
 
 
 

CORE Metadata, citation and similar papers at core.ac.uk

Provided by Qucosa - Publikationsserver der Universität Leipzig

https://core.ac.uk/display/226120234?utm_source=pdf&utm_medium=banner&utm_campaign=pdf-decoration-v1


Ein erster Vergleich der optischen Eigenschaften von
Partikeln aus Laborfeuern und Modellrechnungen

Katja Hungershöfer, Thomas Trautmann und Jörg Trentmann

Zusammenfassung

Durch die Verbrennung von Biomasse werden Partikel freigesetzt, die u.a. schwarzen Koh-

lensto� enthalten. Dieser ist wesentlich für die Absorption der solaren Strahlung in der

Atmosphäre verantwortlich. Um den E�ekt der emmitierten Partikel auf den Strahlungs-

haushalt quanti�zieren zu können, ist die Kenntnis der physikalischen und chemischen

Eigenschaften dieser Partikel nötig. Diese sind aber nur zum Teil bekannt.

Dieser Bericht beschreibt eine Methode, die optischen Eigenschaften solcher Parti-

kel unter Verwendung bestimmter Annahmen zu berechnen. Auÿerdem wird ein erster

Vergleich zwischen berechneten Gröÿen und Messungen aus Laborfeuern durchgeführt.

Summary

Biomass burning is an important source for particles containing black carbon, which

is known as a strong light absorbing substance. To quantify the e�ect of such emitted

particles on the radiation budget, the knowledge of their physical and chemical properties

is necessary. Until now these properties are only partly known.

In the following we describe a possibility of calculating the optical properties of such

particles using certain simpli�cations. Also a �rst comparison between the calculated

values and measurements from lab experiments is shown.

1 Einleitung

Die Waldbrände in Portugal und Kalifornien im August bzw. Oktober des vergangenen

Jahres (2003) sind zwei Beispiele für die Verbrennung von Biomasse. Solche Feuer �nden

aber nicht nur in den gemäÿigten und borealen Wäldern statt, sondern auch in sehr viel

gröÿerem Maÿe in den tropischen Wäldern und Savannen (Andreae, 1991). Neben sol-

chen Wald- und Buschbränden werden auch die Verbrennung von agrarischen Abfällen,

die Nutzung als Brennholz (besonders in den Tropen) und die Holzkohleherstellung unter

dem Sammelbegri� der Biomassenverbrennung zusammengefasst. Auf diese Weise werden

allein durch die Verbrennung von Biomasse weltweit groÿe Menge an verschiedenen Gasen

und Partikeln freigesetzt. Bei den Gasen handelt es sich sowohl um photochemisch aktive

Gase wie Kohlenmonoxid, Kohlenwassersto�e und Stickoxide, als auch um die Treibhaus-

gase Kohlendioxid, Methan und Disticksto�oxid (Crutzen und Andreae, 1990). Von den

emittierten Partikeln ist bekannt, dass sie die Strahlung durch Streuung und Absorption

beein�ussen (direkter E�ekt). Auÿerdem können sie als Wolkenkondensationskerne dienen

und so über die Wolkenbildung den Strahlungshaushalt auch indirekt beein�ussen. Die

Quanti�zierung dieser E�ekte stellt allerdings ein Problem dar, da die physikalischen und

chemischen Eigenschaften solcher Rauchpartikel nur zum Teil bekannt sind (Houghton

et al., 2001).

Im Rahmen des Projektes EFEU (Wurzler et al., 2001) wurden verschiedene Holzar-

ten unter kontrollierten Bedingungen verbrannt. Die emittierten Gase und Partikel wur-

den in einen Container geleitet, und die physikalischen und chemischen Eigenschaften



der Rauchpartikel mit unterschiedlichen Messmethoden untersucht. Unser Beitrag inner-

halb von EFEU besteht u.a. aus der Berechnung der optischen Eigenschaften mit dafür

entwickelten Modellen, die dann mit den experimentellen Daten verglichen werden. Die

Methodik der Modellrechnungen und erste Ergebnisse bilden den Inhalt dieses Berichtes.

