieben. Um bei einem Vergleich zwischen Modell-
studien die Konzentration in vertikaler Ausdehnung zu beriicksichtigen ohne Einzelwerte in
ausgewahlter Héhe zu verwenden, kann die horizontale Verteilung der Konzentration einer
Luftsdule berechnet werden. Dazu wird die Konzentration Uber die Levels des Modells
integriert. Die vertikal integrierte Anzahlkonzentration fir Bakterien ist in der GroRenord-
nung zwischen 105m=2 und 5-107m2 (Abbildung 4-5b), was der GroRenordnung des
globalen EMAC Modells aus Burrows et al. (2009a) entspricht. Aufgrund der hdéheren
raumlichen Auflosung des COSMO-ART bei einem gleichzeitig relativ kurzen Zeitabschnitt
treten dabei Werte aullerhalb des vom GCM angegebenen Bereichs auf. Die mit COSMO-ART
simulierten PBAP haben eine vertikal integrierte Anzahlkonzentration, bei denen Bakterien
zwischen relativ niedrigen Werten fir Pollen (Birkenpollen: 10 m2 bis 105m2, Kiefern-
pollen: 0,1 m2 bis 106 m2) und relativ hohen Werten fur Pilzsporen (105> m-2 bis 108 m2)
liegen. Mit der Annahme monodisperser Partikel koénnen die simulierten PBAP-
Anzahlkonzentrationen jeweils in eine korrespondierende Massendichte umgerechnet
werden. Fir April 2008 ist die vertikal integrierte Anzahlkonzentration und Massendichte
aufsummiert Uber Birken- und Kiefernpollen, Pilzsporen und Bakterien in Abbildung 4-14
dargestellt. Der Beitrag von Bakterien zur Gesamtmasse der Luftsdule ist in Relation zu den
Pilzsporen und Pollen sehr gering, da ihre Partikelmasse aufgrund der GrofRe geringer ist.
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Pollen haben innerhalb ihrer Blitesaison einen hohen Anteil an der Gesamtmasse der PBAP
einer Luftsdaule und ihre bodennahe Massendichte in den Simulationen der vorliegenden
Arbeit kann lokal Uber 10 ug m-3 erreichen. Im Vergleich zu Ergebnissen von Jacobson und
Streets (2009), die eine simulierte global gemittelte und vertikal integrierte PBAP-
Gesamtmasse (Pollen, Bakterien und Pilzsporen) von 0,61 mgm? angeben, sind
COSMO-ART Werte des April-Zeitraums mit 0,3055 mg m-2 in guter Ubereinstimmung.
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Abbildung 4-14: Vertikal integrierte und zeitlich gemittelte (a) Anzahlkonzentration in m2 und (b) Massen-
dichte in ng/m? von PBAP (Birken- und Kiefernpollen, Bakterien und Pilzsporen) wahrend
des Zeitraums April 2008.

Ein Vergleich mit Messungen ist im Zusammenhang mit der vertikalen PBAP-
Ausbreitung nur vereinzelt moglich. Historische, flugzeugbasierte Messungen der
Pollenanzahl in der Umgebung von Géttingen, Deutschland, im Mai 1935 kdnnen herangezo-
gen werden, um die relative Abnahme mit der Hohe zu beschreiben. Innerhalb der ersten
500 m Uber der Erdoberflache reduzierte sich die Pollenanzahl auf durchschnittlich etwa
86% der bodennahen (10 m bis 40 m Hohe) Anzahl. Auf 1 km Hohe betrug der relative
Anteil der Pollenanzahl im Mittel Gber zehn Flugzeugmessungen 55%, zwischen 1,5 km und
2 km Hohe im Mittel Uber dreizehn Aufstiege 21% (Rempe, 1937). Die COSMO-ART
Simulationen fir Birkenpollen im April 2008 fiir dieselbe Region geben diese Werte teilweise
wieder. Allerdings ist eine deutlich grofRere Streuung der relativen Anzahlkonzentration
auszumachen. So sind die Relativwerte in der entsprechenden Hohe liber der Modellorogra-
fie haufig um mehrere GréRRenordnungen geringer als die Konzentration an der untersten
Modellschicht und somit unterhalb der Flugzeugmessungen. In kurzen unregelmaBigen
Abschnitten wird die bodennahe Anzahlkonzentration durch die Konzentrationen in 100 m
bis 2 km uUber der Erdoberfliche um ein Vielfaches, teilweise um ein oder zwei GroRenord-
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nungen, Uberschritten. Zwar sind bei den historischen Flugzeugmessungen in niedriger Hohe
Uberschreitungen der bodennahen Konzentration festgestellt worden, allerdings maximal
etwa 200% des Ausgangswertes. In der Modellsimulation kdnnten diese extremeren
Unterschiede der Betrachtung von nur einer Pollenart geschuldet sein, die aufgrund der
spezifischen Baumverteilung nur sehr lokal emittiert werden kann.

In einem Vertikalprofil kann die Ausbreitung der Partikel mit der Hohe dargestellt
werden. Hierfir wird die Anzahlkonzentration der einzelnen PBAP entlang eines Levels
horizontal Uber die Modelldomadne und Ulber den Simulationszeitraum gemittelt. Das
Vertikalprofil beschreibt somit die durchschnittliche vertikale Verteilung der PBAP (Abbil-
dung 4-15). Der farbige Bereich um die jeweilige Linie der mittleren Konzentration gibt die
positive Standardabweichung bezliglich der horizontalen Ausdehnung wieder. Damit soll der
Schwankungsbereich der PBAP innerhalb eines Levels angedeutet werden. Ein Bereich in
negativer Richtung kann auf einer logarithmischen Skala nicht angegeben werden, wenn die
Standardabweichung héher als der Mittelwert ist. Aufgrund der gelandefolgenden Verti-
kalkoordinate (Kapitel 2.1.2) gibt die Ordinate lediglich die Modelllevels wieder. Zur
besseren Interpretation der Ergebnisse werden die Level einer spezifischen Hohe zugewie-
sen, die diese ohne das Vorhandensein von Orografie, z.B. Gber dem Meer, hatten.
Naherungsweise und vor allem in de untersten Level kann die Ordinate als Hohe iber dem
Erdboden verstanden werden.
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Abbildung 4-15: Vertikalprofil der simulierten PBAP in L1 als Mittelwert lber die Modelldomane und den
Zeitraum 07. bis 12. April 2008. Die farbige Umrandung stellt den positiven Bereich der
raumlichen Standardabweichung dar.

Das Vertikalprofil verdeutlicht die Reduktion der Partikelanzahlkonzentrationen mit der
Hohe um durchschnittlich mehrere GroRenordnungen. Der im gleichen Mafld abnehmende
Bereich der Standardabweichung besagt, dass die Haufigkeitsverteilung der Partikelanzahl
bei ansteigender Hohe zu niedrigen Konzentrationen hin verschoben wird. Die mittlere
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Anzahlkonzentration von Pilzsporen liegt in dem Vertikalprofil stets etwas hoher als die von
Bakterien, was sowohl das Verhiltnis zwischen den bodennahen Konzentrationen beider
PBAP sowie eine im Mittel etwa gleichstarke Abnahme mit der H6he wiedergibt. Im Verti-
kalprofil sind die mittleren Konzentrationen der Pollen in den unteren Modellschichten etwa
zwei GroRenordnungen niedriger als die von Bakterien und Pilzsporen. Dieser Unterschied
stimmt mit dem Vergleich der zeitlich gemittelten bodennahen Konzentrationen Uberein.
Birkenpollen sind in jeder Modellschicht stets etwas niedriger als Kiefernpollen und nehmen
trotz geringerem Durchmesser mit der Hohe etwas starker ab, vermutlich aufgrund der
hoheren Partikeldichte.

In einer Hohe zwischen 3 km und 4 km ist der Flissigwassergehalt L; maximal, gleich-
bedeutend mit einem hohen Anteil an Flissig- und Mischphasenwolken in diesem Level. Die
durchschnittlichen PBAP-Konzentrationen in dieser Hohe sind etwa 5 - 10-3 L-1 bis 1 - 10-2 L-1
fir Birkenpollen und etwa 5 L1 fur Pilzsporen und Bakterien. Mit Hinblick auf das Wirken
von PBAP als IN ist die mittlere Partikelkonzentration in dieser Hohe in derselben GroRen-
ordnung wie typische IN-Konzentrationen von Mineralstaub bei -15°C (z.B. DeMott et al.,
2010). In den Simulationen betragt die mittlere Temperatur fiir dieses Level allerdings
etwa -10°C. Hier ist Mineralstaub nur in sehr geringem Mal eisaktiv (z.B. Hoose und Mohler,
2012).

Um ein detaillierte Aussage Uber die Vertikalverteilung der PBAP-
Anzahlkonzentrationen zu treffen, werden Einzelwerte flir ausgewdhlte Abschnitte
betrachtet. Anhand dieser Fallbeispiele kann sowohl der Transport der PBAP in unterkiihlte
Wolkenschichten als auch das Entstehen von Eiskristallen aus BIN verdeutlicht werden. Die
Auswahl der Abschnitte erfolgt vor allem aufgrund einer erhéhten PBAP-
Anzahlkonzentration, um den Einfluss von PBAP auf Mischphasenwolken zu verdeutlichen.
Im Folgenden sind zwei verschiedene Varianten eines detaillierten Hohenprofils gezeigt: (i)
An einem festen Ort ist die zeitliche Entwicklung der Anzahlkonzentration innerhalb der
Luftsdule Gber dem Punkt und (ii) fir einen bestimmten Zeitpunkt ist die Anzahlkonzentrati-
on entlang eines longitudinal oder latitudinal verlaufenden Querschnitts dargestellt. Beide
Darstellungen geben die absolute Hohe als Ordinate und die Zeit oder die Entfernung auf der
Abszisse an. Die Anzahlkonzentration ist durch eine Farbskala gegeben.

An der Bergstation des Puy de Dome (PdD), Frankreich, wurde die Eisaktivitdt von aus
Wolkenwasser isolierten Bakterien untersucht (Joly et al.,, 2013). Im Folgenden wird die
simulierte Bakterienkonzentration an diesem Standort beschrieben (Abbildung 4-16). In
Kapitel 5 wird die daraus berechnete Konzentration von Bakterien-IN aufgegriffen. Die
mittlere Hohe der Orografie der Gitterbox, die PdD miteinschlieBt, hat eine H6he von
1065 m Gber NN.

Die zeitliche Entwicklung der simulierten Konzentrationen Uber diesem Standort ver-
deutlicht, dass die Anzahl luftgetragener Bakterien in Bodenndhe deutlich konstanter ist als
in den dariber liegenden Schichten. Die Bakterienkonzentration in der untersten Modell-
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schicht betragt durchschnittlich etwa 1 L-1 und ist teilweise Gber 10 L-1. In weiten Teilen der
Zeitreihe unterschreitet die Temperatur 0°C in einer Hohe von etwas mehr als 2 km. Eine
Verschiebung dieser Temperaturgrenze zu niedrigeren Modellschichten bringt dort haufig
eine erhohte Bakterienkonzentration mit sich. Ein Transport der Bakterienpartikel in die freie
Troposphdre findet in kurzen, unregelmaRigen Abstdnden statt und bewirkt, dass die
Anzahlkonzentration in 5 km Hohe kurzeitig bis Gber 0,01 L1 erreicht. Langzeitmessungen
am PdD ergeben eine Bakterienkonzentration im Wolkenwasser zwischen 3,3 - 103 mL-1 und
2,44 - 105mlL1 (Vaitilingom et al.,, 2012). Aufgrund der GroRe und Hygroskopizitat von
Bakterien (Ariya et al., 2009) kénnen diese effektiv von Wolkentropfen aufgenommen
werden (Kanakidou et al., 2005). Die Anzahl an simulierten luftgetragenen Bakterien kann
daher mit der Anzahl von im Wolkenwasser gelosten Bakterien verglichen werden. Die
simulierte Bakterienanzahlkonzentration wird fiir den Vergleich auf den simulierten Flissig-
wassergehalt L; bezogen. Der von der Simulation berechneten Mittelwert liegt tiber dem
Durchschnittswert von bodennahen luftgetragenen Bakterien (1,86 - 10 mL-1) in der hier
gezeigten Zeitreihe (Abbildung 4-16), allerdings beinhaltet der simulierte Konzentrations-
bereich die abgeschatzten Werte.

Zusatzlich konnten bei Flugzeugmessungen tber Michigan, USA, verteilt iiber zwei Jahre
mittlere Bakterienkonzentrationen im Wolkenwasser von 4,3 - 105 mL! bzw. 9,2 - 104 mL-!
ermittelt werden (Kourtev et al., 2011). Die in-situ Konzentrationen dieser Gegend befinden
sich im oberen Bereich der am PdD gemessenen Werte. Im Vergleich zu der Hintergrundkon-
zentration von luftgetragenen Bakterien am JFJ wird deutlich, dass die Simulation der
Bakterienkonzentrationen den durchschnittlichen Messwert von 34 L1 (nach Xia et al.,
2013) um etwa eine GréRenordnung unterschatzt.

Die Anzahlkonzentration der Birkenpollen in der untersten Modellschicht ist an dem
Standort JFJ um etwa zwei GroRenordnungen niedriger als die von Bakterien (Abbildung
4-17). Ereignisse mit hohen Konzentrationen am Boden und in der dariber liegenden
Luftsaule treten fiir Birkenpollen und Bakterien zeitgleich auf. Dieser Verlauf deutet darauf
hin, dass PBAP-Konzentrationen am JFJ ansteigen, wenn Luftmassen von der Grenzschicht in
die freie Troposphare aufsteigen und dadurch PBAP mit sich transportieren. Auffallig ist,
dass bodennahe Pollenkonzentrationen teilweise niedriger sind als Konzentrationen in den
direkt dariiber liegenden Schichten. Dieses Verhalten wird durch die Bakterien nicht
wiedergegeben, da diese zusatzlich in der nahen Umgebung emittiert werden.
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Abbildung 4-16: Zeitliche Entwicklung der Anzahlkonzentration von Bakterien in L-1 in der Luftsdule tiber
dem Berg Puy de Dome, Frankreich, zusammen mit den Isothermen bei 0°C und -15°C als
schwarze Linien.
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Abbildung 4-17: Zeitliche Entwicklung der Anzahlkonzentration von Birkenpollen in L1 in der Luftsaule tber
dem Jungfraujoch, Schweiz, zusammen mit der Isotherme bei -15°C als schwarze Linie.
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In einem Querschnitt entlang eines Langengrades durch Karlsruhe mit der Anzahlkon-
zentration von Pilzsporen wird deutlich, wie die Orografie den Transport in héhere Schichten
beeinflussen kann (Abbildung 4-18). Hohe Konzentrationen in den untersten Modellschich-
ten sind nicht ausschlieflich fir einen effektiven Transport in die freie Troposphére
notwendig. So treten zu diesem Zeitschritt zwischen Alpen und Nordsee (47° bis 52°
geografischer Breite) liber einen vergleichsweise langen Abschnitt bodennah sehr hohe
Konzentrationen auf. In 4 km Hohe Uber NN ist die Pilzsporenanzahl meist geringer als in
einem Abschnitt nordlich von Norwegen (61° bis 65° geografischer Breite). Zudem wird die
Verschiebung der 0°C Grenze zu einer geringeren Hohe in nordlichen Gebieten deutlich. Dies
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konnte dem Einfluss von BIN auf Mischphasenwolken aufgrund des geringeren Hohenunter-
schiedes zwischen Emission und Wolkenniveau entgegenwirken.
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Abbildung 4-18: Anzahlkonzentration von Pilzsporen in L1in einem Querschnitt entlang eines Langengrades
durch Karlsruhe zusammen mit der Orografie als graue Flache und den Isothermen bei 0°C
und -15°C als schwarze Linien.

4.5. Ausbreitung von Bodenstaubpartikeln

Bodenstaubpartikel sind eine Agglomeration von (nicht genau spezifizierten) organi-
schen Bestandteilen und Staubpartikeln. Diese Eigenschaft unterscheidet sie von den bisher
beschriebenen PBAP. Daher werden die Simulationsergebnisse des Bodenstaubs separat von
den in dieser Arbeit simulierten PBAP beschrieben und deren Konzentration wird nicht zu
den Gesamt-PBAP hinzuaddiert. In der numerischen Losung zur Ausbreitung der Boden-
staubpartikel wird im Gegensatz zu den PBAP eine PartikelgrofRenverteilung, aufgeteilt in
drei Moden, verwendet (Kapitel 2.3.1).

