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Einleitung

Das spektrale Luftpaketmodell SPACCIM (Spectral Aerosol Cloud Chemistry Interaction Model; Wolke el al., 2005) ist an-
gewendet worden, um die troposphérische physiko-chemische Mutiphasenprozessierung von deliqueszenten Aerosolpartikeln
und Spurengasen zu untersuchen. Die Prozessstudien waren fokussiert auf die Wirkung der Multiphasenchemie auf das tropo-
sphirische Oxidationsbudget, sowie die daraus resultierenden Effekte auf die Konzentrationen organischer Gasphasenspurenst-
offe, auf die Fliissigphasenoxidationen organischen Verbindungen und auf die gréBenaufgeloste Prozessierung der Aerosolpar-
tikelmasse. Das Modell SPACCIM beinhaltet neben einem komplexen Multiphasenchemiemodell ein detailliertes

Organische Multiphasenchemie
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Zusammenftassung

Das gekoppelte Multiphasenchemie-Mikrophysik-Modell SPACCIM ist angewendet worden, um die troposphérische Multiphasenprozessierung wichtiger Oxidantien und insbesondere organischer Verbindungen eingehender zu untersuchen. Die Modellrechnungen zeigen u.a., dass die
die Fliissigphasenchemie ausgeprigte Effekte auf das troposphérische Oxidationsbudget sowohl unter in schwach verschmutzten als auch in stark anthropogen verschmutzten atmosphérischen Bedingungen haben kann. Folglich konnten aufgrund des verdnderten Oxidationsbudgets
zumeist unter Wolkenbedingungen beeinflusste Oxidationsprozesse in beiden Phasen beobachtet werden. Ferner zeigen die Modellergebnisse ausgeprigte Unterschiede in den Fliissigphasenoxidationsprozessen von Wolkentropfen und deliqueszenten Aerosolpartikeln. Weiterhin
weisen die Modellanalysen darauthin, dass die Fliissigphase selbst insbesondere innerhalb von feuchten Aerosolpartikeln in-situ OH-Radikale produzieren kann. Dieses Ergebnis impliziert die potenzielle Bedeutung von deliqueszenten Partikeln als reaktives Medium innerhalb des
troposphirischen Multiphasensystems zu agieren. In guter Ubereinstimmung zu den vorher durchgefiihrten Wolkenchemiestudien (Herrmann et al., 2005) konnte gezeigt werden, dass die Oxidationen in der Fliissigphase zur Bildung von substituierten Mono- und Dicarbonsiuren fiihrt,
die zur organischen Masseproduktion beitragen konnen. Dabel wurde u.a. die Oxidation von Methylglyoxal und Butendial unter urbanen Umweltbedingungen als neue wichtige OH Senke detektiert. Ferner weisen die Modellstudien auf die Bedeutung der Fliissigphasenchemie von
Dialkoholen wie Ethylenglykol als wichtige Ausgangsprodukte fiir organische Masseproduktion hin, so dass in zukiinftigen Mechanismen auch die Oxidation héherer Diole wie Propylenglykol Berticksichtigung finden muss. Abschlie3end ldsst sich sagen, dass alle bisher gewonnenen
Ergebnisse die potentielle Relevanz der Fliissigphase als reaktives Medium innerhalb der Troposphédre widerspiegeln und deren Beriicksichtigung sowie Implementierung in zukiinftigen hoherskalige Chemie-Transport-Modellen erfordern. Die Entwicklung eines verwendbaren

reduzierten Multiphasenmechanismus, welcher die Effekte von Wolken auf das Oxidationsbudget der Gasphase als auch wichtige Fliissigphasenoxidationsprozesse ausreichend beschreibt sowie dessen Anwendung innerhalb eines hoherskaligen Modells soll deshalb Ziel zukiinftiger
Arbeiten sein.

Referenzen Danksagung
Herrmann, H. et al. Atmospheric Environment 39, 4351-4363 (2005). Karl et al. Journal of Atmospheric Chemistry 55(2), 167-187 (2006) Poppe, D. et al. Journal of Atmospheric Chemistry 40, 77-86 (2001). DifsestEossghun&sgorhegl;;n “S.lrde
Pruppacher, H. R. & Jaenicke, R.. Atmospheric Research 38, 283-295 (1995). Schwartz, S. E. Chemistry of Multiphase Atmospheric Systems, 415-471 (1986). Simmel, M. et al. Atmospheric Environment 39, 4365-4373 (2005), Uhterstutz d urIc; tash 1§en dlen-
Wolke, R. et al. Atmospheric Environment 39, 4375-4388 (2005). programm der Deutschen bundess-

tiftung Umwelt (DBU).