Im nächsten Abschnitt werden die wichtigsten Eingangsgröÿen und Annahmen für die

Modelle beschrieben. Im dritten Abschnitt wird kurz auf die für uns relevanten Messungen

während der Laborfeuer eingegangen. Mit einem ersten Vergleich zwischen den gemesse-

nen und berechneten optischen Eigenschaften für die Verbrennung von Eiche beschäftigt

sich der vierte Abschnitt. Den Abschluss bildet ein Ausblick. Es sei allerdings an die-

ser Stelle ausdrücklich darauf hingewiesen, dass der hier dargestellte Messvergleich nur

eines von insgesamt 14 Laborexperimenten der zweiten EFEU-Kampagne umfasst. Eine

detailliertere Analyse und die Berücksichtigung der anderen Messreihen stehen erst am

Anfang.

2 Die Berechnung der optischen Eigenschaften

Zur vollständigen Beschreibung der optischen Eigenschaften von Aerosolpartikeln, zum

Beispiel in einem Strahlungstransportmodell, sind ganz allgemein drei Gröÿen notwen-

dig: Der Extinktionskoe�zient kext, die Einfachstreualbedo !0 und die Phasenfunktion

p(cos �) als Funktion des Streuwinkels�. Der Extinktionskoe�zient beschreibt die Schwä-
chung der Strahlung durch die Streuung und die Absorption der Partikel und ergibt sich

als Summe aus Streukoe�zient ksca und Absorptionskoe�zient kabs. Die Einfachstreual-

bedo gibt den Anteil der Streuung an der Extinktion an (!0 = ksca=(ksca + kabs)). Im Fall

eines rein streuenden Mediums ist !0 = 1. Die Phasenfunktion beschreibt die Winkelab-

hängigkeit des Streuprozesses.

Im Folgenden werden die Annahmen und Methoden beschrieben, mit denen diese op-

tischen Eigenschaften für Aerosolpartikel aus Vegetationsfeuern berechnet werden. Dabei

wird zum besseren Verständnis zunächst auf eine Berücksichtigung des Feuchtewachstums

der Partikel verzichtet (Abschnitt 2.1) und erst anschlieÿend die Modi�kation durch die

Berücksichtigung dieses E�ektes diskutiert (Abschnitt 2.2).

2.1 Modellierung der trockenen Partikel

Die Partikel aus der Biomassenverbrennung haben im Allgemeinen verschiedenste Form

und Gröÿe und eine komplexe chemische Struktur. In erster Nährung lässt sich die Par-

tikelform durch Kugeln approximieren. Unter dieser Annahme können die optischen Ei-

genschaften eines einzelnen Partikels mit Hilfe der Mie-Theorie berechnet werden. Auf

die Darstellung dieser Theorie wird an dieser Stelle verzichtet und stattdessen auf Bohren

und Hu�man (1983) verwiesen. Voraussetzung für die Verwendung der Mie-Theorie ist

allerdings, dass der komplexe Brechungsindex der Partikel bekannt ist. Im Fall der Biomas-

senverbrennung zählt aber gerade der Brechungsindex zu den am schlechtesten charakte-

risierten Gröÿen (Guyon et al., 2003). Um dennoch eine Abschätzung für den Brechungs-

index zu erhalten, betrachtet man die einzelnen Bestandteile der Partikel und berechnet

unter Zuhilfenahme von Mischungsregeln einen e�ektiven Brechungsindex. Im Hinblick

auf die Berechnung der optischen Eigenschaften des Biomassenaerosols beschränkt man

sich dabei häu�g auf ein Modell aus zwei Komponenten (Lenoble, 1991): Einer aus or-

ganischen und anorganischen Substanzen bestehenden Komponente, die nicht oder nur

schwach absorbierend ist und dem stark absorbierenden schwarzen Kohlensto� als zweiter
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Abbildung 1: Mögliche Mischungen für die Modellrechnungen. OC steht für organischen Koh-

lensto� und BC für den schwarzen Kohlensto�

Komponente. Dabei wird die gering absorbierende Komponente häu�g vereinfachend als

organischer Kohlensto� bezeichnet.