Der vertikale Gesamtemissionsfluss F, nach Gleichung (2-34) als Funktion der
Schubspannungsgeschwindigkeit 1« besitzt eine jahreszeitliche Variation iber den Flachen-
anteil brachliegender, landwirtschaftlich genutzter Felder. Der (iber die drei Moden
summierte Fluss ist, horizontal Giber das Modellgebiet verteilt, in Abbildung 4-19 gezeigt. Die
Emissionen im Ostlichen Domanenteil Zentraleuropas dominieren gegeniiber den Ubrigen
Landflachen aufgrund hoher Windgeschwindigkeiten und einem groBen Flachenanteil
landwirtschaftlicher Nutzflachen. Vereinzelt treten zudem Emissionen im sudlichen Teil der
Modelldomane (z.B. Spanien) auf, die meist eine GréBenordnung niedriger als die Emissio-
nen in Polen und Ostdeutschland sind. Die mittleren Emissionsfliisse des Bodenstaubs liber
den Landflachen und dem April-Zeitraum betragen 0,0042 pg/m?2s fur die kleinste Mode 1,
0,0083 ug/ms?s fir die mittlere Mode 2 bzw. 0,0292 pug/m?s fur die grofle Staubmode 3.
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Unter Verwendung der GréRenverteilung der emittierten Staubpartikel (Tabelle 2-1) kann
der Massenfluss der Emission in einen Anzahlfluss umgerechnet werden. Fir die oben
genannten, mittleren Massenfliisse der drei Moden betragt der Anzahlfluss 256,014 m=2s-1
(Mode 1), 7,55 m2s-1 (Mode 2) bzw. 3,58 m2s-1 (Mode 3). Damit ist der mittlere Emissions-
fluss des gesamten Bodenstaubs im April vergleichbar mit dem mittleren Emissionsfluss von
Bakterien (Kapitel 4.2).
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Abbildung 4-19: Summe des vertikalen Gesamtemissionsflusses F,, von Bodenstaubpartikeln in ug/m?s tiber
alle drei Moden der GréRenverteilung am 08. April 2008 um 1 Uhr UTC (beliebiger Zeitpunkt
mit hohem Emissionsfluss). Die Pfeile stellen die Windrichtung dar und deren Lénge repra-
sentiert die Windgeschwindigkeit.

Die zeitlich gemittelte Bodenstaubkonzentration in der untersten, bodennahen Modell-
schicht zeigt, dass sich die sehr lokal emittierten Partikel Gber weite Teile der Modelldomane
ausbreiten. In Gebieten hoher Emission sind die Konzentrationen jedoch ein bis zwei
GroBenordnungen hoher als in Hintergrundgebieten (Abbildung 4-20a). Die mittlere
Anzahlkonzentration (iber die Landflaichen des Modellgebietes betragt fir den April-
Zeitraum 313,3 L1 (Mode 1), 1,73 L1 (Mode 2) bzw. 0,307 L1 (Mode 3). Der Mittelwert
Uber das gesamte Modellgebiet inklusive Meeresflachen ist etwa drei Groflenordnungen
geringer und betradgt als Summe Uber alle Moden 1,83 L-1. Obwohl der Emissionsfluss von
Bodenstaub in derselben GréRenordnung liegt wie fir Bakterien, ist die Bodenstaubanzahl-
konzentration etwa zwei GréRenordnungen hoher.

In der Simulation wird die Anzahlkonzentration Nsp und Massendichte Lsp des Boden-
staubs separat voneinander berechnet. Der Partikeldurchmesser dsp ist dadurch variabel.
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Die mittlere Lsp in der untersten Modellschicht ist fiir die Simulation Anfang April 2008
vergleichbar zu der horizontalen Verteilung von Nsp (Abbildung 4-20b). Das horizontal Gber
die Landflachen und zeitlich gemittelte Lsp verteilt sich folgendermalRen auf die GroRen-
moden: 0,399 ug/m3 (Mode 1), 0,234 ug/m3 (Mode 2) und 0,448 ug/m3 (Mode 3). Im
Mittel Uber die Gesamtfliche der Domane ist Lsp aufsummiert Gber alle drei Moden
2,35-102 pug/ms.
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Abbildung 4-20: (a) Anzahlkonzentration und (b) Massendichte von Bodenstaub in L-1 bzw. ug/m3, Summe
Giber allen drei Moden in der untersten Modellschicht als zeitliche Mittelwerte Giber den
Simulationszeitraum Anfang April 2008.

Bei einem direkten Vergleich der Bodenstaubkonzentration mit Luftmessungen muss
berlicksichtigt werden, dass deren GroRenbereich mit anderen Partikeln koinzidiert.
Lediglich mit aufwendigen Messmethoden, wie der Aerosolmassenspektroskopie, lassen sich
Bodenstaubpartikel eindeutig von anderen Partikeln, z.B. aus Rul}, Seesalz oder Wisten-
staub, unterscheiden. Anhand ihres Gefrierverhaltens, respektive der Temperatur bei der die
Eisnukleation einsetzt, kann jedoch abgeleitet werden, dass Bodenstaubpartikel auf PM10-
Filtern vorhanden sind. Dies suggerieren Analysen von Filterproben am JFJ, deren Partikel
bei -8°C bis -12°C als IN fungieren (Conen et al., 2012), und damit Tropfen bei etwas
hoherer Temperatur gefrieren lassen als beispielsweise Mineralstaub-IN. Als Einschatzung
der Bodenstaubkonzentration wird daher ein Vergleich mit PM10-Messungen einer ausge-
wahlten, exemplarischen Station durchgefiihrt, die in ihrer unmittelbaren (<5 km) und
weitlaufigeren (~14 km) Umgebung durch landwirtschaftlich genutzte Gebiete dominiert ist
(Abbildung 4-21). Die Station befindet sich Mecklenburg-Vorpommern (53°18'8"N;
11° 21' 46" E). Als etwaige Einschatzung der dominanten Bestandteile des PM10 ist die
simulierte, mittlere Windgeschwindigkeit und Windrichtung erganzt. Anhand von Satelliten-
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fotos ist die vorherrschende Landnutzung der unmittelbaren Umgebung (<5 km) in drei
Kategorien (landwirtschaftlich, urban, bewaldet) eingeteilt. Zudem ist der Anteil brach-
liegender Ackerflachen psoi aus Gleichung (2-50) in den Modellgitterboxen der Anstréomrich-
tung der Stationen den Windvektoren als Zahlenwert in Prozent angefiigt. Die Pfeilfarbe
bezieht sich somit auf PM10-Messungen, der Zahlenwert und dessen Farbe an den Windpfei-
len bezieht sich auf Bodenstaubsimulation.
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Abbildung 4-21: Zeitreihe der PM10-Konzentration gemessen an einer landlichen Station in Mecklenburg-
Vorpommern, und der simulierten Bodenstaubkonzentration an dem Gitterpunkt, der die
Messstation enthalt, in ug/m?3 fir Anfang April 2008. Die Windpfeile geben die liber zwei
Stunden gemittelte Windgeschwindigkeit und -richtung anhand der Simulation wieder. Die
Farbskalierung bezieht sich auf die Charakteristika der unmittelbaren (<5 km) Umgebung
der Station mit der Farblegende als Kreisdiagramm. Die Zahlenwerte an den Windvektoren
geben den Wert von pseu wieder, der aus dem Mittelwert der Gitterboxen in Anstrémrich-
tung resultiert.

Der Vergleich des simulierten Bodenstaubs mit PM10-Messungen an einer Stationen
umgeben von einem hohen Anteil landwirtschaftlich genutzter Flachen zeigt, dass die PM10-
Massendichte Lpumio stets die des Bodenstaubs tUberwiegt (Abbildung 4-21). Dieser Unter-
schied ist haufig ein bis zwei GroBenordnungen groR. Die mit COSMO-ART simulierte Lsp
variiert um bis zu zwei GroRenordnungen, deutlich abhangig von der Windgeschwindigkeit
und dem Wert fiir psoirin der vorherrschenden Anstrémrichtung. Hingegen zeigen die PM10-
Messwerte lediglich eine geringe Schwankung um maximal Faktor vier. Somit wird ein
erheblicher Massenanteil entweder nicht in der ndheren Umgebung oder windunabhangig,
beispielsweise durch die Verbrennung fossiler Rohstoffe oder die Bodenbestellung, emit-
tiert. Auch die fiir den Zeitpunkt und die Station simulierte Windrichtung korreliert nur
geringfligig mit Lpmio. Eine leicht geringere Lpmio am Anfang und Ende der gezeigten
Zeitreihe tritt zusammen mit einer niedrigen Windgeschwindigkeit aus Richtung des
nahegelegenen Waldgebietes auf. In der Nacht zum 9. April, bei Anstromrichtung aus der
unmittelbar an die Station anschliefenden Ortschaft, zeigt Lpmio ein Maximum. Nachts ist
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die anthropogene Partikelemission, beispielsweise StraBenverkehr, haufig am geringsten.
Das Maximum der simulierten Lsp wird durch eine hohe Windgeschwindigkeit bei Anstro-
mung aus Stdost hervorgerufen. Die fir diese Richtung auf den Satellitenbildern gezeigten
Felder sind in der grober aufgeldsten Landnutzungsdatenbank, als Grundlage fiir die
Simulation, lediglich in westlicher Richtung angegeben. Unabhangig davon nimmt Lsp ab,
wenn die Windrichtung auf Westen dreht und die Geschwindigkeit gleichzeitig abnimmt.
Lpm1o nimmt leicht zu, wenn Wind mehr aus Richtung des Ackerlands kommt. Dies deutet
einen geringen Einfluss des Bodenstaubs in den PM10-Messungen an.

Aus dem Vertikalprofil der Bodenstaubpartikel (Abbildung 4-22), berechnet aus den
horizontalen und zeitlichen Mittelwerten jeder Modellschicht, geht eine wesentlich
geringere Abnahme mit steigender Hohe hervor, als fir PBAP. Die Konzentrationen in der
untersten Modellschicht liegen bei etwa 10 L-1 flr die mittlere und groBe Bodenstaubmode
(2 und 3) bzw. 104 L1 fiir die kleinste Mode. Die Konzentration von Partikeln in der kleinen
und mittleren Mode nimmt bis zur Tropopause um eine bzw. zwei Gréfenordnungen mit der
Hohe ab. Aufgrund einer geringen Abnahme der Massendichte mit der Hohe nimmt der
mittlere Durchmesser kleiner und mittlerer Bodenstaubpartikel leicht zu. Bei Bodenstaub-
partikeln der groRen Mode 1 sind Anzahlkonzentration und Massendichte mit der Hohe bis
zur Tropopause nahezu konstant. Der mittlere Durchmesser von Bodenstaubpartikeln der
Mode 3 nimmt von der Bodenschicht bis in etwa 2 km Hohe deutlich ab und ist oberhalb
von 500 m groRer als der mittlere Durchmesser der Staubmode 2. Die vergleichsweise
groRBen Partikel in der GroRenverteilung der Mode 3 sedimentieren und deponieren
schneller als die kleineren Partikel derselben Staubmode. Die dadurch abnehmende Parti-
kelanzahl wird durch Advektion der kleineren Partikel kompensiert. Der Emissionsfluss ist im
Unterschied zur Staubmode 2 etwas geringer und die Advektion Gberwiegt nicht gegeniber
der Sedimentation.
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Abbildung 4-22: Vertikalprofil der horizontal und zeitlich mittleren Bodenstaubanzahlkonzentration (inklusive
positiver Standardabweichung) und -massendichte in L bzw. ug/m3 (untere Achse) und
der daraus berechnete Mediandurchmesser in um (obere Achse) fir die einzelnen Moden

der GroRenverteilung.

Das Vertikalprofil des Bodenstaubs deutet unterschiedliche Aspekte einer polydispersen
PartikelgroRenverteilung an und gibt moglicherweise dadurch eine in der Summe geringere
Abnahme der Anzahlkonzentration mit der Héhe wieder als fiir PBAP.

4.6. Zusammenfiihrung der Ergebnisse

Kapitel 4 thematisiert die Konzentrationen von simulierten PBAP sowie Bodenstaub und
zeigt fur alle Partikel plausible horizontale und vertikale Verteilungen. Die GréRenordnung
der mittleren Emissionen und mittleren bodennahen Konzentrationen stimmen mit Ergeb-
nissen aus verschiedenen GCM (berein. Langzeit- und Hintergrundmessungen von
verschiedenen PBAP decken zusatzlich den Konzentrationsbereich in COSMO-ART ab. An
einigen Stationen in der Schweiz korrelieren die simulierten Tagesmittelwerte fiir Birken-
pollen gut mit Birkenpollenzahlungen. Andere Stationen in der Schweiz zeigen teilweise
deutliche Unterschiede zwischen simulierten und gemessenen Tagesmittelwerten, die
jedoch nicht eindeutig in eine Richtung weisen. Eine Abweichung der Simulationswerte von
den Messungen kann in dieser Region teilweise von einer ungenau wiedergegebenen
Modellorografie aufgrund einer Auflésung von 14 km resultieren. Kiefernpollen werden zu
dem Zeitraum, den die Simulation abdeckt, nicht freigesetzt, da ihre Bliitezeit erst Mitte bis
Ende April startet. Die Emissionsparametrisierung wurde testweise ausgefihrt und ermog-
licht die Untersuchung von Kiefernpollen zu dem Simulationszeitraum. Die berechneten
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Konzentrationen in der untersten Modellschicht stimmen im Mittel mit Messungen wahrend
der BlUtesaison uberein.

In einem direkten Vergleich wurden die simulierten Pilzsporenkonzentrationen anhand
von FBAP-Messungen eingeschatzt. Dieser Vergleich wird dadurch gerechtfertigt, dass FBAP-
Messungen eine geeignete untere Abgrenzung der PBAP-Konzentrationen darstellen und der
FBAP-GroRenbereich haufig eine deutliche Erhéhung bei dem Durchmesser zeigt, der mit
dem Durchmesser von Pilzsporen Ubereinstimmt. Zusatzlich zu zwei literaturbasierten
Emissionsparametrisierungen konnte eine eigene Parametrisierung an die FBAP-
Konzentrationen an vier verschiedenen Standorten angepasst werden. Der Vergleich
verdeutlicht, dass die Anzahlkonzentrationen simulierter Pilzsporen haufig einen sehr
dhnlichen Tagesgang zu den FBAP-Konzentrationen aufweisen. Die Konzentration der
Pilzsporen wird teilweise von der Grenzschichthohe beeinflusst. Meist stimmen die Pilz-
sporenkonzentrationen mit der GroRenordnung der FBAP-Messungen gut Uberein. Generell
zeigen die Unterschiede, dass die tatsachlichen Parameter zur Emission von PBAP nicht
hinreichend berlicksichtigt werden oder nicht genau bekannt sind.

Die vertikale Ausbreitung der PBAP zeigt eine Abnahme der Partikelkonzentrationen mit
der Hohe von zwei bis drei GréBenordnungen zwischen Erdboden und Tropopause. In der
Hohe mit maximalem Wolkenwassergehalt (3 km bis 4 km) betragt die Summe der
Konzentrationen von Birken- und Kiefernpollen, Pilzsporen und Bakterien zwischen 1 L1 und
10 L-1. Diese Summe beinhaltet allerdings einen Anteil an nicht eisaktiven Bakterien und
Pilzsporen. Zudem bestimmt die Umgebungstemperatur, wie viele PBAP in dieser Hohe zu IN
aktiviert werden. Die Analyse von einzelnen Temperatur- bzw. Langenabschnitten zeigt, dass
INA PBAP in einer Konzentration zwischen 0,01 L1 und 1 L! in einer Hohe zwischen 3 km
und 5 km auftreten kdnnen.
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5 Modellsimulationen zur Wirkung biologischer Eiskeime
unter atmosphdrischen Bedingungen

5.1. Allgemeine Beschreibung der Simulationen

Ein potentieller Einfluss von PBAP auf Mischphasenwolken erfolgt Gber das Immersi-
onsgefrieren von Wolkentropfchen, bei denen PBAP als Eiskeime fungieren. Dieser
Gefriervorgang, der aufgrund der BIN bei héheren Temperaturen (unter 0°C) stattfindet als
beispielsweise bei Mineralstaub-IN, ist der Ausgangspunkt der Modellstudie der vorliegen-
den Arbeit. Fir die Einschatzung der Effektivitat der BIN unter atmospharischen
Bedingungen muss beurteilt werden, (i) ob deren IN-Anzahlkonzentrationen in Relation zu
atmosphdrisch dominanten IN aus anderen Quellen vergleichbare Anzahlkonzentrationen
erreicht und (ii) ob die Gefrierereignisse ausgeldst durch PBAP haufig genug innerhalb der
Modelldomadne und des Simulationszeitraums auftreten. Die in Wolken enthaltene IN-
Anzahlkonzentration Ny wird anhand der PBAP-Konzentration und der temperaturabhangi-
gen eisaktiven Fraktion fiv berechnet (Kapitel 3.3). Die Parametrisierung des
Immersionsgefrierens bedingt, dass BIN nur in Wolkenteilen mit Flissigwasseranteilen
vorkommen. Ny kann entsprechend Gleichung (2-26) zur Anzahlkonzentration der Eiskristal-
le N; innerhalb der Wolke beitragen. Dieser Beitrag zu N; ist unter verschiedenen
Umgebungsbedingungen und aufgrund einer stark variierenden PBAP-Konzentration sehr
unterschiedlich. Um zwischen den IN einzelner PBAP zu unterscheiden, werden die jeweili-
gen ,diagnostischen” IN analysiert. In der vorliegenden Arbeit reprasentieren diagnostische
IN diejenigen Partikel, die lediglich durch die Anwendung der Eisnukleationsparametrisie-
rung in Wolken gebildet wurden, ohne die folgenden Zeitschritte zu beeinflussen und ohne
selber beeinflusst zu werden. Die Konzentration der diagnostischen IN berechnet sich
anhand der Parametrisierung abhangig von der Konzentration des jeweiligen als IN fungie-
renden Aerosols und der Temperatur an demselben Gitterpunkt. Beinhaltet die Simulation
im Folgenden den Einfluss von IN auf die Wolkenmikrophysik via heterogener Eisnukleation,
werden diese als ,,prognostische” IN bezeichnet. Mit zwei unabhangigen Szenarien soll der
Einfluss der BIN auf Mischphasenwolken in Relation zum bestehenden Einfluss durch
ykonventionelle” IN betrachtet werden: (1) einem Hintergrundszenario ausschlieSlich mit
Mineralstaub-IN und (2) einem Szenario mit zusatzlichen BIN sowie derselben Hintergrund-
konzentration durch Mineralstaub-IN als Quelle fir Eiskristalle (Abbildung 5-1). Beide
Szenarien beinhalten das Immersionsgefrieren und die Depositionsnukleation von Mineral-
staub-IN (ausschlieBlich bei T <-15°C) nach Phillips et al. (2008), ausgehend von einer
konstanten Hintergrundkonzentration der Staubpartikel von 100 L1 (dg4 = 0,64 um). Das
verwendete Temperaturlimit stellt einen unteren Schwellenwert dar, ab dem Mineralstaub
Ublicherweise eisaktiv ist. Laboruntersuchungen zeigen allerdings, dass Mineralstaub auch
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bei etwas hoheren Temperaturen weiterhin eisaktiv sein kann. Bei einer aerosolabhdngigen
Parametrisierung fiir Mineralstaub-IN, abgeleitet aus aktuellen AIDA-Messungen, ist daher
eine untere Temperaturbegrenzung von T =-12°C angegeben (Niemand et al., 2012). Die
gewahlte Hintergrundkonzentration ist signifikant geringer als die Konzentration beim
direkten Transport von Mineralstaub aus der Sahara nach Zentraleuropa wahrend eines
Staubereignisses (Klein et al., 2010; Stanelle et al., 2010).
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Abbildung 5-1:  Schematische Darstellung der in den Szenarien jeweils flr die heterogene Eisnukleation
verwendeten IN.

