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1 Einleitung und Aufgabenstellung

Die Atmosphére umfasd einen sehr geringen Massenanteil der Erde und kann
schnell auf natirliche und anthropagene Einflise reagieren. Zunehmend
wichtig ist es, den menschlichen Einfluss auf die Atmosphére gegenlber
natiirlichen Trends und sich daraus ergebende Anderungen des Klimas zu
erkennen und zu quantifizieren. Daflr ist es unerlasdich, das Zusammenspiel
der Atmosphére mit Ozeanen, Landolerflachen und 6kologischen Systemen im
allgemeinen zu erforschen.

Die Atmosphére ist mehr als nur die Mischung von verschiedenen Gasen. Jeder
Kubikzentimeter Luft enthdlt Hundert bis Milli onen feiner Partikel und konzen-
trierter Flissgkeitstropfchen. Laut Definition umfasg der Begriff ,,Aerosol“ die
Suspension von festen und gelosten Partikeln in einer Gasmischurng. Die
Zusammensetzung der Aerosolpartikel, die von Ort zu Ort und von Partikel zu
Partikel enorm variiert, bestimnt Interaktionen mit dem umgebenden Gas.

Aerosolpartikel spielen in der Atmosphére bedeutende Rollen: Sie transportieren
wenig fllichtiges Material Uber grofe Distanzen. Spezes wie zB. Eisen, Nitrat
oder Ammonium, konren weite Stredken lbker das Mee transportiert werden,
bevor sie aif der Wassroberflache deponieren (u.a. SCHWIKOWSKI-GIGAR
1991, SCHULZ 1993 REBERS 1997 undin einer an Nahrstoff verarmten Um-
gebung eutrophierend wirken. Sie bestimmen wesentliche optische Eigenschaf-
ten der Atmosphére. Dazu gehdrt, neben spektakuléren Sonrenurtergangen, der
Einflussauf unser Klima durch Absorption undStreuung des Sonrenli chts, wel-
ches © nu zum Tell bis zur Erdoberfladhe vordringt. Aerosolpartikel wirken al's
Kondensationskeime, auf denen sich Wolken- und Nebeltropfchen hil den.
Einige Spezes konren gas- oder partikelformig vorliegen. Ihre Vertellung tber
beide Phasen bestimmt deren Transport in der Atmosphére, da Gase und Partikel
unterschiedlich lange Aufenthaltsdauern im Aerosol haben. Und im Aerosol
finden chemische Re&ktionen statt.

Im Jahr 1999 wurde der 6.000000000ste Erdenbirger geboren! Paralel zur
immer schneller wadisenden Weltbevdlkerung nehmen Energieverbrauch,
Industriali sierung und Emissonen von Schadstoffen zu. Nadh VITOUSEK et al.
(1997 liegen derzat die anthropogen bedingten Emissonen von Stickoxiden
und Ammoniak noch in der gleichen Grofenordnurg wie die nattrlichen, stei-
gen aber an. Es wird prognostiziert, dass mit steigenden Bevolkerungszahlen
und weiterhin zunehmendem fosslen Energieverbrauch besonders in den
Entwicklungsléndern de NOy-Emissonen his zum Jahr 2020 um
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25-50% ansteigen (GALLOWAY et a. 1994. Globale Auswirkungen auf die
Atmosphére, auf das Klimaund den Lebensdandard der meisten Menschen sind
bisher nicht verlasdich vorherzusagen.

Dennoch wurde in Europain den letzten Jahren fir die wichtigsten anthropagen
emittierten Stoffe SO,, NOy und NH3 eine leichte Abnahme der Emissonen
konstatiert (EMEP 1998. Auf diesen Werten beruhende Depasitions-
abschétzungen folgen in etwa dem abnehmenden Trend.