Diese beiden Komponenten können für die Rechnungen auf verschiedene Arten zu ei-

nem Modellpartikel zusammengesetzt werden. Grundsätzlich unterscheidet man zwischen

einer internen und einer externen Mischung. Während bei der internen Mischung beide

Komponenten in ein und demselben Partikel auftreten (Abbildung 1, linke Seite), bilden

der organische und der schwarze Kohlensto� bei einer externen Mischung separate Par-

tikel (Abbildung 1, rechts). Der einfachste Modellansatz einer internen Mischung ist ein

Volumenmittel der beiden Substanzen, dargestellt durch die grauen Partikel in der linken

oberen Ecke der Abbildung 1. In diesem Fall erhält man einen e�ektiven Brechungsindex

für das zusammengesetzte Partikel, indem man den Brechungsindex der beiden Einzelbe-

standteile mit dem jeweiligen Volumenanteil wichtet. Für unsere Rechnungen verwenden

wir eine Mischung nach Maxwell Garnett (1904). Wie die rechte obere Abbildung der drei

internen Mischungen in Abbildung 1 zeigt, bildet dabei die absorbierende Substanz sphä-

rische Inklusionen in dem organischen Material. Der e�ektive Brechungsindex m ergibt

sich in diesem Fall nach Chýlek et al. (1988) als

m =

vuutm2

OC
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�m2

OC
)
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)

: (1)

Dabei ist vBC der Volumenanteil des schwarzen Kohlensto�s. Er lässt sich aus dem in

den Messungen bestimmten Massenanteil mit Annahmen über die Dichten der beiden

Komponenten berechnen. Im Folgenden werden mit �BC = 1:8 g/cm3 und �OC = 1:2
g/cm3 Werte aus Ross et al. (1998) verwendet. Die Gröÿen mBC und mOC in Gleichung

(1) sind die komplexen Brechnungindizes des schwarzen bzw. organischen Kohlensto�s.

Wellenlängenabhängige Werte fürmBC sind aus Fenn et al. (1985) entnommen. Die Werte

für den organischen Kohlensto� stammen für Wellenlängen zwischen 2 und 19 �m aus

Messungen von Sutherland und Khanna (1991) an Biomassenaerosol. Auÿerhalb dieses

Spektralbereichs werden Werte für Ammoniumsulfat aus Toon et al. (1976) verwendet, da

der Brechungsindex vieler organischer Substanzen nach Sloane (1983) mit den Werten von



Ammoniumsulfat vergleichbar ist. Die Werte der aus Gleichung (1) berechneten e�ektiven

Brechungsindizes für verschiedene Massenanteile des schwarzen Kohlensto�s bei 550 nm

zeigt die Tabelle 1.

Ruÿanteil 2% 8% 12% 20%

Realteil 1,545 1,543 1,542 1,540

Imaginärteil 0,005 0,020 0,03 0,051

Tabelle 1: Real- und Imaginärteil des e�ektiven Brechungsindex mit der Mischungsregel nach

Maxwell Garnett für verschiedene Massenanteile des schwarzen Kohlensto�s bei 550 nm.

Als weitere Möglichkeit einer internen Mischung wird ein Modellpartikel mit einem

Kern aus schwarzemKohlensto� und einemMantel aus der schwach absorbierenden Kom-

ponente betrachtet (Abbildung 1, links unten). Diese Variante kommt der Realität ver-

mutlich am nächsten, wenn man davon ausgeht, dass organische Substanzen auf den

Ruÿpartikeln kondensieren (Martins et al., 1998). Erwähnenswert bei dieser Mischung ist

die Tatsache, dass der Mantel einen fokussierenden E�ekt hat, der zu einer Erhöhung

der Absorption im Vergleich zu einer volumengemittelten internen Mischung führt. Bei

einer externen Mischung (Abbildung 1, rechts) werden die optischen Eigenschaften für die

beiden Komponenten mit der Mie-Theorie getrennt berechnet und anschlieÿend gemittelt.