Die in der vorliegenden Arbeit simulierten BIN werden aufgrund der in Kapitel 4
gezeigten PBAP-Konzentrationen berechnet. Fir Bakterien-IN wurden zwei Annahmen
beziglich dem Anteil an Gesamtbakterien, die zur Eisnukleation beitragen kdnnen, getrof-
fen. Zum einen sind, wie in Kapitel 3.3 erlautert, nach Lindemann et al. (1982) 0 - 4% der
Bakterien ahnlich eisaktiv wie die Art Pseudomonas syringae und kénnen anhand der
Parametrisierung in Gleichung (3-8) als IN wirken. Diese Annahme flr fmax stimmt mit der
Abschatzung von Garcia et al. (2012) Uberein. Unter Beriicksichtigung von fmax sind somit
lediglich maximal fmax - fiva=0,112% der Gesamtbakterien eisaktiv. Als Sensitivitatstest
wird der Anteil von INA Bakterien mit 100% angenommen, wodurch der Maximalanteil der
Bakterien-IN gleich fmax - fina=2,8% ist. Die Annahme fiir den Anteil an eisaktiven
Cladosporium Sporen an der Gesamtanzahl der simulierten Pilzsporen ist bei beiden
Varianten, mit geringem und maximalen Anteil an |INA Bakterien, identisch
(fmax - fiva=29%). In aktuellen Studien sind weitere INA Pilzsporenarten ermittelt worden
(Huffman et al., 2013). Der Beitrag dieser Arten auf die heterogene Eisnukleation von BIN ist
in der vorliegenden Arbeit nicht berlicksichtigt. Wie in Kapitel 4.1 erldutert, wurde die
Partikelkonzentration von Kiefernpollen unter optimierten Bedingungen simuliert. Die
Anzahl an Kiefernpollen-IN kann somit nur als vorlaufiges Ergebnis betrachtet werden.
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5.2. Diagnostische biologische Eiskeime
5.2.1. Vertikale Ausbreitung

Eine zentrale Fragestellung in Kapitel 4 beinhaltet die vertikale Ausbreitung der PBAP,
um eine Aussage Uber deren Anzahlkonzentrationen in der H6he von Mischphasenwolken zu
treffen. So wie Abbildung 4-15 die mittlere vertikale Verteilung der PBAP angibt, kann
vergleichbar dazu ein Vertikalprofil der diagnostischen IN berechnet werden (Abbildung 5-2).
Diese Vertikalverteilung entsteht aus dem horizontalen Mittelwert der [IN-Anzahl-
konzentration jeder Modellschicht Uber die bewdlkten und wolkenfreien Gebiete der
kompletten Modelldomane. Die als Ordinate angegebene Hohe bezieht sich dabei erneut auf
die Hohe der jeweiligen Modellschicht ohne orografische Veranderung der Schichtung.
Zusatzlich beinhaltet Abbildung 5-2 die Vertikalprofile der mittleren PBAP-Konzentrationen
und des mittleren N. aus Abbildung 4-15. Die Ordinate auf der rechten Seite von Abbildung
5-2 gibt die mittlere Temperatur der Héhenschicht an. Selbst wenn die mittlere Temperatur
in unteren Modellschichten bei T > 0°C liegt, kann die Temperatur lokal deutlich unter 0°C
liegen. So konnen IN selbst diesen Schichten vorkommen.
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Abbildung 5-2:  Vertikalprofil der diagnostischen BIN und Mineralstaub-IN in L-1: Raumlicher und zeitlicher
Mittelwert Gber bewdlkte und wolkenfreie Gebiete der kompletten Modelldoméane der
einzelnen BIN gegeniiber einer exemplarischen Hohenachse anhand der Hohe der Modell-
schichten ohne Beeinflussung durch Orografie. Die farbige Umrandung stellt den positiven
Bereich der rdumlichen Standardabweichung dar. Die Temperaturskala bezieht sich auf die
mittlere Temperatur pro Modellschicht und skizziert einen typischen Temperaturverlauf mit
der Hohe.

Das Vertikalprofil der mittleren Anzahl der Gesamt-BIN, als Summe der einzelnen in der
Simulation verwendeten PBAP, erreicht in einer Hohe von etwa 2 km im Simulationszeit-
raum Anfang April 2008 eine maximale Konzentration von 104 L1, In einer vergleichbaren
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Hohe befindet sich zudem die im horizontalen und zeitlichen Mittel hochste Konzentration
von Bakterien-IN. Bei einem Anteil von INA Bakterien (fiy4 ) von 100% sind die Vertikal-
profile von Bakterien-IN und Gesamt-BIN bis 4 km Hohe deckungsgleich, oberhalb davon
sehr adhnlich. Bakterien-IN liefern daher den im Mittel hochsten Beitrag zur BIN-
Gesamtkonzentration. Der Bereich der Standardabweichung anhand der raumlichen
Variation erstreckt sich ein bis zwei GrofRenordnungen lber den Mittelwert. Ein Bereich
unterhalb des Mittelwertes kann nicht angegeben werden, weil die Standardabweichung
meist hoher als der Mittelwert ist. Dieser weite GréRenbereich gibt eine hohe Variation der
Aerosolkonzentration wieder und deutet an, dass es einige Gebiete mit deutlich héherer
BIN-Konzentration gibt.

Das Maximum im Vertikalprofil von Birken- und Kiefernpollen-IN liegt zwischen 2 km
und 4 km Hohe. Zwischen der Erdoberfliche und der Hohe ihrer maximalen IN-
Konzentration steigt die Anzahl der Pollen-IN aufgrund der effektiveren IN-Aktivierung bei
sinkender Temperatur deutlich an. Im Vergleich zu den Bakterien-IN ist der Gradient in den
untersten Modellschichten bei Pollen-IN wesentlich starker. Hier werden nur selten Tempe-
raturen <-8°C bzw. <-15°C erreicht, ab dieser Birken bzw. Kiefernpollen aktiviert werden.
Die in der vorliegenden Arbeit betrachteten INA Pilzsporen sind lediglich ab -28°C eisaktiv.
Pilzsporen-IN treten in der Simulation erst ab einer Héhe von 4 km auf und erreichen die
maximalen Konzentrationen in 7 km Hohe. Oberhalb von etwa 8 km nehmen die Konzentra-
tionen von allen BIN deutlich ab. Die Temperaturen innerhalb der Wolke fallen unter -38°C,
sodass homogene Eisnukleation anstelle der heterogenen Eisnukleation einsetzt. Zusatzlich
zu dem Vertikalprofil der diagnostischen BIN ist die mittlere IN-Hintergrundkonzentration
aus der heterogenen Eisnukleation von Mineralstaub, ausgehend von einer konstanten
Aerosolkonzentration, in Abbildung 5-2 dargestellt. Die Konzentration der Mineralstaub-IN
ist durchweg hoher als die BIN-Konzentration.

Im Vergleich zum Vertikalprofil der PBAP nimmt, mit Ausnahme der Pilzsporen, die IN-
Konzentration oberhalb des Maximums im gleichen Umfang ab wie die jeweilige Aerosol-
konzentration. Lediglich Pilzsporen-IN zeigen aufgrund eines deutlich héheren Tmax ein
anderes Vertikalprofil. Somit sind die Konzentrationen der einzelnen, diagnostischen IN stets
durch die Konzentrationen ihrer PBAP begrenzt. Dadurch kann der Bereich des Vertikalpro-
fils der IN-Konzentration oberhalb des Maximums als ,partikellimitiert” bezeichnet werden.
Unterhalb des absoluten Maximums ist die IN-Konzentration vom Verlauf der temperatur-
abhangigen eisaktiven Fraktion abhangig, weshalb der Bereich als ,temperaturlimitiert” gilt.

5.2.2. Temperaturabhingigkeit
Um die Limitationsbereiche der BIN-Konzentration zu verdeutlichen, kann die IN-

Konzentration des Vertikalprofils aufgrund der Temperaturabnahme mit der Héhe in einem
Temperaturprofil dargestellt werden. Die raum- und zeitabhdngige Konzentration der
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einzelnen, diagnostischen IN wird dafilir der Temperatur zugeordnet, die an demselben Orts-
und Zeitpunkt herrscht. Am Beispiel von Bakterien (fjy4p = 100%) ist zundchst die im
gesamten Simulationszeitraum maximal auftretende IN-Konzentration temperaturabhangig
dargestellt (Abbildung 5-3). Zusatzlich sind in Abbildung 5-3 die eisaktive Fraktion fin flr
Bakterien (aus Abbildung 3-2) und die bei der jeweiligen Temperatur auftretende Anzahlkon-
zentration von INA Bakterien dargestellt. Flir diese Berechnung sowie vergleichbare,
temperaturabhangige Darstellungen diagnostischer IN wird nicht die universelle Tempera-
turvariable des Modells verwendet, sondern eine diagnostische Temperatur, die zum selben
Berechnungsschritt wie die diagnostischen IN ausgegeben wird und nicht durch Freisetzung
latenter Warme beeinflussbar ist.
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Abbildung 5-3:  Bakterien-IN- und Bakterienkonzentration in L1 innerhalb von Wolken und Parametrisierung

des eisaktiven Anteils f;v von Bakterien gegeniiber der Temperatur in °C zusammen mit
einem 2D-Histogramm der IN-Konzentration in L-1 fir Pseudomonas syringae Bakterien
(finap = 100%). Die Farbe des 2D-Histogramms reprasentiert die Haufigkeit von IN pro
Temperatur- und Konzentrationsintervall. Die unterschiedlichen magentafarbenen Linien
reprasentieren das 90. bis 100. (£ Maximalkonzentration) Perzentil der unterschiedlichen
Bakterienkonzentrationen innerhalb von Wolken, die rote Linie gibt das 99. Perzentil an. Die
schwarzen Linien zeigen aerosolunabhdngige Parametrisierungen.

Neben dem Verlauf der IN-Konzentrationen mit der Temperatur ist die Haufigkeit der
auftretenden IN-Konzentrationen fir einen deutlichen Einfluss der PBAP auf die Wolken-
prozesse ausschlaggebend. Ein liber die rdumliche und zeitliche Ausdehnung des Modells
pro Temperaturschritt ermittelter Maximalwert konnte vorwiegend durch das Auftreten von
AusreiBern bedingt sein. Diese Konzentrationen waren aufgrund ihres seltenen Auftretens
fir einen Gesamteinfluss nicht ausschlaggebend. Die Berechnung einer mittleren IN-
Konzentrationsverteilung innerhalb der Wolken pro Temperaturintervall wird durch Hinter-
grundbereiche der PBAP-Konzentrationen, die haufig um mehrere GroRenordnungen
variieren konnen, stark beeinflusst. Daher wird die Darstellung von Anzahlkonzentration
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gegeniber der Temperatur alternativ in ein 2D-Histogram aus Konzentrations- und Tempera-
turschritten eingeteilt (Abbildung 5-3). Ein Abschnitt wird dabei farbig gekennzeichnet, wenn
IN in dem entsprechenden Konzentrations- und Temperaturintervall zu einem beliebigen
Orts- und Zeitpunkt der Simulation auftreten. Die Farbe des Abschnitts reprasentiert die
Haufigkeit dieser IN-Konzentration in dem jeweiligen Temperaturbereich. Die absoluten
Werte der Haufigkeit hangen von der Anzahl der Gitterpunkte und der Lange der Modell-
simulation ab und haben daher keine Aussagekraft tber die Effektivitat der BIN. Anhand der
relativen Werte der Haufigkeit kann beurteilt werden, ob IN-Konzentrationen in dem
jeweiligen Temperaturbereich lediglich vereinzelt oder verstarkt vorkommen.

Das 2D-Histogramm der IN pro Konzentrations- und Temperaturintervall (Abbildung
5-3) beinhaltet zusatzlich zwei aerosolunabhdngige Eisnukleationsparametrisierungen
(Meyers et al., 1992; Phillips et al., 2007) und einen temperaturabhangigen Fit fiir in DeMott
et al. (2010) gezeigte IN-Messungen fiir verschiedene Umgebungen. Den drei Referenzen
liegen mehrere in-situ Beobachtungen der Eiskristallkonzentration in natirlichen Wolken
zugrunde. Die abgeleiteten temperaturabhdngigen Funktionen geben, insbesondere bei
niedriger Temperatur, wesentlich héhere Konzentrationen im Vergleich zu den hier gezeig-
ten BIN-Konzentrationen wieder. Dieser Unterschied deutet an, dass BIN in natlirlichen
Wolken nur einen kleinen Teil der gesamten IN ausmachen.

Bei einer Temperatur von etwa -9°C erreicht die Konzentration der Bakterien-IN ihr
absolutes Maximum pro Gitterpunkt (Abbildung 5-3). Im Unterschied zur maximalen
Konzentration der INA Bakterien betrdagt die Bakterien-IN-Konzentration 2,8% dieses
Wertes, was fmax entspricht. Im Bereich zwischen -2°C und -9°C verlduft die IN-
Konzentration deckungsgleich zu der zugehdérigen eisaktiven Fraktion. Bei jeder Temperatur-
reduktion steigt die IN-Konzentration im selben Umfang wie die eisaktive Fraktion an. Da fn
fiir jedes monodisperse PBAP ausschlieRlich von der Temperatur abhangt, ist die IN-
Konzentration zwischen der Temperatur des Maximalwerts und -2°C temperaturlimitiert.
Bei Temperaturen unterhalb des Maximums bei -9°C nimmt die IN-Konzentration ndhe-
rungsweise so viel mit absinkender Temperatur ab, wie die Bakterienkonzentration. Eine
Korrelation zwischen temperaturabhangiger IN- und Bakterienkonzentration bedeutet, dass
die IN-Anzahl durch die Partikelanzahl bedingt ist und eine Verschiebung der Partikelanzahl
hin zu hoheren Konzentrationen gleichzeitig eine héhere IN-Konzentration bewirkt. IN im
Bereich kalter als -9°C sind durch die jeweiligen PBAP-Konzentrationen limitiert.

Entsprechen der Auswertung in Abbildung 5-3 koénnen die Konzentrationen der
weiteren, in dieser Arbeit simulierten BIN als 2D-Histogramm dargestellt werden (Abbildung
5-4). Die Konzentration von Bakterien-IN mit fjy4 p = 4% ist linear um 4% verschoben und
hat dementsprechend ein Maximum von 10-2 L1 bei -9°C (Abbildung 5-4c). Die Einteilung in
Temperatur- und Konzentrationsintervall zeigt, dass der Maximalwert vergleichsweise selten
erreicht wird, um eine GroBenordnung niedrigere Konzentrationen bei derselben
Temperatur jedoch deutlich haufiger auftreten. Im Temperaturbereich zwischen -2°C
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und -9°C besteht parallel zu f;ny innerhalb geringer Konzentrationsunterschiede ein hoher
Gradient in der Haufigkeit. Oberhalb von -2°C ist die Parametrisierung fiir INA Bakterien
nicht definiert und die Temperaturverteilung der diagnostischen IN bricht abrupt ab.
Ausgehend vom Maximalwert nimmt die IN-Konzentration gegeniber kalteren Temperatu-
ren vergleichsweise geringfligig mit fallender Temperatur ab. Die Haufigkeit einer
bestimmten IN-Konzentration ist bei Temperaturen unterhalb von -20°C meist geringer als
in dem wadrmeren Temperaturbereich zwischen -2°C und -9°C. Das deutet an, dass es
vergleichsweise wenige Ereignisse gibt, bei denen Bakterien in Hohenschichten mit Tempe-
raturen unterhalb von -20°C transportiert werden.
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Abbildung 5-4: 2D-Histogramm von Temperatur in °C und IN-Konzentration L! fir IN von (a) Birken- und (b)
Kiefernpollen, (c) INA Bakterien (fiy4 5 = 4%) und (d) INA Pilzsporen. Die schwarzen Linien
zeigen aerosolunabhéngige Parametrisierungen.
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Der Temperaturverlauf von Birkenpollen-IN erreicht knapp unterhalb von Tmax =-8°C
einen geringflgig ausgepragten Peak (Abbildung 5-4a). Bei warmeren Temperaturen nimmt
die maximale IN-Konzentration nur leicht ab, wird aber wesentlich seltener erreicht als
bei -10°C. Die maximalen Konzentrationen der Kiefernpollen-IN sind etwas hoher als die der
Birkenpollen-IN und erreichen bei etwa -17°C ihre Maximalkonzentration von 102 L1
(Abbildung 5-4b). Oberhalb von -14°C tritt keine Eisnukleation von Kiefernpollen mehr ein.