Bidangveflugbae Datenbasis

Uberwachungsdationen, an denen (ber Jahre die amosphérischen Konzentra-
tionen gemessen werden, sind aus logistischen Griinden meistens an Land oder
an der Kuste lokalisiert. Nur wenige amosphérische Langzetmessingen wurden
bisher auf Plattformen undSchiffen in der off enen Nordseeund Ostsee durchge-
fuhrt (REBERS 1997, TAMM und SCHULZ 1999. Im Rahmen des EMEP-
Programms (Co-operative programme for monitoring and evaluation of the long
range transmisson of air pdlutants in Europe) werden seit 1979 in
einer breit angelegten Zusammenarbeit der Européischen Lander Emissons-
kataster erstellt, die Luftqualitat Gberprift und mit Modellen Transport sowie
Deposition von anthropogen emittierten Schadstoffen berechnet (z.B. EMEP
1998 und 199P Trotz Anstrengungen, an den dversen Stationen eine ver-
gleichbare Qualitat der Mesaungen zu gewéhrleisten, werden Filterhalter unglei-
cher Bauart, unterschiedliche Pumpensysteme und Filtermaterialien sowie Be-
schichtungsldsungen verwendet (z.B. EMEP 1996, so dass der resultierende
Datensatz beziglich einer vergleichbaren Qualitét kritisch betradtet werden
muss Dieses Problem betrifft weitere in dversen Projekten erstellte Daten-
sdtze, die von urterschiedli chen wissenschaftlichen Gruppen erhoben wurden.

Atmosphérische Eintrage won Sickstoffverbindungen in Nordseeund Ostsee

Fir die Nordsee insbesondere den Bereich der Deutschen Bucht (24500km?),
die durch hole Flussintrage und duch de Nahe ai industriell und landwirt-
schaftlich hochprodiktiven Landern charakterisiert ist, wurde von BEDDIG et
al. (1997 ein Stickstoffbudget aufgestellt. Beriicksichtigt wurden Stickstoff bei-
trage aus der Atmosphére, Flissen, Stromungen aus dem Ozean, Sedimentation
und Remineralisierung. Der atmosphérische Beitrag belief sich nach Hochred-
nungen aus Mesaungen auf 70000t N a” fiir den Zeitraum 1991- 1992 das snd
ca 30 % des Gesamteintrags.

In Abb. 1-1 wird der relative Stickstoffeintrag verschiedener Spezes durch
Nass und Trockendeposition gezegt, wie RENDELL et al. (1993 ihn aus Mes-



1 Einleitung und Aufgabenstellung 3

sungen fur die siidliche Nordseeextrapadli ert hatten. Danach madt die Trocken-
deposition mehr als 40 % des atmophérischen Eintrags aus. Nach Mesauingen
von SCHWIKOWSKI-GIGAR (1991) tragt die Trockendeposition mit
20 —40% zur Totaldeposition kei.

20% NH,’ 30%N03: .
NalRdeposition NalRdeposition
4%geIOSteOrg 7 il )

N-Verbindungn

NaRdepasition 2, S +
//////// Se=d ‘}'(r)o(?klzntj';positi on
9% HNO, /HHHH } m 7

Trockendepasition
‘HHHH Hﬂ b~ Trockendepasition

—1

20% NO,
Trockendepaostion

Abb. 1-1. Relativer Beitrag wesentlicher Stickstoffspezes zur Deposition in die slid-
liche Nordsee (230000kn), nach RENDELL et al. (1993.

Die Ostseeist ein Nebenmee und nu durch einen engen Durchlass tber die
Nordsee mit dem Atlantik verbundcen. Die stdndige Frischwasserzufuhr aus
Flisen, der nur gelegentliche Austausch mit Nordseevassr und de starke
Schichtung von Wasserkorpern urterschiedlichen Salzgehalts bedingen den
Brackwassercharakter der Ostsee Das Wasser in der Ostsee hat eine lange
mittlere Verweil zat von 25- 35 Jahren. Das Meaesbkosystem wird daher durch
den Eintrag von Schadstoffen besonders empfindlich getroffen.