Durch die Annahmen über die Mischung der beiden betrachteten Komponenten und

den Ruÿanteil lässt sich demnach ein e�ektiver Brechungsindex für das betrachtete Parti-

kel berechnen. Dieser Wert bildet dann zusammenmit dem Partikelradius die Eingangspa-

rameter des Mie-Programms. Sofern ein Ensemble von Partikel mit verschiedenen Radien

betrachtet wird, sind Mie-Rechnungen für die verschiedenen Partikelgröÿen nötig. Sowohl

die gewählte Mischungsform als auch der Ruÿanteil sind dabei für alle Radien gleich, d.h.

eine Abhängigkeit der chemischen Zusammensetzung von der Partikelgröÿe wird dabei

vernachlässigt. Die optischen Eigenschaften für die gesamte Verteilung ergeben sich dann

durch Wichtung der Einzelpartikeleigenschaften mit der Anzahlgröÿenverteilung. Einen

Überblick der Eingangsparameter der Mie-Rechnungen für die in Abschnitt 4 dargestell-

ten Modellergebnisse zeigt die Tabelle 2. Der einzige zeitabhängige Eingangsparameter

ist dabei die gemessene Anzahlgröÿenverteilung, deren Werte in Zwei-Minuten Abstän-

den zur Verfügung stehen. Indem die Mie-Rechnungen nacheinander für diese verschiede-

nen Verteilungen durchgeführt werden, ergibt sich eine zeitliche Abfolge der berechneten

optischen Eigenschaften. Zu beachten ist dabei, dass die gewählte Mischungsform, der

Ruÿanteil und der komplexe Brechungsindex für alle Verteilungen gleich bleibt, also für

die Dauer des Experimentes als konstant angenommen wird.

Bezeichnung Mischung BC-Anteil Brechungsindex Gröÿenverteilung

MG Maxwell Garnett 2-20% 2-Minuten Werte

CS Kern-Mantel 2-20% siehe Text aus den

EXTERN extern 2-20% Messungen

Tabelle 2: Eingangsgröÿen der Mie-Rechnungen für die in Abschnitt 4 gezeigten Modellergeb-

nisse



2.2 Berücksichtigung des Feuchtewachstums

Die Tatsache, dass Aerosolpartikel aus Vegetationsfeuern als Wolkenkondensationskerne

dienen können, bedeutet, dass die Partikel lösliche Anteile besitzen und mit zunehmender

relativen Feuchte durch Aufnahme von Wasserdampf aus der Gasphase anwachsen. Ne-

ben der Zunahme des Partikelradius kommt es dabei zu einer Änderung des komplexen

Brechungsindex.

Um den Radius des angewachsenen Partikels als Funktion der relativen Feuchte zu be-

rechnen, wird eine Modi�kation der Köhler-Gleichung für Partikel aus löslichen und nicht

löslichen Anteilen verwendet (Pruppacher und Klett , 1997). Bezüglich des Wachstums-

verhaltens für das Biomassenaerosol werden dabei die Annahmen aus Grant et al. (1999)

berücksichtigt, wonach solche Partikel die Wachstumseigenschaften von Ammoniumsulfat

und eine Gesamtdichte von 1 g/cm3 haben. Für den löslichen Massenanteil werden Werte

zwischen 10% (Feingold et al., 2001) und 30% (Grant et al., 1999) angenommen.

Die Bestimmung des veränderten Brechungsindex richtet sich nach der im trockenen

Zustand verwendetenMischungsform. Im Fall einer internen Mischung nach Maxwell Gar-

nett wird ein Volumenmittel aus dem Brechungsindex von Wasser (Daten aus Fenn et al.