Die in der vorliegenden Arbeit betrachteten Pilzsporen sind, im Gegensatz zu den
Ubrigen BIN, bei deutlich niedrigeren Temperaturen eisaktiv (Abbildung 5-4d). Ab -28°C
steigt die Pilzsporen-IN-Konzentration mit abnehmender Temperatur deutlich an. Der
Maximalwert der IN-Konzentration von 5-102L1 wird lediglich bei -31°C erreicht.
Bei -20°C ist die Anzahlkonzentration von Pilzsporen-IN geringfligig hoher als die von
Bakterien-IN (bei fjy4 p = 4%). Unterhalb von -31°C haben Pilzsporen innerhalb der BIN die
hochste Konzentration. Allerdings sind deren Maximalwerte etwa zwei GrofRenordnungen
niedriger als Werte der aerosolunabhangigen Parametrisierungen.

5.2.3. Horizontale Verteilung

Die horizontale Verteilung der vertikal integrierten Anzahlkonzentration von diagnosti-
schen IN ist als Mittelwert Uber bewoélkte und wolkenfreie Gebiete der kompletten
Modelldomadne und den Simulationszeitraum April 2008 in Abbildung 5-5 dargestellt. Die
Verteilung der IN ist maligeblich durch die in dem Zeitraum auftretende Bewdlkung gege-
ben. Fir BIN unterscheidet sich die Konzentration zwischen den Abbildungen 5-5a und 5-5b
etwa um eine GroBenordnung aufgrund des Anteils an INA Bakterien, auf die die Parametri-
sierung der Eisnukleation aus Kapitel 3.3 angewandt wird. Die Gebiete mit der hochsten
Konzentration von BIN in der vertikalen Luftsdule liegen im zentraleuropdischen Festland
(Deutschland, Frankreich und Benelux) und dem Alpenraum mit Werten von 100 m2 bis
1000 m2 (fiyap = 100%) bzw. 10 m-2 bis 100 m2 (fiyap = 4%). In einigen Gebieten wird
selbst bei einem Mittelwert lber sechs Tage deutlich, dass stets eine typische Anstréomrich-
tung herrscht und Partikel haufig in dieselbe Richtung transportiert werden. Bewirkt die
mittlere Windrichtung dort oft eine Abklihlung des Luftpaketes, treten vermehrt IN horizon-
tal abseits eines PBAP-Quellgebietes auf. Dieses Verhalten wird beispielsweise sidlich von
Island oder Irland deutlich, oder in einem Streifen erhohter IN-Konzentration vom Siiden
Spaniens Uber das Mittelmeer nach Italien. Die Konzentration von Mineralstaub-IN pro
Luftsdule Gber die komplette vertikale Modellausdehnung ist meist wesentlich héher als die
von BIN (Abbildung 5-5c). Die Luftsdulen mit den hoéchsten Konzentrationen von Mineral-
staub-IN zwischen 107 m-2 und 108 m2 liegen lber der Ostsee und nérdlich von Schottland.
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Abbildung 5-5:  Vertikal integrierte Anzahlkonzentration tber die Gesamthdhe des Modells in m’ firin
Wolken enthaltene, diagnostische BIN (a: f,, , , =100%; b: f, , , = 4%) und (c) Mineral-
staub-IN.

Abbildung 5-6 zeigt, im Gegensatz zu Abbildung 5-5, die vertikal integrierte IN-
Konzentration vom Erdboden bis zu Level 26, das ohne orografische Stauchung einer Hohe
von etwa 2,2 km entspricht und bei dem im Mittel eine Temperatur von -10°C herrscht.
Abbildung 5-6a beinhaltet die Anzahl an BIN in dieser Luftsdule ausgehend von einer
Fraktion von INA Bakterien von 100%. Im Vergleich zu Abbildung 5-5a ist in vielen Gebieten
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der Modelldomane lediglich ein kleiner Riickgang der IN-Konzentration zu beobachten, mit
den groBRten Unterschieden siidlich von 45° geografischer Breite und in Osteuropa 06stlich
von 15° geografischer Lange. Deutliche Unterschiede hingegen zeigen die horizontalen
Verteilungen der Mineralstaub-IN-Konzentration pro Luftsdule bis zur Modellobergrenze
(Abbildung 5-5c) und bis Level 26 (Abbildung 5-6b). Die Parametrisierung der Eisnukleation
ermoglicht erst ab -15°C das Gefrieren von Wolkentropfen mit Mineralstaub-IN. Dadurch
treten in nahezu dem kompletten Modellgebiet innerhalb der untersten 14 Level keine
Mineralstaub-IN auf. Lediglich in einigen Gebieten betrdgt die Temperatur bei Level 26
unter -15°C, bedingt durch eine niedrige Temperatur am Boden oder die Hohenverschie-
bung der Modellschichtung durch Orografie. In diesen Luftsdulen ist die Dichte an
Mineralstaub-IN mit mehr als 10* m-2 wesentlich hoher als bei BIN. Anhand dieser Berech-
nungen kann gezeigt werden, dass BIN im April innerhalb der unteren Troposphare, im
Mittel bei etwa 2,2 km Hohe, die heterogene Eisnukleation dominieren.

a  PBAP IN (surface to level 26 ~ 2km) b mineral dust IN (surface to level 26 ~ 2km)
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Abbildung 5-6:  Vertikal integrierte Anzahlkonzentration in einer Luftsdule von der Modelluntergrenze bis zu
Level 26 (entspricht etwa 2,2 km Hohe) in m’ fiir in Wolken enthaltene, diagnostische (a)

BIN (f v, 5 = 100%) und (b) Mineralstaub-IN.

Die Gesamtanzahl von BIN aus den Abbildungen 5-5 und 5-6 setzt sich in der Modell-
simulation der vorliegenden Arbeit aus IN von vier verschiedenen PBAP zusammen. Je nach
Anzahlkonzentration der Partikel und Temperaturbereich sind unterschiedliche IN aktiv und
dominieren die Gesamt-BIN. Eine Aussage Uber die vertikale Verteilung der einzelnen BIN-
Anzahlkonzentration und der daraus resultierende Einfluss auf die Gesamtkonzentration der
IN ist in Kapitel 5.2.1 gegeben. Die horizontale Verteilung der dominanten BIN wird anhand
der jeweils hochsten IN-Anzahlkonzentration innerhalb der BIN pro vertikaler Luftsdule
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berechnet (Abbildungen 5-7 und 5-8). Erneut ist zwischen einem Anteil von INA Bakterien
von 4% und 100% unterschieden. In dem ersten der beiden Falle sind Pilzsporen-IN in dem
Simulationsgebiet haufiger dominant als Bakterien-IN. Die Bakterien-IN sind meist in
Regionen mit vergleichsweise hoher Temperatur, vorwiegend innerhalb der untersten 2 km,
der dominante BIN-Typ, beispielsweise in Teilen Skandinaviens oder des Nordseegebietes
inklusive der Britischen Inseln. Pollen-IN sind im Gegensatz zu den Ubrigen IN ausschlieRlich
in Gebieten mit besonders hoher Pollenkonzentration das haufigste BIN. Fiir sieben ausge-
wahlte Standorte (Manchester, UK (Man); Karlsruhe, Deutschland (KA); Puy de Déme,
Frankreich (PdD); Sevilla, Spanien; Kiruna, Schweden; Jungfraujoch, Schweiz (JFJ); Trieste,
Italien) ist die prozentuale Verteilung der einzelnen BIN angegeben (Kreisdiagramme in
Abbildungen 5-7 und 5-8). Bei 4% INA Bakterien zeigt drei Standorte bei Bakterien-IN den
hochsten Anteil, bei einem weiteren ist der Anteil der Bakterien-IN bei 20%. Zwei sudliche
Standorte zeigen pro Luftsdule den héchsten BIN-Anteil bei Pilzsporen-IN.

Bei dem Sensitivitatstest mit einem héheren Anteil an INA Bakterien (fjyap = 100%) ist
die Gesamtanzahl der BIN haufiger durch Bakterien-IN dominiert. Sowohl Pilzsporen-IN als
auch Pollen-IN haben lediglich in einigen Gebieten, hauptsachlich im stdlichen Teil der
Modelldomdne, den hochsten Anteil an den gesamten BIN pro Luftsdaule. An den
nordlicheren der gezeigten Standorte ist der Anteil der Bakterien-IN-Konzentration pro
Luftsdule Gber 98%. An lediglich drei der Standorte (Sevilla, PdD, Trieste) haben Bakterien-
IN nicht den hochsten Anteil der Gesamt-BIN. In Gebieten mit hoher PBAP-Konzentration
betragt die vertikal integrierte BIN-Konzentration zwischen 100 m2 und 103 m2. Zusatzlich
kann anhand von Abbildung 5-6a gezeigt werden, dass BIN sich hauptsachlich innerhalb der
untersten 2 km der Atmosphare konzentrieren. In Gebieten mit hoher vertikal integrierter
Konzentration ist die Anzahlkonzentration der BIN im Mittel Uber die untersten 2 km etwa
0,05 m=3 bis 0,5 m=3.
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Abbildung 5-7: Dominanter Anteil der liber die gesamte Modellhéhe vertikal integrierten Anzahlkonzentra-
tion von diagnostischen BIN mit fINAB = 4%. Die Kreisdiagramme geben den Anteil der
verschiedenen BIN an ausgewahlten Standorten an (mit Angabe der Langen- und Breiten-
grade hinter der Ortsbezeichnung).
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Abbildung 5-8: Dominanter Anteil der Uber die gesamte Modellhéhe vertikal integrierten Anzahlkonzentra-

tion von diagnostischen BIN mit leAB = 100%. Die Kreisdiagramme geben den Anteil der
verschiedenen BIN an ausgewahlten Standorten an (mit Angabe der Ldngen- und Breiten-

grade hinter der Ortsbezeichnung).
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5.3. Vergleich der simulierten Eiskeimkonzentrationen mit Messungen

Ein direkter Vergleich der hier gezeigten Simulation mit Messungen innerhalb von
Wolken ist aufgrund zeitlicher und methodischer Unterschiede nicht moglich. Wahrend des
gewadhlten Zeitraums wurden in Europa keine in-situ IN-Konzentrationen gemessen.
Analysen der Bakterienkonzentration mit Messreihen auf Bergstationen oder mit Flugzeug-
messungen geben lediglich eine Stichprobe wieder. Die berechnete IN-Konzentration gibt
dabei die Anzahl an INA Bakterien, wenn diese in unterkihlte Schichten der Wolke aufstei-
gen wirden. Durch Advektion und turbulente Durchmischung kann eine deutliche
Abweichung zu den tatsachlichen, in der Wolke enthaltenen Bakterienkonzentrationen
entstehen. Lediglich eine Aussage Uber die GroRenordnung der IN-Konzentrationen ist in
dem angewandten Vergleich sinnvoll. Die verschiedenen Messungen des Bakteriengehalts in
Wolken sind meist in einem Bereich zwischen 2 -103mL1 und 4 - 105> mL1 (Kapitel 4.4;
Kourtev et al., 2011; Vaitilingom et al.,, 2012). Diese GroRenordnung des gemessenen
Bakteriengehalts stimmt in etwa mit den Modellsimulationen lberein, wobei die simulierten
Konzentrationen meist im unteren Abschnitt dieses Bereichs liegen. Wird fiir den GréRen-
bereich dieser Messungen angenommen, dass 1% der enthaltenen Bakterien als IN fungie-
ren sind und der Anteil an Bakterien-IN damit bei 1% des Bakteriengehalts pro
Wolkenwasser liegt, ware ein Maximalbereich fiir Bakterien-IN von 4 - 103 mL! pro Wol-
kenwasser zu erwarten.

Dariber hinaus wurde mittels Analyse des Gefrierverhaltens von Wolken- und Nieder-
schlagspartikeln in  Kombination mit biologischen Analysemethoden (z.B. DNS-
Sequenzierung) der Anteil an INA Bakterien in Wolken- und Niederschlagsproben bestimmt.
In Schneeproben aus Montréal, Kanada, von Marz 2008 ist eine Konzentration von IN
zwischen 0,32 mL-! bei -11°C und 160 mL1 bei -16°C nachgewiesen worden. Die Schnee-
proben enthalten dabei eine Vielzahl von Bakterienarten , deren Temperatur beim Einsetzen
des Gefriervorgangs ahnlich der von Bakteriensuspensionen mit Pseudomonas syringae
(Mortazavi et al., 2008) ist. Die GroRenordnung der IN-Konzentrationen kann durch die
mittlere Konzentration von BIN aus der Simulation wiedergegeben werden, obwohl die
mittleren Simulationswerte eine Abnahme zwischen -11°C und -16°C zeigen (Abbildung
5-4).

Am PdD wurde nach der Probenahme von Wolkenwasser Gefrierexperimente der
extrahierten Bakterien durchgefiihrt, um eine genaue Einschatzung lGber den Anteil an INA
Bakterien im Wolkenwasser zu erhalten (Joly et al., 2013). Mit dieser Methode wird,
ausgehend von der bodennahen Bakterienkonzentration, der Anteil an INA Bakterien bei
einer bestimmten Temperatur(-spanne) analysiert, die allerdings erst in einer entsprechen-
den Hohe Uber dem Gipfel erreicht werden kdnnte. Deshalb kann auch hier nur eine Aussage
tber die Ubereinstimmung der GréRenordnungen vorgenommen werden. Anhand der
Skalierung der Anzahl gefrorener Bakterienproben mit dem gemessenen Wolkenwasser-
gehalt L. konnte im Winter eine Konzentration an INA Bakterien von 3,8 - 10-¢ mL-1 bis
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1,15-102mL! und im Sommer von 1,7 - 105 mL! bis 5,34 - 102 mL-! im Wolkenwasser
nachgewiesen werden (Joly et al., 2013). Anhand der Messungen kann ein Bereich der INA
Bakterienanzahl pro L. abhangig von der Temperatur skizziert werden (Abbildung 5-9). Unter
Annahme eines Tropfendurchmessers von 10 um kann der Bereich auf einen Anteil an INA
Bakterien pro Anzahl an Wolkentropfen N. von ~10-15[#/#] bis 8- 107 [#/#] skaliert
werden (Joly et al., 2013).

4 T T T T

— fivap=4%
—= fivap = 100%

logyy (# bacteria IN / # cloud droplet)

logyy (# bacteria IN / ml of cloud water)

-12 -10 -8 -6 -4 -2 0
temperature in °C'

Abbildung 5-9: Konzentration potentieller Bakterien-IN pro Wolkenwassergehalt in mL-! (rot, linke Ordina-
te) und pro Wolkentropfenanzahl (blau, rechte Ordinate) am Gitterpunkt des Puy de Déme,
zusammen mit dem abgeschatzten Bereich der Bakterien-IN pro Wolkenwassergehalt in
mlL1 (linke Ordinate) und Wolkentropfenanzahl (rechte Ordinate) aus Joly et al. (2013)
gegenliber der Temperatur in °C.

Um die Simulationsergebnisse konsistent zu dem experimentellen Vorgehen in Joly et
al. (2013) darzustellen, wird die simulierte Bakterienkonzentration am Gitterpunkt PdD auf
die simulierten Werte von L. oder N, bezogen. Hierzu werden die Konzentrationen aus dem
Level verwendet, das der tatsdchlichen Hohe des Berges entspricht (1465 m £ Level 33).
Auf die Bakterienkonzentration pro Wolkenwassergehalt oder Wolkentropfenanzahl wird
daraufhin die in der vorliegenden Arbeit verwendete Parametrisierung der heterogenen
Eisnukleation angewandt (Kapitel 3.3) und Uber die Simulationsdauer gemittelt. Die
potentiell vorherrschende Konzentration von Bakterien-IN pro L. oder N. betragen
2,53 mL1 bzw. 4,91 - 10-8 [#/#] bei -10°C (fiya5 = 4%) (Abbildung 5-9). Der relativ starke
Anstieg der Konzentration von Bakterien-IN in Joly et al. (2013) zwischen -3°C und -4°C wird
durch die in der vorliegenden Arbeit verwendete Parametrierung nicht wiedergegeben. Die
aus der vorliegenden Modellsimulation berechneten Konzentrationen von Bakterien-IN
steigen stetig und weniger steil zwischen -2°C und -11°C an. Die Konzentrationen liegen fir
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finap = 100% im Gegensatz zu fiy4 5 = 4% entsprechend um einen Faktor 25 héher. Die
simulierten Bakterien-IN (f;y45 = 100%) erreichen innerhalb von Wolken Konzentrationen
in der GroRenordnung von ~10 mL! pro Lc bzw. ~1,6 - 107 pro N.. Im Vergleich zu Joly et
al. (2013) befinden sich die simulierten IN-Konzentrationen in dem durch die Messwerte
gegebenen GrolRenbereich.