<<
  /ASCII85EncodePages false
  /AllowTransparency false
  /AutoPositionEPSFiles true
  /AutoRotatePages /None
  /Binding /Right
  /CalGrayProfile (Dot Gain 20%)
  /CalRGBProfile (sRGB IEC61966-2.1)
  /CalCMYKProfile (U.S. Web Coated \050SWOP\051 v2)
  /sRGBProfile (sRGB IEC61966-2.1)
  /CannotEmbedFontPolicy /Error
  /CompatibilityLevel 1.4
  /CompressObjects /Tags
  /CompressPages true
  /ConvertImagesToIndexed true
  /PassThroughJPEGImages true
  /CreateJDFFile false
  /CreateJobTicket false
  /DefaultRenderingIntent /Default
  /DetectBlends true
  /ColorConversionStrategy /LeaveColorUnchanged
  /DoThumbnails false
  /EmbedAllFonts true
  /EmbedJobOptions true
  /DSCReportingLevel 0
  /SyntheticBoldness 1.00
  /EmitDSCWarnings false
  /EndPage -1
  /ImageMemory 1048576
  /LockDistillerParams false
  /MaxSubsetPct 100
  /Optimize true
  /OPM 1
  /ParseDSCComments true
  /ParseDSCCommentsForDocInfo true
  /PreserveCopyPage true
  /PreserveEPSInfo true
  /PreserveHalftoneInfo false
  /PreserveOPIComments false
  /PreserveOverprintSettings true
  /StartPage 1
  /SubsetFonts true
  /TransferFunctionInfo /Apply
  /UCRandBGInfo /Preserve
  /UsePrologue false
  /ColorSettingsFile ()
  /AlwaysEmbed [ true
  ]
  /NeverEmbed [ true
  ]
  /AntiAliasColorImages false
  /DownsampleColorImages true
  /ColorImageDownsampleType /Bicubic
  /ColorImageResolution 300
  /ColorImageDepth -1
  /ColorImageDownsampleThreshold 1.50000
  /EncodeColorImages true
  /ColorImageFilter /DCTEncode
  /AutoFilterColorImages true
  /ColorImageAutoFilterStrategy /JPEG
  /ColorACSImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /ColorImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /JPEG2000ColorACSImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /JPEG2000ColorImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /AntiAliasGrayImages false
  /DownsampleGrayImages true
  /GrayImageDownsampleType /Bicubic
  /GrayImageResolution 300
  /GrayImageDepth -1
  /GrayImageDownsampleThreshold 1.50000
  /EncodeGrayImages true
  /GrayImageFilter /DCTEncode
  /AutoFilterGrayImages true
  /GrayImageAutoFilterStrategy /JPEG
  /GrayACSImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /GrayImageDict <<
    /QFactor 0.15
    /HSamples [1 1 1 1] /VSamples [1 1 1 1]
  >>
  /JPEG2000GrayACSImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /JPEG2000GrayImageDict <<
    /TileWidth 256
    /TileHeight 256
    /Quality 30
  >>
  /AntiAliasMonoImages false
  /DownsampleMonoImages true
  /MonoImageDownsampleType /Bicubic
  /MonoImageResolution 1200
  /MonoImageDepth -1
  /MonoImageDownsampleThreshold 1.50000
  /EncodeMonoImages true
  /MonoImageFilter /CCITTFaxEncode
  /MonoImageDict <<
    /K -1
  >>
  /AllowPSXObjects false
  /PDFX1aCheck false
  /PDFX3Check false
  /PDFXCompliantPDFOnly false
  /PDFXNoTrimBoxError true
  /PDFXTrimBoxToMediaBoxOffset [
    0.00000
    0.00000
    0.00000
    0.00000
  ]
  /PDFXSetBleedBoxToMediaBox true
  /PDFXBleedBoxToTrimBoxOffset [
    0.00000
    0.00000
    0.00000
    0.00000
  ]
  /PDFXOutputIntentProfile (None)
  /PDFXOutputCondition ()
  /PDFXRegistryName (http://www.color.org)
  /PDFXTrapped /Unknown

  /Description <<
    /ENU (Use these settings to create PDF documents with higher image resolution for high quality pre-press printing. The PDF documents can be opened with Acrobat and Reader 5.0 and later. These settings require font embedding.)
    /JPN <FEFF3053306e8a2d5b9a306f30019ad889e350cf5ea6753b50cf3092542b308030d730ea30d730ec30b9537052377528306e00200050004400460020658766f830924f5c62103059308b3068304d306b4f7f75283057307e305930023053306e8a2d5b9a30674f5c62103057305f00200050004400460020658766f8306f0020004100630072006f0062006100740020304a30883073002000520065006100640065007200200035002e003000204ee5964d30678868793a3067304d307e305930023053306e8a2d5b9a306b306f30d530a930f330c8306e57cb30818fbc307f304c5fc59808306730593002>
    /FRA <>
    /PTB <>
    /DAN <>
    /NLD <>
    /ESP <>
    /SUO <>
    /ITA <>
    /NOR <>
    /SVE <>
    /DEU <>
  >>
>> setdistillerparams
<<
  /HWResolution [2400 2400]
  /PageSize [2552.315 3456.000]
>> setpagedevice