(1985)) und dem Wert für das trockene Partikel bestimmt. Bei dem Kern-Mantel Modell

und der externen Mischung ergibt sich der Wert als Volumenmittel aus dem Brechungs-

index von Wasser und dem des organischen Kohlensto�s, da der schwarze Kohlensto� als

hydrophob behandelt wird.

3 Messungen aus den Laborfeuern

Im Rahmen des Projektes EFEU wurden von unseren Projektpartnern in drei Kampa-

gnen kontrollierte Verbrennungsexperimente in einem Verbrennungsofen am Max-Planck

Institut für Chemie in Mainz durchgeführt. Im Vordergrund stand dabei eine bessere Cha-

rakterisierung der physikalischen und chemischen Eigenschaften der emittierten Partikel.

Dazu wurden verschiedene Brennmaterialien � von tropischen und europäischen Hölzern

bis hin zu indonesischem und norddeutschem Torf � in einem Unterstand mit o�enem

Kamin verbrannt. Da frühere Messungen unmittelbar über dem Kamin sehr hohe Fluk-

tuationen der Aerosolkonzentration ergeben hatten, wurden die Emissionen zunächst in

einen handelsüblichen Materialcontainer (V � 32,6 m3) und von dort zu den verschie-

denen Messinstrumenten geleitet. In der ersten Messphase wurde dieser Container als

Pu�ervolumen mit konstantem Durch�uss betrieben. Anschlieÿend wurden die Container-

Zuleitungen geschlossen, um das Altern der Partikel untersuchen zu können.

Zu den gemessenen Gröÿen zählten u.a. die Konzentration von Kohlendioxid und Koh-

lenmonoxid, die Informationen über die Art des Verbrennungsprozesses (Verbrennung bei

o�ener Flamme oder Schwelen) liefern. Die Anzahlgröÿenverteilung der Partikel, Ein-

gangsgröÿe für die in Abschnitt 2 beschriebenen Rechnungen, wurde für Partikel mit

Radien zwischen 6 und 400 nm mit einem Scanning Mobility Particle Sizer (SMPS) und

für groÿe Partikel (250 nm < r < 5 �m) mit einem Aerodynamic Particle Sizer (APS)

gemessen. Informationen zu dem Ruÿ-Massenanteil � gemittelt über die Dauer der ers-

ten Messphase � sind durch die chemische Analyse möglich. Für den zum Vergleich mit

den Rechnungen ausgewählten Fall eines Eichenfeuers im nächsten Abschnitt liegt der

Ruÿanteil nach ersten Schätzungen zwischen 3 und 10% (Iinuma, 2003).

Die Messungen des Volumenstreukoe�zienten wurden mit einem integrierenden Ne-

phelometer durchgeführt und liegen an drei Wellenlängen (450, 550 und 700 nm) vor. Für



den Absorptionskoe�zienten stehen Messdaten eines Particle Soot Absorption Photome-

ters (PSAP) bei einer Wellenlänge vom 565 nm sowie Messwerte eines photoakustischen

Spektrometers (PAS) bei 532 nm zur Verfügung. Da die Einfachstreualbedo !0 nicht direkt

gemessen werden kann, wurde der zeitliche Verlauf dieser Gröÿe bei 550 nm mit Hilfe des

gemessenen Streukoe�zienten und des Absorptionskoe�zienten des PAS abgeschätzt, um

diese Gröÿe ebenfalls mit den Ergebnissen der Modellrechnungen vergleichen zu können.

Besonders vorteilhaft für den Vergleich ist dabei, dass alle Messungen mit einer hohen

zeitlichen Au�ösung von zwei Minuten durchgeführt wurden.

Bezüglich des Feuchtewachstums für das im Abschnitt 4 ausgewählte Experiment ha-

ben Messungen eines Hygroscopicity Tandem Di�erential Mobility Analyzer (HTDMA)

gezeigt, dass die Partikelradien bei 30 und 85% relativer Feuchte nur geringe Unterschiede

aufweisen. Deshalb wurde das Feuchtewachstum bei den Modellrechnungen in dem jetzt

folgenden Vergleich nicht berücksichtigt.