5.4. Diagnostische Eiskeime von Bodenstaubpartikeln

Die Gesamtanzahlkonzentration der diagnostischen Bodenstaub-IN setzt sich aus der
Summe der IN-Konzentration, berechnet aus allen drei Moden der GroRenverteilung,
zusammen. Fir ns(T) nach Gleichung 3-5 wird die Aerosoloberflache anhand des Median-
durchmessers der Anzahlverteilung dy verwendet. Die Bodenstaub-IN-Anzahlkonzentration
ist als Mittelwert Giber die horizontale Ausdehnung des Modellgebietes und die Simulations-
dauer im April 2008 als Vertikalprofil in Abbildung 5-10 dargestellt. Die Abbildung enthalt
zusatzlich die Vertikalprofile der mittleren Anzahlkonzentration von Bodenstaubpartikeln
aus Abbildung 4-22 und das Vertikalprofil der Hintergrund-Mineralstaub-IN. Die Verteilung
der Bodenstaub-IN mit der Hohe unterscheidet sich deutlich von dem Vertikalprofil der BIN,
dominiert durch Bakterien-IN und Pilzsporen-IN, und entspricht mehr dem Vertikalprofil der
Hintergrund-IN. Die Anzahlkonzentration von Bodenstaub-IN liegt etwa ein bis drei GroRen-
ordnungen niedriger als die der Hintergrund-IN, mit dem gréReren Abstand zwischen 2 km
und 4 km Hohe. Zwischen circa 2 km und 3 km Hohe liegt die mittlere Bodenstaub-IN-
Konzentration im selben GrofRenbereich wie die mittlere Gesamt-BIN-Konzentration.
Unterhalb dieses Hohenbereichs haben Bakterien-IN (und damit die Gesamt-BIN) die hohere
mittlere Konzentration. Oberhalb des Hohenbereichs, ab etwa 3 km tber dem Erdboden, ist
die Konzentration der Bodenstaub-IN hoher als die von BIN. Der oberhalb von 3 km
eintretende Anstieg der mittleren Konzentration von Bodenstaub-IN mit der H6he ist im
Vertikalprofil der BIN nicht enthalten. In dem Level, das unbeeinflusst von Orografie einer
Hohe von 6 km Uber NN entsprache, befindet sich im Vertikalprofil der horizontal und
zeitlich gemittelten Konzentration der Bodenstaub-IN ein deutliches Maximum von 0,05 L-1.
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Abbildung 5-10: Vertikalprofil der horizontal und zeitlich mittleren IN-Anzahlkonzentration von Bodenstaub
(inklusive positiver Standardabweichung) iber die bewélkten und wolkenfreien Gebiete der
kompletten Modelldoméane und mittlere Aerosolanzahlkonzentration der Bodenstaub-
partikel fiir die drei Moden der GroRenverteilung in L.

Im Unterschied zu BIN ist die Konzentration der Bodenstaub-IN in den Schichten ober-
halb des Maximums im Vertikalprofil nicht durch die Partikelkonzentration limitiert.
Oberhalb von 7 km unterschreitet die mittlere Temperatur -38°C. Ab dort setzt im Modell
die homogene anstelle der heterogenen Eisnukleation ein. Die mittlere Konzentration der
Bodenstaub-IN fillt oberhalb von 7 km nicht direkt auf null, weil dort lediglich die mittlere
Temperatur -38°C erreicht. In einigen Regionen des Simulationsgebietes wird diese Tempe-
raturschwelle erst zwischen 8 km und 9 km Hoéhe erreicht.

Zusatzlich zum Vertikalprofil wird das Fehlen eines partikellimitierten Bereichs bei
Bodenstaub-IN in einem 2D-Histogramm der IN-Konzentration gegeniiber der Temperatur
deutlich (Abbildung 5-11). Wie in Kapitel 5.2.2 erlautert ist die Eisnukleation durch die
Partikelkonzentration limitiert, wenn die IN-Konzentration mit abnehmender Temperatur,
und somit erhohter Eiskeimaktivitat, fallt. In dem 2D-Histogramm fiir Bodenstaub-IN nimmt
die Konzentration linear mit abnehmender Temperatur zu. Die Steigung ist in etwa parallel
zur aerosolunabhangigen Parametrisierung von Meyers et al. (1992). Die maximale Boden-
staub-IN-Konzentration pro Temperaturschritt liegt weniger als eine Grofenordnung
unterhalb der Parametrisierung von Meyers et al. (1992) und ist dhnlich zu Literaturangaben
der durchschnittlichen Konzentrationen von Mineralstaub-IN (nach DeMott et al., 2010). Die
Haufigkeitsverteilung der IN-Konzentration pro Temperaturabschnitt zeigt, besonders bei
hohen Temperaturen, zwei Maxima. Diese Charakteristik wird durch die in drei Moden
aufgeteilte GroRenverteilung des Bodenstaubs hervorgerufen. Zwei GréRenmoden sind
dabei aufgrund dhnlicher Konzentrationen in einem Haufigkeitsbereich vereint.
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Abbildung 5-11: 2D-Histogramm von Temperatur in °C und IN-Konzentration in L1 fir Bodenstaub-IN.

Die temperaturabhangige Maximalkonzentration von Bodenstaub-IN ist im Vergleich zu
BIN (finap = 100%) stets hoher. Bei -8°C treten vereinzelt Bodenstaub-IN-Konzentrationen
von 1 L1 auf, haufig sind Konzentrationen zwischen 0,01 L1 und 0,1 L-1. Bei derselben
Temperatur betragt die maximale BIN-Konzentration 0,2 L1, haufiger sind jedoch Werte von
0,01 L1 (Abbildungen 5-3 und 5-11). Somit ist bei -8°C, bei maximaler BIN-Konzentration,
die Konzentration der Bodenstaub-IN dhnlich hoch bzw. geringfligig héher. Unterhalb
von -8°C nimmt die Konzentration der BIN ab und die der Bodenstaub-IN zu. Ursache ist eine
unterschiedliche vertikale Verteilung der Aerosolkonzentration. Im Bereich T > -15°C ist die
Eisnukleation von Partikeln mit organischen und primarbiologischen Komponenten vermut-
lich am einflussreichsten. Zwischen -15°C und -8°C ist, wie ein Vergleich der Abbildungen
5-3 und 5-11 zeigt, die Konzentration der Bodenstaub-IN etwas hoher als die der BIN.
Oberhalb von -8°C ist die in der vorliegenden Arbeit verwendete Parametrisierung zur
Eisnukleation von Bodenstaub nicht definiert, weil keine Laboruntersuchungen oberhalb
dieser Temperatur vorliegen. In diesem Bereich sind Bakterien in den gezeigten Simulatio-
nen die einzig aktiven IN.

Die horizontale Verteilung der Bodenstaub-IN entspricht in etwa der Verteilung der
Bodenstaubpartikel. Abbildung 5-12 zeigt die horizontal verteilte, lber die komplette
Luftsdule vertikal integrierte Konzentration der Bodenstaub-IN. Ein weit ausgedehntes
Gebiet mit hohen IN-Konzentrationen zwischen 104 m2 und >10¢ m-2 pro Luftsdule befindet
sich im ostlichen Teil der Modelldomaéane. In weiten Teilen des Modellgebietes sind die
Konzentrationen zwischen 102 m-2 und 104 m 2 und damit zwei GroRenordnungen tber den
vertikal integrierten BIN-Konzentrationen. Da in dem verwendeten Setup fiir Bodenstaub die
Eisnukleation ab -8°C einsetzt, existieren deren IN haufig schon in den unteren Modell-
schichten, unterhalb von 2 km Hoéhe. Ein Versatz im Einsetzen der Eisnukleation ab einer
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bestimmten Modellschicht, wie zwischen BIN und Mineralstaub-IN (Kapitel 5.2.3), ist nicht
vorhanden.
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Abbildung 5-12: Vertikal integrierte Anzahlkonzentration von simulierten Bodenstaub-IN in m2 als Mittel-
wert Uber den Zeitraum im April 2008.

5.5. Eispartikelkonzentration fiir verschiedene Szenarien

Anhand von zwei Szenarien (Abbildung 5-1) kann zwischen dem Einfluss von BIN und
Mineralstaub-IN auf Mischphasenwolken differenziert werden. Zunachst ist die zeitliche
Entwicklung der IN fiir die Szenarien mit und ohne prognostische BIN (Szenario 1 und 2)
exemplarisch an einem Gitterpunkt einschlieflich Lille, Frankreich (50°37'N; 2°16'E),
dargestellt (Abbildung 5-13). Anfang April 2008 ist dort die Lufttemperatur zwei Meter Uber
dem Erdboden bei ~0°C und in einer Hoéhe von etwa 3 km bei -15°C. Die vorhandenen
flissigen Wolkentropfen sind unterkihlt und kénnten durch die Interaktion mit einem
eisaktiven IN gefrieren. Die Zeitreihe der Anzahlkonzentration von BIN (Szenario 2) zeigt,
dass diese hauptsachlich bis in eine Hohe von 2,5 km vorkommen. An dem gezeigten
Gitterpunkt erreichen die BIN eine Konzentration von maximal 0,01 L-1. Die Anzahl an BIN ist
maRgeblich durch die Partikelkonzentration limitiert und tritt aufgrund der angewandten
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Parametrisierung der heterogenen Eisnukleation im Immersionsmode ausschlie
zusammen mit flissigen Wolken auf.
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Abbildung 5-13: Anzahlkonzentration von (a) BIN (berechnet nach Szenario 2) und (b) Mineralstaub-IN
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(berechnet nach Szenario 1), farbig dargestellt in L1, als Zeitreihe iber den Simulationszeit-
raum fiir den Gitterpunkt Lille, Frankreich (50° 37' N; 2° 16' E). Die schwarzen Umrandungen

maskieren fliissige Wolken anhand der Tropfenkonzentration N.. Die Linien geben die
Isothermen von -15°C und 0°C an.

Alternativ zeigt die Entwicklung der Anzahlkonzentration von Mineralstaub-IN anhand

von Szenario 1 (Abbildung 5-13b), dass diese ausschlieRlich ab einer Hohe oberhalb

von

2,5 km vorkommen, bei T <-15°C. Die Anzahlkonzentration der Mineralstaub-IN ist dabei

stets hoher als die von BIN in niedrigeren Modellschichten. Eine geringfligige Variation der

Mineralstaub-IN zu der -15°C-Linie resultiert aus der zeitlichen Auflésung der Variablen, die

einen stlindlichen Mittelwert darstellen. Die IN sind hier nicht zusammen mit flissigen

Wolken dargestellt, weil die Depositionsnukleation meist gegeniiber dem Immersions-
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gefrieren flussiger Tropfen dominiert. Der Flissigwassergehalt unterhalb von 2,5 km variiert
geringfligig zwischen beiden Szenarien.

Zusatzlich zu der beschriebenen Zeitreihe zeigt Abbildung 5-14 die IN-Konzentration
Uber einen latitudinalen Querschnitt durch den gewahlten Gitterpunkt am 9. April um 4 Uhr
morgens. Ausschlielich BIN treten bis in eine Hohe von 3 km in dem gezeigten Abschnitt
auf (Abbildung 5-14b ist absichtlich leer). Zusatzlich zu den BIN bei 2° geografischer Lange
(Gitterpunkt bei Lille) treten BIN mit &dhnlicher Konzentration (103 L1) etwa 220 km
westlich davon auf. Erneut ist in dem Querschnitt ein geringfligiger Unterschied in der
Konzentration von flissigen Wolkentropfen zwischen den Szenarien vorhanden.

a latitude = 51°, date = 09 Apr 04 UTC b latitude = 51°, date = 09 Apr 04 UTC
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Abbildung 5-14: Anzahlkonzentration der (a) BIN, (b) Mineralstaub-IN, Eiskristalle nach (c) Szenario 2 und (d)
Szenario 1in L™ entlang eines Querschnitts durch den Gitterpunkt Lille fiir den 9. April 4 Uhr
UTC. Die Linien geben die Isotherme bei 0°C und -15°C an und die schwarzen Umrandungen
in (a) und (b) maskieren flissige Wolken anhand der Tropfenkonzentration N.. Die grauen
Flachen bilden die Orografie ab.
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Eine Analyse der Eiskristallkonzentration am Gitterpunkt Lille (Abbildung 5-15) zeigt,
dass, bedingt durch Sedimentation, Turbulenz und Diffusion, die vertikale Verteilung der
Eiskristallanzahl in beiden Szenarien haufig bis zur 0°C-Grenze oder bis zum Erdboden
herunterreicht. Die Eisnukleation, als zeitlich sehr schnell ablaufender Prozess, wird in der
vorliegenden Arbeit als zeitunabhangig betrachtet. Allerdings kdnnen im verwendeten
Modellsetup ohne Rickkopplung der heterogenen Eisnukleation auf die Aerosolanzahlkon-
zentration Partikel wiederholt als IN fungieren. Innerhalb eines einstiindigen Zeitintervalls
kann die heterogene Eisnukleation demnach haufiger stattfinden und so im Mittel N; > Ny
liefern, wenn die Senken durch Schmelzen oder Nassdeposition geringer als die
Eisnukleation sind. Weitere Prozesse, die die Eiskristallanzahl erhéhen kdénnten, wie die
Eismultiplikation nach Hallett und Mossop (1974), wurden in der hier gezeigten Simulation
nicht berlicksichtigt. Des Weiteren wird N; im Bereich T >-15°C erhoht, indem Eiskristalle
sedimentieren, die durch homogene und heterogene Eisnukleation in héheren Schichten
entstanden sind. Ein Unterschied zwischen den beiden Szenarien ist anhand der absoluten
Eiskristallkonzentrationen nur an einzelnen, besonders auffalligen Stellen auszumachen. In
der Mitte der in Abbildung 5-15 gezeigten Zeitreihe, am Morgen des 9. April 2008, treten in
Szenario 2 zusatzliche Eiskristalle auf, zeitgleich zu den BIN. Ein hoherer, nach oben
gerichteter Vertikalwind bestatigt, dass dort durch den einsetzenden Gefrierprozess latente
Warme freigesetzt und aufgrund der Temperaturdifferenz zur Umgebung angehoben wird.
Im darauf folgenden Zeitschritt wird in diesem Szenario die Eiskristallkonzentration durch
Sublimation reduziert. Diese Entwicklung von N; wird durch die Analyse des Querschnitts
durch die Wolke deutlich, bei dem kein Transport fir das absinkende N; der Zeitreihe gezeigt
wird (Abbildung 5-14c und 5-14d). Das gezeigte Fallbeispiel zeigt somit auch, dass die
meteorologischen Eigenschaften durch die heterogene Eisnukleation von BIN im Vergleich
zum Hintergrundszenario geringfligig verandert werden kénnen.

Die Anzahl- und Massenkonzentration der unterkiihlten Wolkentropfen ist in Regionen
mit T > -15°C meist mehrere GroRenordnungen hoher als die der Eispartikel. Aufgrund einer
relativ geringen Konzentration von BIN kdnnen flissige Tropfen und Eiskristalle iber einen
langeren Zeitraum parallel existieren. Wenige Eiskristalle nehmen lediglich einen Teil des
Flussigwasseranteils pro Simulationszeitschritt auf. Niederschlag tritt in dem Beispiel eines
Gitterpunkts Lille als Regen zeitgleich mit flissigen Wolken auf. Die abweichende Simulation
von Eiskristallen und Wolkentropfen am 9. April resultiert in einem geringflgig zeitlich
verschobenen Einsetzen des Niederschlags (Abbildung 5-15).



5. Modellsimulationen zur Wirkung biologischer Eiskeime unter atmosphéarischen Bedingungen

112

Lille (lon = 2° lat = 51°)

.........................

o ‘ L1
500

................

..........

..... 100
50

--------

.........

............................

altitude in km

...............................
...............
..................
.......

(3
=

precipitation in kg/m?/h

...... 0.2

' L 0
2 2 o %
06 12 06 12 18 0f 06 12 18 lOORpr 06 12 18 ) IOXpr

...........................
.........................
.....................................
.................
.........
.................

s agaraaac-c - R - - - . L.

altitude in km

.........................

e
=

precipitation in kg/m?/h

..... 0.2

18 IOORpr o 18 1 1O§pr
Abbildung 5-15: Eiskristallanzahl in L nach (a) Szenario 2 und (b) Szenario 1 als Zeitreihe fiir einen Gitter-
punkt Lille, Frankreich (50° 37' N; 2° 16' E). Die Linien geben die Isotherme bei 0°C
und -15°C an. Die Balken geben den Niederschlag innerhalb von einer Stunde an, mit der
Ordinate auf der rechten Seite. Die Pfeile stellen die vertikale Windrichtung und Wind-
geschwindigkeit dar.

Ein weiteres Beispiel fir den Unterschied zwischen Szenario 1 und 2 ist in den Abbil-
dungen 5-16 und 5-17 als Querschnitt entlang 46° geografischer Breite flir den Morgen des
8. April 2008 gezeigt. Dieser Querschnitt verlauft im Schweizer Kanton Wallis durch die Alpen
und zeichnet sich durch hohe Windgeschwindigkeiten aufgrund von orografischer Hebung
aus. Die Verteilung der BIN (Abbildung 5-16) zeigt eine Maximalkonzentration von 1 L1 auf
der windabgewandten Seite eines Gipfels. Zudem werden haufig BIN in den hochreichenden
Mischphasenwolken aktiviert, die aufgrund des Strémungsprofils am Westrand der Berge
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entstehen. Die zusatzlichen BIN bewirken, dass im zentralen Bergmassiv die Gesamtkonzen-
tration der Eiskristalle in Szenario 2 gegeniiber Szenario 1 verandert ist (Abbildungen 5-17a
und 5-17b). Uber dem Westgipfel bei 7° geografischer Linge sind in Szenario 2 wesentlich
weniger Eiskristalle vorhanden, iber dem Ostgipfel bei 10° geografische Liange hingegen
wesentlich mehr als in Szenario 1. Die Ausbreitung der PBAP, die zwischen den Gipfeln zu IN
aktiviert werden, geschieht Richtung Osten und bewirkt dort eine verstadrkte Eisbildung.
Anhand des Beispiels wird verdeutlicht, dass mehrere Rickkopplungen und komplexe
Abldufe zu veranderten meteorologischen und mikrophysikalischen Unterschieden zwischen
beiden Szenarien fiihren. Diese Veranderungen kdnnen nicht immer eindeutig auf die
heterogene Eisnukleation von BIN zurilickgefiihrt werden.
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Abbildung 5-16: Anzahlkonzentration der BIN in L1 fiir einen Querschnitt entlang 46° geografischer Breite
am 8. April 9 Uhr UTC. Die schwarzen Umrandungen maskieren fliissige Wolken anhand der
Tropfenkonzentration. Die Linien geben die Isotherme bei 0°C und -15°C an. Die grauen Fla-
chen bilden die Orografie ab.