In einem Bericht der HELSINKI-Kommisson (HELCOM 1997 wird der atmo-
sphérische Eintrag oxidierter und reduzierter Stickstoffverbindurgen in de Ost-
see (415000km?) fir die Jahre 1991— 1995 auf 274000t N a' geschétzt. Fir
die Jahre 1986—1990 ist der N-Eintrag noch mit 324000t N a* angegeben
worden. Die énehmende Deposition gilt fur die reduzierten und oxdierten
Stickstoff verbindurgen gleichermal3en undkann zum Tell durch glnstige We-
terlagen wahrend ces betradchteten Zeitraums bedingt sein.
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Aufgabenstell ungen

Aerosolforschung wird von dversen Fadrichtungen duchgefthrt. Daher war
eine interdisziplindgre und internationale Zusammenarbeit im Rahmen von
Projekten unerlasdich, zumal das bisherige Verstdndns der atmosphérischen
Prozess nicht ausreicht, um die Folgen zunehmender Emissonen und dmit
einhergehender Deposition von Schadstoffen einschétzen zu kénren. Fur die
Erstell ung und Parameterisierung von Aerosolmodell en werden akkurate Daten-
sétze bendtigt, die in aufwendigen Feldexperimenten erstellt werden missen.
Auch des gricht fir die Zusammenarbeit mit anderen Forschurgs-
einrichtungen.

In der vorliegenden Arbeit sollte die Variabilitdt der Zusammensetzung des
Aerosols in marinen Regionen der Nordsee und Ostsee beziglich der
anorganischen was<rlddlichen Inhaltsgoffe dharakterisiert werden. Besonderes
Augenmerk lag auf den Stickstoffspezes HNOs/NOs; und NHs/NH,', die ds
Nahrstoffe im Meawasser von lesonderer Bedeutung sind. Dazu sollten in den
Feldexperimenten Probenahmen mit Filterkaskaden und Denudern durchgefiihrt
werden, wie sie technisch von BEHLEN (1996 ausfuhrlich beschrieben wur-
den.

Bel der Durchfihrung wvon Intensivmeskampagnen sollten gezelt Mess
strategien getestet werden, die Untersuchungen zum Einfluss von Seesalz auf
ein kontinental und anthropagen gepréagtes Aerosol erlauben. Mesaungen auf
dem offenen Meea sind fur diese Studien besonders gedgnet, well kaum sto-
rende anthropogene Emissonen hinzukommen. Ein Schwerpurkt sollte auf die
Durchfihrung von LAGRANGE-Experimenten (Erlauterung in Kapitel 4.5) in
der Deutschen Bucht gelegt werden, um Veranderungen in der Aerosolzusam-
mensetzung beim Transport eines Luftpakets zu bestimmen. Darliber hinaus
sollten Studien tber den Austausch von Stoffen an der Grenzfladhe Luft —Meea
durch Mesaungen von vertikalen Konzentrationsprofilen durchgeftihrt werden.

Wahrend zahlreicher Messkampagnen wurden neben gezelt eingesetzten
Prozessgudien Zeitserien der anorganischen Aerosolkonzentrationen gemessen.
Die daraus resultierenden Datensétze sollten in sich konsistent sein und hn-
sichtlich Durchfiihrung und Qualitét der Probenahme dokumentiert werden, um
deren Nutzung von modelli erenden Arbeitsgruppen zu ermogli chen.

Die Bereitstellung von experimentell erhobenen Daten und die Durchfiihrung
von Prozesssudien stellen hole Qualit dtsanforderungen an Mesaungen im Feld-
experiment, da geringe Konzentrationsunterschiede leicht von Fehlern der
Probenahme tberdedkt werden konren. Mit Hilfe von Interkali brierungen sollte
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eine Fehlerabschdtzung des Probenahmeverfahrens durchgefihrt und mdgliche
Unsicherheiten beziglich der Vorabscheidung von Partikeln, der nicht-
isokinetischen Probenahme sowie des Filtermaterials beleuchtet werden. Diese
grundegenden Probleme, deren Auswirkung und desbeziglich mogliche
Untersuchungen sindin Tab. 1-1 zusammengestellt.

Tab. 1-1: Grundlegende Probleme bel der Bestimmung atmosphérischer Konzen-
trationen von anorganischen Inhaltsgoffen im Aerosol.