4 Erste Ergebnisse

Für einen ersten Vergleich zwischen den in Abschnitt 2 beschriebenen Modellrechnungen

und den EFEU-Messungen (Abschnitt 3) wurde ein Experiment aus der zweiten EFEU-

Kampagne ausgewählt, bei dem beide Verbrennungsphasen (eine Verbrennungen mit of-

fener Flamme und ein Schwelprozess) auftraten. Das Brennmaterial in diesem Fall war

Eichenholz und die Auswertungen beschränken sich auf die erste Phase der Messung, in

der der Pu�ercontainer im konstanten Durch�ussmodus betrieben wird.

Die Abbildung 2 zeigt das sogenannte Emissionsverhältnis von Kohlenmonoxid (CO)

Abbildung 2: Emissionsverhältnis von CO relativ zu CO2 für das im Folgenden betrachtete

Eichenfeuer aus der zweiten EFEU-Kampagne

relativ zu Kohlendioxid (CO2). Solche Emissionsverhältnisse lassen sich ganz allgemein

berechnen, indem man von den im Feuer gemessenen Konzentrationen eines Gases, zum

Beispiel CO, und eines Referenzgases, hier CO2, die jeweilige Umgebungskonzentration

subtrahiert und den resultierenden Wert für das betrachtete Gas durch den des Referenz-

gases dividiert (Andreae und Merlet , 2001). In dem betrachteten Fall wurden Umgebungs-

konzentrationen von 0.4 ppm für Kohlenmonoxid und 400 ppm für Kohlendioxid gewählt

(Parmar , 2003). Ist das gemessene Emissionsverhältnis von CO relativ zu CO2 kleiner als

8% handelt es sich um eine Verbrennung bei hohen Temperaturen und o�ener Flamme, in



Abbildung 3: Vergleich des Volumenstreukoe�zienten bei 550 nm. Die Modellergebnisse sind

für zwei verschiedene Ruÿmassenanteile gegeben. Zur Berechnung des e�ektiven Brechungsindex

wurde eine interne Mischung nach Maxwell Garnett (MG) gewählt.

der typischerweise der Ruÿanteil der Partikel sehr hoch ist (Lobert und Warnatz , 1993).

Bei Werten von dCO/dCO2 über 8% handelt es sich um ein schwelendes Feuer und der

Ruÿanteil der Partikel ist wesentlich geringer.

Der zeitliche Verlauf des Emissionverhältnisses in Abbildung 2 zeigt, dass es zunächst

bis etwa 11:36 Uhr eine Schwelphase gab. Die Ursache dafür waren Schwierigkeiten bei

der Entzündung des Brennmaterials, die sogar zu einem zwischenzeitlichen Erlöschen des

Feuers um 11:29 Uhr führten. Erst nach dem erneuten Entzünden um 11:32 Uhr sank

das Emissionsverhältnis stark ab und es kam ab ca. 11:36 Uhr zu einer Verbrennung mit

o�ener Flamme und hohen Temperaturen, der ab 12:02 Uhr eine erneute Schwelphase

folgte (Abbildung 2). Dies ist für den Vergleich der optischen Eigenschaften insofern von

Bedeutung, da die emittierten Gase und Partikel u.a. auch von der Art des Verbren-

nungsprozesses abhängig sind (Cofer III et al., 1991). Das beobachtete kurze Au�odern

des Feuers um 12:20 Uhr ist in den Daten leider nicht zu erkennen.

Einen Vergleich zwischen den gemessenen und berechneten optischen Eigenschaften

für das ausgewählte Experiment zeigen die Abbildungen 3 bis 5. Dabei wurden, wie in

Abschnitt 2.1 beschrieben, für die jeweiligen Modellrechnungen die Mischungsform, der

Ruÿanteil und der komplexe Brechungsindex für die Dauer des Experimentes als konstant

angenommen. Die zeitliche Veränderung der Modellwerte in den Abbildungen 3 bis 5 wird

demnach allein durch die Änderungen in der Anzahlgröÿenverteilung hervorgerufen.