Die gezeigten Beispiele stellen auffadllige Veranderungen zwischen den Szenarien mit
und ohne BIN dar. Die Unterschiede der absoluten Eiskristallkonzentration werden nur bei
Abweichungen um eine oder mehrere GrofRenordnungen deutlich. Daher gibt die in Abbil-
dung 5-17c dargestellte Differenz der Eiskristallkonzentration AN; zwischen den Szenarien
eine geeignetere Aussage Uber die Veranderung der Wolkencharakteristik aufgrund von BIN
wieder. Die beiden Wolkenformationen lber den Berggipfeln (bei 7° und 10° geografischer
Lange) zeigen grolRe relative Konzentrationsunterschiede der Eiskristallkonzentration von bis
zu 100 L1, Der deutlichste Unterschied tritt jeweils unterhalb von 4,5 km Hohe bei
T > -15°C ein. Dies ist ein Indiz dafiir, dass BIN ein friheres Gefrieren von Wolkentropfen in
einem aufsteigenden, sich abkiihlenden Luftpaket bewirken kdnnen.
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Abbildung 5-17: Eiskristallanzahlkonzentration N; nach (a) Szenario 2 und (b) Szenario 1 sowie (c) die
Differenz der Eiskristallanzahl AN; zwischen beiden Szenarien in L1 fir einen Querschnitt
entlang 46° geografischer Breite am 8. April 14 Uhr UTC. Die Linien geben die Isotherme bei
0°C und -15°C an und die Pfeile stellen die u- und w-Komponente des Windvektors (w mit

100 skaliert) dar. Die grauen Flachen bilden die Orografie ab.
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Um den Einfluss der BIN auf den Niederschlag zu verdeutlichen, ist die Differenz der
Anzahlkonzentration von Schneekristallen zwischen beiden Szenarien berechnet (Abbildung
5-18). Die unterschiedliche Verteilung der IN zwischen den Szenarien bewirkt eine Abwei-
chung in der Verteilung der Niederschlagspartikel, insbesondere der Schneepartikel.
Unterhalb der Isothermen bei -15°C (bei etwa 4,3 km Hohe) kommen ausschlieRlich BIN in
Szenario 2 vor. Im Bereich einer deutlichen Zunahme von Schneepartikeln sind selbst
oberhalb von -15°C keine Mineralstaub-IN vorhanden. Hier begiinstigen die BIN die Entste-
hung von Schneefall. Dieses Verhalten deutet darauf hin, dass BIN zu einer effektiveren
Vereisung der Wolke beitragen und so die Niederschlagseffizienz erhéhen (glaciation indirect
aerosol effect, Lohmann und Feichter, 2005). Der Effekt tritt nur vereinzelt in den Modell-
simulationen auf.
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Abbildung 5-18: Differenz der Anzahlkonzentration von Schneekristallen zwischen beiden Szenarien in L1 fur
eine Zeitreihe an einem Gitterpunkt in den franzésischen Alpen. Die Linie gibt die Isotherme
bei -15°C an. Die Balken geben den Niederschlag fir beide Szenarien innerhalb von einer
Stunde an, mit der Ordinate auf der rechten Seite.

Anhand von Abbildung 5-17c kann verdeutlicht werden, dass die Veranderungen der
Eiskristallkonzentration N;, und damit der Wolkencharakteristik, mit einer Differenz der
Konzentration zwischen beiden Szenarien, aufgrund der geringen Unterschiede von N, flr
eine Analyse geeigneter ist. Die ausgewahlten Abschnitte zeigen keinen eindeutigen Trend,
weshalb keine Beeinflussung durch die BIN in eine bestimmte Richtung festzustellen ist.
Daher zeigt Abbildung 5-19 die mittleren Veranderungen von N; aufgrund von zusatzlichen
BIN. Dazu wird pro Gitterpunkt und Zeitschritt des Modells die Differenz zwischen N; beider
Szenarien (2 minus 1) gebildet und als Vertikalprofil dargestellt. Allerdings bewirkt die
Stauchung der Modelllevel durch die Orografie, dass einem Level verschiedene Hohen lber
NN zugewiesen werden und diese somit unterschiedliche Temperaturen besitzen. Merkliche
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Abweichungen von der mittleren Hohe eines Levels treten insbesondere in den unteren
Levels auf (Kapitel 2.1.2). Daher bezieht sich der folgende Vergleich inklusive der darin
berechneten Differenz lediglich auf einen ausgewahlten horizontalen Abschnitt. Dieser
befindet sich in der Mitte der Domane und umschlieBt einen hinreichen groRen Bereich
ohne merkliche Beeintrachtigung durch Orografie (Abbildung 2-2). Als zeitliche Begrenzung
wurden die ersten vier Tage der Simulation verwendet, nach einem Spin-off von sechs
Stunden.
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Abbildung 5-19: Vertikalprofil der (a) Eiskristall- (AN;) und (b) Tropfenanzahldifferenzen AN in L1 zwischen
den Szenarien 2 und 1 als Mittelwert (iber einen Ausschnitt der Modelldoméane und tber die
ersten vier Tage der Simulation.

Eine Vielzahl von Rickkopplungsmechanismen und indirekten, nichtlinearen Effekten
tritt durch die Veranderung aufgrund von zusatzlichen IN ein. Entgegen einem linearen
System kann gemaR Nicolis und Prigogine (1989) die kombinierte Verdanderung durch zwei
unterschiedlichen Ursachen in einem komplexen, nichtlinearen System nicht durch die
Uberlagerung der einzelnen Ursachen wiedergegeben werden. So zeigt das Vertikalprofil der
Differenzen aus beiden Szenarien (2 minus 1) keine additive Zunahme von N; in demselben
Umfang wie die Konzentration der hinzugefiigten BIN (mittlere Konzentration von 10-4 L-1)
(Abbildungen 5-2 und 5-19a). Vielmehr formieren sich zwei Hohenbereiche mit (i) einer
deutlichen Zunahme der mittleren N; zwischen der untersten Modellschicht und 4 km Hoéhe
und (ii) einer weniger ausgepragten aber eindeutigen Abnahme der mittleren N; oberhalb
davon, zwischen 4 km und 8 km. Die maximale Differenz in einer Hohe von 0,5 km liegt bei
0,24 L1 und Ubersteigt die mittlere Konzentration von BIN (10 L-1) in dieser Hohe. Hier
kommt zusammen, dass sowohl zusatzliche Eiskristalle aufgrund eines erhdhten effektiven
Durchmessers D; (Abbildung 5-20b) in diese Modellschichten sedimentieren als auch
zusatzlich in Szenario 2 einige Gitterpunkte unterhalb von 4 km Hoéhe Eiskristalle aufgrund
der heterogenen Eisnukleation von BIN enthalten, die in Szenario 1 eisfrei (N; = 0) sind. Dem
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gegeniberstehend hat die N;-Differenz zwischen den Szenarien ein Minimum von -0,08 L1
bei 6,4 km Hohe. In dieser Schicht machen BIN in einer Mischphasenwolke meist nur einen
sehr geringen Teil der Gesamt-IN aus. Dort tritt ein indirekter Einfluss ein, indem zusatzliche
Eiskristalle durch die Eisnukleation der BIN im unteren Teil einer Wolke mehr Wasserdampf
binden, die weiter oben nicht mehr fiir die heterogene Eisnukleation von Mineralstaub-IN
oder fiir die homogene Eisnukleation zur Verfiigung stehen. Dieser indirekte Effekt wird
anhand der Konzentrationsdanderung von Wolkentropfen N. deutlich. Die Differenz des
mittleren N. zwischen beiden Szenarien, nach denselben Kriterien wie fir die Differenz von
N, ist in Abbildung 5-19b dargestellt. Hier tritt eine deutliche Verringerung des mittleren N,
durch zusatzliche BIN zwischen der untersten Modellschicht und 3,5 km Hohe ein. Der
Hohenbereich der N.-Abnahme deckt sich somit sehr gut mit der Ni;-Zunahme durch BIN in
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Abbildung 5-20: Vertikalprofil der (a) relativen Eiskristalldifferenz AN;/N; und (b) Differenz des effektiven
Eiskristalldurchmessers AD; als Mittelwert liber einen Ausschnitt der Modelldoméane und
liber die ersten vier Tage der Simulation.

Wird die AN; in Bezug zu der absoluten Eiskristallkonzentration (von Szenario 1) gesetzt,
kann eine relative Anderung der mittleren N; berechnet werden (Abbildung 5-20a). Die
Kriterien fir die relative Differenz beziehen sich erneut auf einen Ausschnitt der Modell-
domane, um Stauchungen durch die Orografie zu vermeiden. Das Vertikalprofil der mittle-
ren, relativen N;-Differenz unterscheidet sich geringfligig von dem Vertikalprofil der
absoluten N;-Differenz. Der Bereich der N;-Zunahme von Szenario 1 zu Szenario 2 bis in
4 km Hohe ist im Vergleich zur Abnahme wesentlich starker ausgepragt. Die groRte Zunah-
me der relativen N;-Differenz tritt in der untersten Modellschicht ein, wo das mittlere N; im
Allgemeinen am geringsten ist. Das Maximum in der N;-Differenz betragt dort lediglich
0,6%. Im oberen Bereich, Gber 4 km Hohe, ist der relative Unterschied aufgrund der
hoheren Eiskristallkonzentration geringer als -0,1%.
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Die Veranderung der Eiskristallkonzentration zwischen beiden Szenarien bewirkt, dass
der vorhandene Eiswasseranteil L; auf eine unterschiedlich hohe Anzahl an Eiskristallen N;
verteilt wird. Dadurch haben die Eiskristalle in den Szenarien einen anderen effektiven
Durchmesser D;. Die Differenz des mittleren D; zwischen beiden Szenarien ist in einem
Vertikalprofil in Abbildung 5-20b gezeigt. Ahnlich der Anderung des relativen, mittleren N; in
Abbildung 5-20a besteht ein Unterschied zwischen den Szenarien hauptsachlich unterhalb
von 4 km Hoéhe. In dem kombinierten Szenario 2 ist der mittlere D; in der Modellschicht, die
bei ebener Orografie 1 km Hohe zugewiesen werden kann, 3 um geringer als im Szenario 1
ohne BIN.

Die Unterschiede zwischen beiden Szenarien kdnnen nur teilweise auf einen direkten
Einfluss der BIN durch die heterogene Eisnukleation zuriickgefiihrt werden. Vielmehr wird
deutlich, dass meteorologische und mikrophysikalische Zustande, wie Temperatur, Vertikal-
wind, Eislibersattigung oder Wolkentropfenkonzentration, leicht variieren, wenn zusatzlich
zur Eisnukleation in Szenario 1 weitere Wolkentropfen durch BIN in Szenario 2 gefrieren. Mit
einem einzigen Vergleich zweier Modellszenarien kann allerdings nicht eindeutig begriindet
werden, ob BIN stets dieselbe Veranderung auslosen oder die hier zugrundeliegende
meteorologische Situation nur eine bestimmte Beeinflussung durch BIN ermdoglicht.

5.6. Zusammenfithrung der Ergebnisse

In Kapitel 5 wird der Einfluss von BIN auf Mischphasenwolken betrachtet. Ausgehend
von den zeitlich und raumlich verteilten PBAP-Konzentrationen aus Kapitel 4 und den
temperaturabhangigen Parametrisierungen zur Eisnukleation einzelner PBAP aus Kapitel 3
wird die Anzahlkonzentration der BIN abgeleitet. Die verschiedenen Charakteristika der
heterogenen Eisnukleation einzelner PBAP werden an einem Vertikalprofil der mittleren
diagnostischen IN-Konzentration und an einem 2D-Histogramm der Haufigkeitsverteilung
von Konzentration gegeniiber Temperatur gezeigt. Anhand des Vertikalprofils wird deutlich,
dass Bakterien-IN und Pollen-IN innerhalb der untersten 4 km ihre héchsten Konzentratio-
nen aufweisen. Die Konzentrationen von Bakterien-IN sind im Mittel in jeder Modellschicht
hoher als die von Pollen-IN. Mit der verwendeten Parametrisierung fir die heterogene
Eisnukleation von Pilzsporen-IN treten diese lediglich oberhalb von 4 km Hohe auf und
stellen bei etwa 7 km Hohe den hochsten Anteil der BIN dar. Die Analyse der 2D-
Histogramme zeigt, dass Bakterien-IN und Pilzsporen-IN ein deutliches Konzentrationsmaxi-
mum bei einer bestimmten Temperatur haben, wohingegen Pollen-IN Uber den gesamten
Temperaturbereich vergleichsweise konstante Konzentrationen haben. Uber den Tempera-
turbereich von -2°C bis -35°C teilen sich die dominanten BIN in unterschiedliche Bereiche
auf. Zwischen -2°C und -13°C sind meist ausschlieBlich Bakterien-IN aktiv und erreichen
bei -9°C eine maximale Konzentration von 10-2L1 (0,1L1! bei fiyap=100%). Ab

etwa -10°C bis -20°C ist der Anteil der Bakterien-IN ricklaufig und Pollen-IN haben teilweise
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den hochsten Anteil an der Gesamtkonzentration der BIN. Unter -28°C nimmt der Anteil an
Pilzsporen-IN deutlich zu und dominiert ab -30°C gegenliber anderen BIN. Zusammen-
fassend deutet diese Aufteilung an, dass in nahezu dem gesamten Temperaturbereich
verschiedene BIN ihren Beitrag zu der Gesamtkonzentration der BIN beitragen. Durchgangig
ist deren Konzentration allerdings vergleichsweise niedrig im Bezug zu Werten von
aerosolunabhangigen Parametrisierungen oder simulierten Mineralstaub-IN unter Hinter-
grundbedingungen. Mineralstaub-IN sind allerdings erst ab etwa -15°C eisaktiv ist, wodurch
BIN in dem Bereich mit T >-15°C selbst bei vergleichsweise niedrigen Konzentrationen
einen relevanten Beitrag zur Eisnukleation in Mischphasenwolken liefern konnen.

Die vertikal integrierte Konzentration der diagnostischen IN weist fiir den betrachteten
Zeitraum horizontal verteilt die hochsten Werte lber Zentraleuropa und im Bereich des
Tiefdruckgebietes Uber der Nordsee auf. Diese Verteilung ist stark durch das Vorkommen
von Mischphasenwolken in dem verwendeten Zeitraum bestimmt. Ein GroRteil der diagnos-
tischen, in Wolken enthaltenen BIN konzentriert sich in der gezeigten Modellsimulation in
den untersten Modellschichten bis zu einer mittleren Hohe von 2 km. In diesem Hohen-
bereich treten diagnostische Mineralstaub-IN nur vereinzelt auf, wenn die Orografie die
gelandefolgenden Ho6henkoordinaten verschiebt und die unteren Modellschichten kalter
als -15°C sind.

Im Vergleich zu Messungen der Bakterienkonzentration in Wolkenwasser (Joly et al.,
2013) deckt die anhand der simulierten Bakterienkonzentration berechneten IN-
Konzentration bezogen auf L. fir den Standort PdD den aus Messungen abgeleiteten
GroRenbereich ab. Allerding zeigen die simulierten IN-Konzentrationen einen weniger steilen
Anstieg zwischen -3°C und -10°C als die Messwerte.

In Analysen einzelner Regionen von in Wolken enthaltenen BIN und Mineralstaub-IN
wird verdeutlicht, dass die hochsten vertikal verteilten BIN-Konzentrationen in unteren
Modellschichten und damit im unteren Teil von Mischphasenwolken. Mineralstaub-IN treten
hingegen, bedingt durch ein Temperaturlimit der Parametrisierung, lediglich in Wolkenteilen
mit T < -15°C auf. In der gezeigten Zeitreihe entspricht diese Temperaturgrenze einer Hohe
von 3 km.

Wirken PBAP als prognostische IN, muss zwischen unterschiedlichen Szenarien differen-
ziert werden. In Szenario 1 stellen ausschlielllich Mineralstaub-IN, mit einer konstanten
Hintergrundkonzentration von Mineralstaub von 100 L1, mégliche heterogene IN dar und in
Szenario 2 sind zusatzlich BIN vorhanden. Aufgrund des komplexen, nicht-linearen
Verhaltens des Modells kann die Wolkeneiskonzentration von Szenario 1 nicht mit der
Konzentration aus einem Szenario mit ausschlieRlich BIN addiert werden, um Szenario 2 zu
entsprechen.