Im Fall des Streukoe�zienten (Abbildung 3) ist die Übereinstimmung zwischen den

Messungen und den berechneten Werten in der heiÿen Verbrennungsphase bis 12:02 Uhr

relativ gut, aber mit Beginn der Schwelphase werden die Messwerte von den Berechnun-

gen mit einem Massenanteil des schwarzen Kohlensto�s von 20% deutlich unterschätzt.

Selbst mit einem für die Schwelphase typischerweise geringeren Ruÿanteil von 2% sind die

Modellwerte zum Teil noch viel zu gering. Betrachtet man alternativ Modellrechnungen

mit Kern-Mantel Partikeln, so ergeben sich nur bei einem Ruÿanteil von 20% etwas ge-

ringere Streukoe�zienten im Vergleich zu der Mischung nach Maxwell Garnett. Bei einer

externen Mischung verschieben sich die Modellkurven dagegen leicht nach oben.

Der Verlauf des gemessenen Absorptionskoe�zienten in Abbildung 4 zeigt eine deutli-

che Zunahme der Absorption ab 11:34 Uhr, also mit Beginn der Verbrennung mit o�ener



Abbildung 4: Vergleich des Volumenabsorptionskoe�zienten bei 550 nm. Die Modellergebnisse

sind für vier verschiedene Ruÿmassenanteile gegeben. In der linken Abbildung wurde für die

Modellrechnungen eine interne Mischung nach Maxwell Garnett angenommen, auf der rechten

Seite sind die Ergebnisse für eine externe Mischung dargestellt.

Abbildung 5: Vergleich der aus den Messungen abgeleiteten Einfachstreualbedo und den Mo-

dellergebnissen bei 550 nm. In der linken Abbildung wurde für die Modellrechnungen eine interne

Mischung nach Maxwell Garnett angenommen, auf der rechten Seite sind die Ergebnisse für eine

externe Mischung dargestellt.



Flamme. Nach dem maximalenWert von etwa 0,27 m�1 um 11:53 Uhr nehmen die Werte

kontinuierlich ab. Der erneute Anstieg gegen Ende des Experimentes um 12:23 Uhr ist

vermutlich das Resultat des kurzen Au�oderns. Vergleicht man diese Messungen mit den

modellierten Werten für eine interne Mischung, so erhält man die besten Übereinstim-

mungen in der heiÿen Verbrennungsphase für Ruÿanteile zwischen 8 und 12% (Abbildung

4, links). Im Bereich der Schwelphase sind die Ergebnisse für 4 bis 6% passender. Dies

gilt auch für Rechungen der Kern-Mantel Mischung. Im Fall einer externen Mischung

(Abbildung 4, rechts) ergeben sich dagegen Absorptionskoe�zienten, die etwa um einen

Faktor zwei geringer sind als bei den internen Mischungen. Demzufolge sind für eine gute

Übereinstimmung mit den Messungen höhere Ruÿanteile von etwa 20% erforderlich.

Die Betrachtung der gemessenen und berechneten Einfachstreualbedo hat den Vor-

teil, dass diese Gröÿe unabhängig von der Gesamtkonzentration der Partikel ist. D.h.,

die Einfachstreualbedo hängt nur noch von den physikalischen und chemischen Eigen-

schaften der Partikel ab. Der in Abbildung 5 dargestellte zeitliche Verlauf der aus den

Messungen abgeleiteten Einfachstreualbedo ist sehr stark mit der Verbrennungse�zienz

korreliert, was aus einem Vergleich mit der Abbildung 2 deutlich wird. Zunächst nimmt

die Einfachstreualbedo hohe Werte um 0.95 an, sinkt dann mit dem Einsetzen der heiÿen

Verbrennungsphase und der daraus resultierenden erhöhten Absorption bis auf 0,7 ab und

steigt im weiteren Verlauf wieder auf Werte gröÿer als 0,9 an. Auch hier ist eine Signa-

tur des kurzen Au�oderns durch eine Abnahme der Einfachstreualbedo ab 12:23 Uhr zu

erkennen.