Im Vergleich beider Szenarien sind die absoluten Eiskristallkonzentrationen nahezu
identisch und weichen nur vereinzelt voneinander ab. Eine hohe Konzentration von Mineral-
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staub-IN im oberen Teil der Mischphasenwolken bewirken zusammen mit der homogenen
Eisnukleation, dass dort Eiskristallkonzentrationen von ~100L! vorkommen. Diese
Eiskristalle werden haufig durch Sedimentation und turbulente Diffusion in die unteren,
unterkihlten Wolkenteile transportiert. Dort verhindern hohe Eiskristallkonzentrationen
teilweise, dass BIN in geringer Konzentration zusatzliche Eiskristalle durch das Immersions-
gefrieren bilden. In einem Querschnitt zeigt die Differenz der Eiskristallkonzentration beider
Szenarien (2 minus 1) in Einzelfédllen ausgeprdgte Abweichungen in beide Richtungen. Damit
kleinrdumige Schwankungen der Differenzen nicht miteinbezogen werden, wurden
raumliche und zeitliche Mittelwerte der Differenzen zwischen beiden Szenarien gebildet. Ein
Vertikalprofil der Eiskristalldifferenz zeigt dabei die direkten und indirekten Einfllsse
zusatzlicher BIN in unterschiedlichen Hohenbereichen. Unterhalb von 4 km bewirkt der
direkte Einfluss, dass in Szenario 2 eine im Mittel hohere Eiskristallkonzentration vorhanden
ist. In dem gleichen Hohenbereich ist die Anzahlkonzentration von Wolkentropfen in
Szenario 2 wesentlich geringer als in Szenario 1. Oberhalb von 4 km ist die Differenz der
Eiskristallkonzentration entgegengesetzt zu dem unteren Bereich. Der indirekte Einfluss von
BIN bewirkt, dass weniger Fliissigwasser in den oberen Bereich transportiert wird und so die
Eisnukleation dort in geringerem Umfang stattfinden kann.

Der hier gewahlte Ausschnitt stellt lediglich eine bestimmte meteorologische Ausgangs-
lage dar, der nur eine bestimmte Beeinflussung der Wolkencharakteristik wiedergibt. Daher
ist das gezeigte Ergebnis nicht allgemeingliltig. Ohne den Einfluss von BIN auf Wolken und
Klima allerdings eindeutig zu klassifizieren lasst sich ein moglicher Feedback auf die PBAP-
Emission nicht benennen. In einem moglichen Kreislauf, postuliert in Morris et al. (2008;
2014), konnen Organismen am Erdboden u.a. Uber verdnderte Umgebungsbedingungen,
beispielsweise aufgrund von zusatzlichem Niederschlag oder verandertem Warmetransfer
zwischen Erdboden und planetarer Grenzschicht, die Bioaktivitdt einiger Organismen
antreiben und so die PBAP-Emission verstarken. Bei dem postulierten Kreislauf kommt hinzu,
dass BPAP (iber den Niederschlag in andere Regionen transportiert werden kénnen um dort
mit der Biosphdre zu interagieren (Riffaud und Morris, 2002; Morris et al., 2007). Dieser
Effekt wird in der vorliegenden Arbeit nicht betrachtet. Dennoch zeigt die vorliegende
Arbeit, dass zwischen zwei Szenarien abweichende Wolkencharakteristika wiederrum die
PBAP-Emission beeinflussen kénnen. Allerdings haben weder meteorologische Parameter
noch PBAP-Emissionsraten eine gerichtete Veranderung zwischen beiden Szenarien, sondern
variieren innerhalb des verwendeten Ausschnitts in beide Richtungen ohne einen eindeuti-
gen Trend aufzuweisen.
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Die vorliegenden Modellergebnisse basiert auf spezifischen Laborergebnissen zur
Parametrisierung der Eisaktivitat einzelner PBAP. Mithilfe von zwei Szenarien wird gezeigt,
dass BIN lediglich einen geringen direkten Effekt tber zusatzlich entstehende Eiskristalle auf
Wolken haben. Dariiber hinaus lasst sich in dem untersuchten Zeitraum ein indirekter Effekt
beobachten, bei dem die heterogene Eisnukleation der BIN leicht veranderte meteorologi-
sche und mikrophysikalische Bedingungen liefert. Dadurch wird die Eiskristallkonzentration
im oberen Teil der Wolke verringert.

Abweichungen der gezeigten PBAP-Konzentration zu Messungen und bisherigen Modellsimu-
lationen

Generell sind die mittleren, bodennahen PBAP-Konzentrationen der vorliegenden
Arbeit in guter Ubereinstimmung zu bisherigen gemessenen und simulierten Ergebnissen.
Bei Untersuchungen zum Einfluss von PBAP auf Wolken Uber die heterogene Eisnukleation
unter realitatsnahen atmospharischen Bedingungen stellen etwaig ungenau wiedergegebe-
ne atmosphadrische PBAP-Konzentrationen eine mogliche Unsicherheit dar. Die hier
gezeigten Simulationsergebnisse geben daher eine gute Beschreibung der PBAP-
Konzentration fiir Europa wieder. Im Einzelnen konnte die simulierte Pollenkonzentration
mit Stationsmessungen in der Schweiz Uberprift werden. Die teilweise gute, andernfalls
deutlich abweichende zeitliche Entwicklung der Tagesmittelwerte drickt aus, dass die
Konzentrationen lokal sehr stark schwanken kénnen und regional hochst variabel sind. Die
detaillierte Emissionsparametrisierung bezogen auf die Landfraktion einzelner Baumarten
pro Oberflache muss fir jede Art einzeln angepasst werden. Einen deutlichen Einfluss auf die
Emission von Birkenpollen hat die verwendete Birkenverteilung, in der weder Aufforstung
bzw. Abholzung noch andere, indirekte anthropogene Einfliisse beriicksichtigt sind. Die
Gesamtpollenkonzentration kann durch die Simulation einzelner Pollenarten lokal deutlich
unterschatzt werden, obwohl die Simulation von Birkenpollen die Art mit den im Mittel
hochsten Konzentrationen wahrend des betrachteten Simulationszeitraums abdeckt. Mit
Hinblick auf den Einfluss von Pollen auf die heterogene Eisnukleation in Mischphasenwolken
ist die Betrachtung anderer, wenig eisaktiver Pollenarten nicht relevant.

Die fur Europa simulierten Bakterienkonzentrationen der vorliegenden Arbeit decken
den GroRRenbereich der auf globaler Skala simulierten Bakterienkonzentrationen (Burrows et
al., 2009a; Hoose et al., 2010a; Sesartic et al., 2012) ab. Allerdings liegt die mittlere, boden-
nahe Bakterienkonzentration der Simulationen der vorliegenden Arbeit am unteren Rand
des fir Europa gegebenen Konzentrationsbereichs, so dass die Bakterienkonzentrationen
der vorliegenden Arbeit die Angaben der GCM eher unterschitzen. Die Annahme, dass die
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Konzentrationen von Bakterien im Mittel hoher sind als die von Pilzsporen (Bauer et al.,
2002; Després et al., 2012), konnte in den vorliegenden Modellanalysen nicht bestatigt
werden. Die Konzentration von Pilzsporen ist direkt mit dem Verlauf von FBAP-Messungen
verglichen und daran angepasst worden. Somit besteht die Vermutung, dass einer der
beiden verwendeten Vergleiche — Bakterienkonzentrationen mit globalen Modellergebnis-
sen oder Pilzsporenkonzentrationen mit lokal gemessenen FBAP-Konzentrationen — fir die
Simulationsergebnisse der vorliegenden Arbeit nicht geeignet ist. Ein moglicher Grund fir
eine Unterschatzung der Bakterienkonzentration in der COSMO-ART Simulation ist, dass die
Emission Uber dem Meer nicht berlicksichtigt ist, obwohl dieser Beitrag als Quelle fir
eisaktive Bakterien in Burrows et al. (2013) vermutet wurde.

Unsicherheiten von Literaturangaben zur Eisaktivitét von PBAP

Unter Laborbedingungen ist die Gefriertemperatur von Tropfen mit BIN teilweise hoher
als die Temperatur, bei der Ublicherweise die heterogene Eisnukleation von atmospharisch
haufig vorkommenden Partikeln einsetzt (Després et al.,, 2012; Hoose und Mohler, 2012;
Murray et al., 2012). Der singuldre Ansatz fur die heterogene Eisnukleation von unterkiihlten
Tropfen dient dabei als geeignete Beschreibung fiir die Nukleationseigenschaften der in der
vorliegenden Arbeit verwendeten BIN. Unabhangig davon, ob der Gefrierprozess zeitabhan-
gig auch bei konstanter Temperatur ablauft oder spontan beim Erreichen einer bestimmten
Temperatur einsetzt (Niedermeier et al., 2010), zeigen die hier ermittelten Parametrisierun-
gen fur PBAP einen sehr dhnlichen Verlauf von fiv gegenliber T zu Analysen mit
stochastischem Ansatz unter Annahme einer Ublichen Aufenthaltsdauer in dem LACIS
Durchflussrohr von t = 30 s (Augustin et al., 2013; Hartmann et al., 2013).

Zahlreiche Analysen mit BIN bestatigen zwar die hohe Gefriertemperatur, zeigen zudem
aber einen weiten Temperaturbereich zwischen unterschiedlichen PBAP oder verschiedenen
Arten derselben PBAP (Tabelle 3-1). Unterschiede in den Ergebnissen resultieren zum einen
aus einer variierenden, teilweise unbekannten Anzahl an Partikeln pro Tropfen. Dadurch
setzt der Gefriervorgang im Tropfen jedes Mal ein, sobald das eisaktivste PBAP innerhalb der
Probe aktiviert wird. Zum anderen kdénnen sich Bakterien zu Agglomeraten verbinden und
dadurch moglicherweise die Eisnukleation verdndern. Zusatzlich zu den methodischen
Unterschieden weisen selbst PBAP derselben Spezies, beispielsweise durch eine andere Art
der Kultivierung, eine teilweise erheblich veranderte Eisaktivitdt auf (Després et al., 2012).
Die Unterteilung in verschiedene Bakterienstamme ermoglicht eine genauere Unterschei-
dung, bedarf allerdings wesentlich mehr Messreihen um eine Aussage Uber eine Spezies
oder eine Gattung zu treffen. Um den Effekt eines atmospharischen Transports flir Bakterien
nachzustellen, konnen sie kiinstlich gealtert werden, indem sie bestimmten atmosphari-
schen Bedingungen ausgesetzt werden. Fiir verschiedene Bakterien der Spezies
Pseudomonas hat der Alterungsprozess nur einen geringen Einfluss auf deren Eisaktivitat
(Schaupp, 2013).
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Die Detektion von Bakterien-IN kann selektiv erfolgen, wenn einige Messmethoden die
Luft- oder Wolkenproben zunachst sammeln und die enthaltenen Bakterien anschlieRend im
Labor kultivieren. Die sich daraus entwickelnden Bakterienkolonien werden in CFU pro
Luftvolumen oder Wolkenwassergehalt angegeben und kénnen nicht zwangslaufig mit
Gesamtbakterien in dieser Probe gleichgesetzt werden (Amato et al., 2007). Einige Bakte-
rien, eventuell bestimmte Arten, Uberleben den Vorgang bis zur Offlineanalyse eher als
andere.

Modgliche Ursachen fiir eine unterschiedliche Eisaktivitéit von PBAP

Eine hohe Eisaktivitat kann einzelnen PBAP verschiedene Vorteile bringen. Im Allgemei-
nen wirkt die Eisnukleation an der dueren Zellmembran als Zytoprotektion, weil das
Kristallwachstum zunachst auRRerhalb der Zelle stattfindet. Hierbei 16sen, beispielsweise bei
Bakterien, Proteine in der Zellmembran die Eisnukleation aus (Jia und Davies, 2002;
Garnham et al., 2011). Ahnlich aufgebaute Proteine dienen auch Insekten als Gefrierschutz
(Graether et al., 2000). Zusatzlich bewirkt das Kristallwachstum an der Aulenseite von
Bakterien, die auf einer Blattoberflache sitzen, dass die Zellwand der Blatter durch Frost
beschadigt wird (Lindow et al., 1982). Die parasitaren Bakterien erlangen dadurch Zugang zu
den Nahrstoffen der Blatter (Szyrmer und Zawadzki, 1997). In der vorliegenden Arbeit nicht
berlicksichtigt und fir die atmospharische Eisnukleation von PBAP relevant kdnnte das
Auftreffen von Regentropfen auf der Blattoberflache sein, wenn die darauf festsitzenden
PBAP abplatzen und daraufhin in Wolken als IN fungieren. Wahrend und nach Regen kann
durch diesen Effekt eine erhéhte FBAP-Konzentration in Bodenndhe auftreten (Huffman et
al., 2013), die mit der parallel dazu gemessenen IN-Konzentration korreliert (Tobo et al.,
2013). Ein spontaner und rapider Anstieg der BIN-Konzentration durch das Abplatzen von
Blattoberflachen ist bisher auch in keiner anderen Modellsimulation miteinbezogen worden,
konnte allerdings einen erheblichen Effekt auf die Eisnukleation innerhalb der Wolke haben.

Fir einige Pollen konnte gezeigt werden, dass einzelne Makromolekiile der duReren
Zellmembran die Eisnukleation auslosen (Pummer et al., 2012; Hartmann et al., 2013). Daher
stimmt die Mediantemperatur, bei der 50% der Tropfen eines Sets gefroren sind, teilweise
zwischen Suspensionen mit herausgefilterten und enthaltenen Pollen (u.a. Birkenpollen)
Uberein. Durch Zersetzen einzelner Typen von Makromolekilen durch Enzyme konnten
Polysaccharide als IN identifiziert werden (Pummer et al., 2012). Die Makromolekiile
konnten ohne das komplette Pollenkorn in die Hohenschicht von Mischphasenwolken
gelangen und dort als IN fungieren. Polysaccharide sind, verglichen mit den ganzen Pollen-
kornern, wesentlich kleiner und einige Verbindungen sind stabil genug, um eine lange
atmosphéarische Verweildauer zu ermoglichen. So kénnen spezifische Polysaccharide als
Spurenstoffe fur bestimmte Pollen dienen und selbst in Regionen auftreten, die zu dem
Messzeitpunkt aullerhalb der Pollensaison sind (Yttri et al., 2007). Suspendiert in Tropfen
oder bei hoher relativer Feuchte zerplatzen Pollenkérner haufig und setzen so ihr Zytoplas-
ma frei (Miguel et al., 2006). So kénnen Makromolekile in dem warmen, bodennahen Teil
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einer Mischphasenwolke durch Kondensation in Wolkentropfchen gelangen, wenn die Pollen
als CCN fungieren (Pope, 2010).

Bodenstaub als zusdtzlicher Beitrag unbekannter BIN

Mit der Simulation von Bodenstaub wird in der vorliegenden Arbeit der Beitrag von
nicht spezifizierten Bakterien oder einzelnen Makromolekilen berlicksichtigt, die angelagert
an Staubpartikel von fruchtbaren, brachliegenden Erdbdden in die Atmosphare emittiert
werden konnen. Als weiterer, noch nicht beriicksichtigter Zusatzbeitrag zu den Bodenstaub-
konzentrationen konnte, neben der Winderosion, die Emission mittels Bodenbestellung
miteinbezogen werden. Im Vergleich zu Bakterien-IN ist die Anzahlkonzentration der
diagnostischen, in Wolken enthaltenen Bodenstaub-IN im Mittel Giber den Simulationszeit-
raum und die Domane zwei GrofRenordnungen hoher. Die maximale Bodenstaub-IN-
Konzentration befindet sich in einer Hohe von 6 km. Unterhalb von 2 km H6he, wo BIN
aufgrund der effektiveren Eisnukleation bei hohen Temperaturen den unmittelbarsten
Einfluss auf Mischphasenwolken haben kénnten, liegt die Anzahlkonzentration von Boden-
staub-IN und BIN im Mittel in derselben GréRBenordnung. Daher ist nicht eindeutig zu
beurteilen, welche IN mit organischen oder biologischen Bestandteilen einflussreicher auf
Mischphasenwolken wirken.

Einfluss von PBAP auf die mikrophysikalischen Eigenschaften von Wolken

Die PBAP-Konzentrationen, die in der vorliegenden Arbeit simuliert wurden, kénnen
Uber die heterogene Eisnukleation vereinzelt eine erhebliche Beeinflussung der Entwicklung
von Mischphasenwolken auslésen. Uber den Wegener-Bergeron-Findeisen-Prozess kann das
Wachstum von Eiskristallen bevorzugt gegeniber Wolkentropfen ablaufen. BIN werden in
einem aufsteigenden, sich abkihlenden Luftpaket friher aktiviert als beispielsweise
Mineralstaub-IN. Dadurch kann das Wachstum von Eiskristallen durch BIN eher einsetzten.
Der Unterschied im Sattigungsdampfdruck bezliglich einer Wasser- und Eisoberflache ist
bei -11,8°C am groliten. Bei dieser Temperatur ist Mineralstaub nur wenig eisaktiv. Bakte-
rien-IN, die bei dieser Temperatur die Anzahl der BIN dominieren, konnten somit die
Entwicklung einer Mischphasenwolke effektiv beeinflussen. Allerdings sind die BIN-
Konzentrationen etwa ein bis zwei GroRenordnungen niedriger als Berechnungen von
aerosolunabhangigen Parametrisierungen (nach Meyers et al., 1992; Phillips et al., 2007).

Die durch BIN zusatzlich gebildeten Eiskristalle kénnen schnell zu Niederschlagspartikeln
anwachsen und so die Niederschlagsmenge erhéhen und die Lebensdauer der Wolke
verringern (glaciation indirekt aerosol effect; Lohmann und Feichter, 2005). Die N;-
Konzentrationsdifferenz zwischen zwei Szenarien, mit und ohne BIN, ist allerdings in Bezug
auf die absolute N;-Konzentration sehr niedrig, womit der Effekt auf die Niederschlagsmenge
meist gering ist. Der groflte Unterschied der N;-Differenz zwischen den Szenarien tritt in
einer Hohe bis 2 km Uber dem Erdboden ein, wo die Konzentrationen der BIN maximal sind.
Neben der Eisnukleation von BIN bewirkt eine erhohte Sedimentation der Eiskristalle, dass
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AN; zwischen den beiden Szenarien groRer als die mittlere BIN-Konzentration ist. Parallel zu
einer hoheren N; zeigt der Vergleich zwischen den Szenarien, dass die mittlere Konzentrati-
on von Wolkentropfen im selben Hohenbereich reduziert wird. Vielmehr als der direkte
Einfluss der BIN auf den Niederschlag bewirken leicht veranderte meteorologische
Bedingungen (T und §;) sowie weniger verfligbares Flissigwolkenwasser (N und L), dass
die heterogene Eisnukleation von Mineralstaub-IN und die homogene Eisnukleation teilwei-
se reduziert oder verzogert stattfinden. Daher zeigen die unterschiedlichen Szenarien eine
Abnahme der mittleren N; bei etwa 6 km Hohe.

Besonders bei geringen PBAP-Konzentrationen wirkt sich die Eisnukleation, durch die
Partikel in Eiskristallen gebunden werden, erheblich negativ auf die Partikelkonzentration
aus. Dieser Partikelabbau durch die Eisnukleation ist in der Simulation der vorliegenden
Arbeit bei keinem Aerosoltyp berlcksichtigt. Hingegen kdonnte der Einfluss geringer BIN-
Konzentrationen verstarkt werden, indem die entstandenen Eiskristalle (iber den Hallett-
Mossop-Prozess (Hallett und Mossop, 1974) multipliziert werden. Der Vorgang der sekunda-
ren Eisbildung findet hauptsachlich bei Temperaturen warmer als -10°C statt und kdnnte der
wichtigste Wolkenprozess zum Erreichen einer hohen Eispartikelanzahl, wie sie typischer-
weise in Wolken detektiert wird, sein (Morris et al., 2014).

Ausblick

Flir zuklinftige Analysen mit COSMO-ART oder anderen, vergleichbaren Modellen zum
Einfluss der heterogenen Eisnukleation von PBAP auf Mischphasenwolken waren verschie-
dene Anpassungen denkbar. Zunachst kénnte die Emission von Pollen mit einer
detaillierteren und realistischeren Baumverteilung verbessert berechnet werden, wie sie fir
ein kleineres Modellgebiet zur Verfligung steht (Pauling et al., 2012). Die simulierte Pollen-
konzentration kdnnte, abseits von der Fragestellung der vorliegenden Arbeit, anhand von
Pollenzahlungen an anderen Orten der Modelldomane Uberprift werden. Dadurch wirde
die Quellstarke der Emissionsparametrisierung nach dem hier gezeigten Ansatz besser
eingeschatzt. Die Auswahl der Pollenart sowie des damit einhergehenden Simulationszeit-
raums konnte liberprift und angepasst werden. Eine Simulation zu einem anderen Zeitpunkt
(innerhalb der Pollensaison) kdnnte aufgrund einer grundlegend anderen meteorologischen
Gegebenheit zu anderen Pollenkonzentrationen gelangen und so die Ergebnisse dieser
Arbeit ergdnzen. Zudem waren Simulationen zu einem Zeitpunkt maximaler Bakterien- oder
Pilzsporenkonzentrationen aullerhalb der Pollensaison sinnvoll, da diese selbst zu dem
gewadhlten Zeitpunkt die Eisnukleation von PBAP dominieren. Fiir Bakterien ware daher ein
detaillierter Vergleich zu Messungen sinnvoll, dhnlich wie er im Rahmen dieser Arbeit fir
Pilzsporen mit dem Vergleich zu FBAP-Messungen durchgefiihrt ist. Zudem konnte der
Vergleich zu FBAP-Messungen einen entscheidenden Beitrag zum Verstdandnis von PBAP in
der Atmosphare leisten, wenn Informationen zur vertikalen Ausbreitung der FBAP vorlagen.
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Die PBAP-Multiplikation durch Aufplatzen der Partikel und Freisetzten des Zytoplasmas oder
Abwaschen von Polysacchariden von der Partikeloberflache sollte in kiinftigen Studien zur
Eisnukleation beriicksichtigt werden. Bestimmte PBAP koénnten dadurch einen deutlich
héheren Einfluss haben, als bei Betrachtung der ganzen, wesentlich gréReren Partikel.

In einer weiteren Analyse zum Einfluss von PBAP auf die Wolkeneigenschaften misste
die Aktivierung der PBAP als CCN beriicksichtigt werden. Viele PBAP sind wegen ihrer GroRRe
oder den Oberflacheneigenschaften vermutlich effektive CCN (Ariya et al., 2009; Pope,
2010).

Fir Bakterien und Pilzsporen sind die verwendeten Eisnukleationsparametrisierungen
lediglich fiir einzelne Arten spezifiziert. Der Anteil dieser Art an der Gesamtkonzentration
von Bakterien oder Pilzsporen bewirkt in der Modellstudie der vorliegenden Arbeit die
deutlichsten Veranderungen der IN-Konzentrationen. Fir Bakterien der Art Pseudomonas
syringae konnte kiirzlich ein INA Anteil an der Gesamtbakterienanzahl zwischen 1,3% und
5,9% ermittelt werden (Joly et al., 2013), der in etwa mit dem Wert, der in den COSMO-ART
Simulationen angewendet wurde, Gbereinstimmt. Weitere Studien zum raumlich und zeitlich
variierenden Anteil der INA Arten an der gesamten PBAP-Konzentration wiirden die Simula-
tionsgrundlagen erheblich verbessern.

In konvektiven Wolken kdnnten PBAP in hoher Konzentration durch hohe Vertikalge-
schwindigkeiten in unterkiihlte Wolkenschichten gelangen. Ein Modellsetup mit geringerer
horizontaler Auflosung, beispielsweise mit 2,8 km oder weniger, wiirde die Simulation
dieses Effektes ermoglichen. Hoher aufgeloste Simulationen kénnten daher die Aussagen der
vorliegenden Arbeit deutlicher herausstellen oder verstarken. Unter Verwendung einer
variablen Mineralstaubkonzentration konnte der Einfluss von BIN bei geringer oder hoher
Staubkonzentration diagnostiziert werden. Hierzu ware ein Modellgebiet mit Wistenflache
oder Eingangs- und Randdaten mit Mineralstaubkonzentrationen nétig.

Der Klimaeinfluss von BIN beinhaltet die Riickkopplung auf die PBAP-Emission anhand
von veranderter Niederschlagsmenge, Windgeschwindigkeit oder Temperatur. Das Ziel einer
weiteren Analyse kénnte klaren, ob PBAP moglicherweise Niederschlag als Grundlage fir
eine Erhohung der Bioaktivitat auslosen.

Trotz der moglichen Erweiterungen und Ergdanzungen zu den gezeigten Simulationen
verdeutlichen die Ergebnisse der vorliegenden Arbeit bereits, dass BIN auf regionaler Skala
einen Einfluss auf Mischphasenwolken haben und deren Eigenschaften in geringem Umfang
beeinflussen kénnen.
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B Symbolverzeichnis

Symbole

Allgemeine Indizes

x=d trockene Luft
X=v Wasserdampf
x=1 Fliissigwasser
xX=c Wolkentropfen
X=r Regentropfen
x=1I Wasser in fester, gefrorener Phase, z.B. Eis
Ji Partikelmode einer Grofdenverteilung
griechische Buchstaben
Symbol  Beschreibung Einheit
a = (ﬁ _ 1) ¢ —q —g Feuchtigkeitsterm (in der Definition der
Ra virtuellen Temperatur)
B Proportionsfaktor fiir den horizontalen Saltationsfluss 163 m/s?
€ Koeffizient fiir das Auswaschen von PBAP
p* partielle Dichte der Mischung mitx =d, v, [, i kg/m3
pp Partikeldichte kg/m3
p =Y,p* Gesamtdichte feuchter Luft kg/m3
o Standardabweichung
A Wellenlange um
Q konstante Winkelgeschwindigkeit der Erdrotation
Kleinbuchstaben

Symbol Beschreibung Einheit
Cpx spezifische Warme des Bestandteils x bei konstantem Druck J/kg K
Cux spezifische Warme des Bestandteils x bei konstantem Volumen J/kg K
Cd Drag-Koeffizient
el Bindungsenergie kg m2/s2
da aerodynamische Partikeldurchmesser um
de volumen-aquivalenter Partikeldurchmesser um

Mediandurchmesser der Grofdenverteilung der Anzahlkonzent- um
dg .

ration
dg3 Mediandurchmesser der Grofdenverteilung der Massendichte um
dp Partikeldurchmesser um
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Symbol Beschreibung Einheit
Formfaktor abhdngig vom Kontaktwinkel zwischen Obergrenze
f der Eismolekiile und Partikeloberflache
Grofdenverteilung der Anzahlkonzentration von fliissigen 1/kg m3
fi Tropfchen
fe Grofenverteilung der Anzahlkonzentration von Wolkentropfen 1/kg m3
fr Grofdenverteilung der Anzahlkonzentration von Regentropfen 1/kg m3
fkin kinetische Energie der Saltationspartikel Ji
Fa(ds) gorizontaler Saltationsfluss von Bodenstaubpartikels der Grofse kg/m s
s
fov(ds) vertikaler Flusses von Bodenstaubpartikels der Grofde ds kg/m?s
fin Anzahl von IN 1/L
fmax maximal erreichbare IN-Anzahl 1/L
fr Flachenanteil
g Gravitationsbeschleunigung m/s?
hc Hohe der Pflanzendecke m
hpsL planetare Grenzschichthéhe m
m Masse g
n(dp) kontinuierliche Verteilungsfunktion der Anzahlkonzentration 1/m?3
ns Dichte eisaktiver Stellen pro Partikeloberfldache 1/m2
p Luftdruck hPa
Dsoil Anteil brachliegender Ackerflachen
q* charakteristische Pollenkonzentration 1/m2
quv spezifische Feuchte kg/kg
t Zeit s
T Spannungstensor beziiglich der Viskositat
Us Schubspannungsgeschwindigkeit m/s
Uste Grenzwert der Schubspannungsgeschwindigkeit m/s
v baryzentrische Windgeschwindigkeit m/s
v Geschwindigkeit m/s
Vsed Sedimentationsgeschwindigkeit m/s
VA Hohe der Modellschicht m
Zs Hohe der untersten Modellschicht m
Zo Rauhigkeitslange m
GrolRbuchstaben
Symbol Beschreibung Einheit
Ap Aerosoloberflache m2
D Durchmesser (Hydrometeore) um
E Kollisionseffizienz
F% = pv'L, turbulenter Fluss des Bestandteils x
F, =pv'h  turbulenter Fluss der Enthalpie
Fy vertikale Gesamtmassenfluss von Bodenstaubpartikeln kg/m?s
Frgs Emissionsfluss nach Heald und Spracklen (2009) 1/m2s
Fs&p Emissionsfluss nach Sesartic und Dallafior (2011) 1/m2s
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Symbol Beschreibung Einheit
Frpap Emissionsfluss fiir FBAP 1/m?s
Fp Emissionsfluss fiir Pollen 1/m?s
Fg Emissionsfluss flir Bakterien 1/m2s
Frin Fluss kinetischer Energie von Saltationspartikeln kg/s?
Fs Sedimentationsfluss kg/m?s
G* Energiebarriere
H = ¢,pv"T Fluss fiihlbarer Warme J/m?s
JE Diffusionsfluss von Bestandteil x
Ji Koeffizient der Nukleationsrate 1/cm3s
Kn turbulente Diffusivitdt von Warme m2/s
LAI Blattflachenindex (leaf area index) m?/m2
L¢ latent Schmelzwarme 0,33-10%]/kg
Ls latente Wirme der Sublimation 2,83 -106]/kg
Ly latente Warme der Verdunstung 2,50-106]/kg
Lx=px/p Massenmischungsverhaltnis bzw. Massendichte von x ug/m3
L; Massendichte von Aerosolen der Grofdenmode j ug/m3
Ly Massendichte von Tropfchen (Flissigwassergehalt) ug/m3
Lc Massendichte von Wolkentropfen (Wolkenwassergehalt) ug/m3
Ly Massendichte von Regentropfen (Regenwassergehalt) ug/m3
M, k-te Moment einer Aerosolgrofienverteilung mk/m3
MF k-te Potenzmoment von f(y) (fliissige Tropfchen) kgk/m3
M¥ k-te Potenzmoment von f.(y) (Wolkentropfen) kgk/m3
Mk k-te Potenzmoment von f(y) (Regentropfen) kgk/m3
N Gesamtaerosolanzahlkonzentration 1/L
N; Anzahlkonzentration von Aerosolen der Grofienmode j 1/L
N, Anzahlkonzentration von Wolkentropfen 1/L
N, Anzahlkonzentration von Regentropfen 1/L
Ninv Anzahlkonzentration von IN 1/L
Ny Anzahlkonzentration von Partikeln detektiert mit der UV-LIF  1/L

Messtechnik
N; Anzahlkonzentration von Eiskristallen 1/L
Ny PBAP Anzahlkonzentration 1/L
No Gesamtanzahl von Tropfen
Ny Anzahl an gefrorenen Tropfen
Ny Anzahl an ungefrorenen Tropfen
px Niederschlagsfluss von Bestandteil x kg/m?h
Qn diabatische Warmeentwicklung

Einfluss der Konzentrationsanderung von Feuchtigkeitskom-
QOm ponenten auf die Drucktendenz
R Flussdichte der solaren und thermischen Strahlung
Ry Gaskonstante des Wasserdampfs 462 ] [ kg K
Rq Gaskonstante trockener Luft 287] / kg K
S Oberflachengrofienverteilung um?/m3
Sx Quellterm
Si Sattigungsverhaltnis liber einer Eisoberflache
Sd Lange der Pollensaison d224h

T Temperatur K
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Symbol Beschreibung Einheit

T = pv'v"  Reynolds Spannungstensor

\ Volumen m3

Abkiirzungen

AIDA Aerosol Interaction and Dynamics in the Atmosphere

aPA Anthropogene primare Aerosole (dp < 10 um)

ART Aerosols and Reactive Trace Gases (Aerosole und reaktive
Spurengase)

ATD Arizona Test Dust

AVHRR Advanced Very High Resolution Radiometer

BIN biologischer Eiskeim

CAM Community Atmosphere Model

CCN Cloud Condensation Nuclei (Wolkenkondensationskeim)

CEC Commission of the European Communities

CFSR Climate Forecast System Reanalysis

CFU Colony Forming Unit

COSMO Consortium for Small scale Modeling

DNS Desoxyribonukleinsaure

ECHAM [GCM des Max Planck Institutes flir Meteorologie]

ECMWF European Centre for Medium-Range Weather Forecasts

ESBN European Soil Bureau Network

EMAC ECHAMS5 MESSy1.5 Atmospheric Chemistry

FBAP Fluoreszierende biologische Aerosolpartikel

GCM globales Zirkulationsmodell (global circulation model)

GLC2000 Global LandCover 2000

IN Ice Nuclei (Eiskeim)

INA ice nucleating active (eisnukleationsaktiv)

IPCC Intergovernmental Panel on Climate Change

ISORROPIA griech. ,Gleichgewicht” (thermodynamisches Aerosolgleichgewichts-
modell)

JF] Jungfraujoch

LACIS Leipzig Aerosol Cloud Interaction Simulator

LAI Leaf Area Index (Blattflichenindex)

LIDAR Laser Imaging, Detection and Ranging

LM Lokal Modell

LPJ-GUESS (Lund-Potsdam-Jena) dynamic global vegetation model - General
Ecosystem Simulator

MACC Monitoring Atmospheric Composition and Climate

MODIS Moderate Resolution Imaging Spectroradiometer

MESSy Modular Earth Submodel System

NAD(P)H reduziertes Nicotinsdureamid-Adenin-Dinukleotid-(Phosphat)

NAPOL Nationales Pollenmesswerk von MeteoSwiss

NDVI Normalized Difference Vegetation Index

Nd:YAG Neodym-dotierter Yttrium-Aluminium-Granat-Laser

NN Normal Null
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NOAA
TNO

PBAP
PELCOM
PM10
SEM
SOA
USDA
UTC
UV-APS

UV-LIF

WIBS

National Oceanograohic and Atmospheric Administration
Toegepast-Natuurwetenschappelijk Onderzoek (applied scientific
research)

Primare biologische Aerosolpartikel

Pan-European Land Cover Monitoring

Partikelmasse mit d < 10 um

Scanning Electron Microscope (Elektronenmikroskop)

Sekunddre organische Aerosole

United States Department of Agriculture

Coordinated Universal Time

ultraviolet aerodynamic particle sizer (ultravioletter aerodynami-
scher Partikelgrofdenselektierer)

Ultraviolet Light-induced Fluorescence (ultraviolettes Licht induzierte
Fluoreszenz)

Waveband Integrated Bioaerosol Sensor (Wellenldngenband inte-
grierter Bioaerosolsensor)
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