Der Vergleich mit den Mie-Rechnungen für eine Mischung nach Maxwell Garnett (Ab-

bildung 5, links) zeigt, dass man die besten Übereinstimmungen, wie schon beim Absorp-

tionskoe�zienten, in weiten Teilen der heiÿen Verbrennungsphase für Ruÿanteile zwischen

8 und 12% erhält. Zur Modellierung der Werte in der Schwelphase bzw. der sehr geringen

Werte um 0,7 sind dagegen für die interne Mischung nach Maxwell Garnett Ruÿanteile

von etwa 2 bzw. mehr als 20% nötig. Für das Kern-Mantel-Modell liefern die Rechnungen

im Vergleich zu Maxwell Garnett etwas geringere Werte für die Einfachstreualbedo, was

auf die höhere Absorption aufgrund des Focussierungse�ektes des Mantels zurückzuführen

ist. Dieser Unterschied vergröÿert sich mit zunehmendem Ruÿanteil. Für eine externe Mi-

schung ergeben sich auch für die Einfachstreualbedo deutliche Unterschiede im Vergleich

zu den internen Mischungen. Während ein Ruÿanteil von 20% bei einer internen Mischung

ausreicht, um die niedrigen Werte von 0,7 zu modellieren, erhält man bei einer externen

Mischung mit diesem Ruÿanteil Ergebnisse, die gut zu den Messungen in der heiÿen Ver-

brennungsphase passen. Demnach muss der Ruÿanteil deutlich höher als 20% sein, um

auf Werte für die Einfachstreualbedo von 0,7 zu kommen. Dies würde zu Angaben aus

Lobert und Warnatz (1993) passen, die Ruÿanteile von bis zu 40% bei der Verbrennung

mit o�ener Flamme angeben. Bezüglich der erwähnten Schätzung des Ruÿanteils aus der

chemischen Analyse von 3 bis 10% für das betrachtete Experiment lässt sich sagen, dass

dies ein Mittelwert über die gesamte Dauer des Experimentes ist, d.h. kurzzeitig sind sehr

viel höhere Ruÿanteile durchaus denkbar. Der Vergleich zeigt auÿerdem, dass die beob-

achtete zeitliche Änderung der Einfachstreualbedo vom Modell nicht reproduziert werden

kann. Die Verwendung von gröÿenaufgelösten Daten der chemischen Zusammensetzung

erlaubt eine realistischere Beschreibung der optischen Eigenschaften der Partikel. Für zu-

künftige Studien wäre es zudem wünschenswert, die zeitliche Entwicklung der chemischen

Zusammensetzung des Aerosols zu bestimmen.



5 Zusammenfassung und Ausblick

Diese erste Studie zeigt, dass die Ergebnisse aus den Mie-Rechnungen trotz der vielen An-

nahmen recht gut mit den Messungen übereinstimmen. Im Fall des betrachteten Eichen-

Feuers haben die Modellrechnungen gezeigt, dass die Messungen der physikalischen Eigen-

schaften (Gröÿenverteilung und optische Eigenschaften) unter der Annahme einer internen

Mischung mit den Messungen der chemischen Zusammensetzung konsistent sind. Aller-

dings muss noch untersucht werden inwieweit ähnlich gute Ergebnisse mit anderen Bre-

chungsindizes und realistischen Ruÿanteilen erzielt werden können und welchen Ein�uss

das Brennmaterial hat. Sicher ist aber, dass die zeitliche Veränderung der Gröÿenvertei-

lung allein nicht ausreicht, um die zeitliche Entwicklung der optischen Eigenschaften zu

erklären. Auÿerdem sollen auch Rechnungen mit nicht-sphärischen Partikeln durchgeführt

werden. Weitere Erkenntnisse über den Ein�uss des Feuchtewachstums auf die Streuung

werden aus zusätzlichen Nephelometermessungen und deren Modellierung erwartet.
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