Fenlerqudien Detail beschreibung dy Beroffene Ma&di che durchzuflinrende
Auswirkungauf Probenahme Spezies Expeimenteund
Korrekturmal3nahmen
Aeoolkoreatration Geainge Aeosolkoreatrationen  besondrs Begtimmung assFenlas
gegeniiber Feler werden tark vom Blindvert und - NHy/NH," der Andlyseund dir Pro-
der Probenahme den Nachweisgrenzen d benahmedurch vergle-
gesamten Mehock beenfluss chende Messingn
Sammddfiziezda Patikdverlus durch golePo- FanePartikd:  AnalysevonBackup-
Probenahmefilter reweten des Partikdfiltars (NH,)>SOy, Filtern
NH/NO;
Absorption vonNH; auf NHa/ NH," Andyse des Eluats vom
Nylonfilter 3 Nylorfilter auf NH,"
Telabsorption vonSO, auf dan - SO,/ fanes Kammaveasuche
Nylorfilter ® SO L iteraturangsben
Vorabschedung Abhénggkeit der Probenahme Seesdlz, Mine  Quas-isokingtische Probe-
grober Partikd an vom Partikddurchmessr, ralstaub, nahme, Bestimnung der
Probendnlass Windgeschwindgkeit, Luftfeuch-  NaNOs Vorabschadung durch
tigkeit, Volumendromam Pro- Veagechemit grolienklas-
beneingang sfizierender Probenahme
AntdakteimProbe  Mehr- oder Mindarbefunde auf NHz/ HNOs/  Probenahme vorgegebener
nahmegeré anem Filter durch Stérung d NH/NO; Koreentratiorenim
Gas- zu Partikdgleichgawichte Labor”
Resktionen auf dem Filter HNO;, HONO, Abschadung drr Gasevor
NO,, NaCl de Filterkaskede
Probenahmeort ist Lokale Quellen bestimmen besondrs Messing vonHorizorta-
nicht reprasantativ Konzentratioren Seesalz und ockr Vetikalprofilen,
NHa/ NH," Vergldch mit Messingen
in mittlerer Entfernung
IMASIA e d. 1994 9 BEHLEN 1996 KHLYSTOV e d. 1996 ua

5 KARAKAS und TUNCEL 1997

Aus den Ergebnissen der ProzessStudien sollte @n erweitertes Verstéandnis tber
chemische und phyikali sche Vorgéange im Aerosol hervorgehen. Zusammen mit
Erkenntnissen aus der Literatur sollte die Zusammensetzung des Aerosols um-
fasend beschrieben werden. Die Auswertung der lonenbilanz sollte zau einer
anschaulichen Betrachtungsweise der Zusammensetzung von Aerosolpartikeln
oder —tropfchen fuhren, die das Wissen un chemische und phyikalische
Prozesse sowie Emisson undDeposition wiedergibt.
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2 Speziation der Stickstoff komponenten

2.1 Depositionsabschéatzung auf Basis der Aerosolkonzentr ationen

Die Stickstoff verbindurgen in der Atmosphére setzen sich aus shr unterschied-
lichen Spezes zusammen. Mit den Datensdtzen, die wéhrend zweier
intensiver Meskampagnen (19941995 in der Deutschen Bucht gewonren
wurden, haben SCHULZ et a. (1999 eine Bilanzierung der Stickstoff-
komporenten im Aerosol der marinen Atmosphére und darauf aufbauend eine
Quantifizierung des Beitrags der wichtigsten Spezes zur trockenen Depasition
vorgenommen (Abb. 2-1).

Konzentration im Aerosol Trockendeposition
[nmol m'3] 100% 100% [umol m?d ™
133 mmm —— NO 8.1
—— NO, ~ 24,6
1873 /
HNO,
e 65.9
285 N
50.9 — NO,>1 pum —
257 I — NO;< 1um — m==x 44

535 —— NH, 462

1777 — NH, —— . 30.7

Abb. 2-1: Anteile der hdufigsten Stickstoffverbindungen und —onen im Aerosol, ge-
messen auf dem Forschungsschiff in der Deutschen Bucht 19941995 sowie ihr Beitrag
zur trockenen Deposition.

Emissonen der Stickoxide NO und NO, (NOy) sowie NH3 sind weitgehend
anthropogenen Ursprungs. Sie unterliegen in der Atmosphére physikalischen
und chemischen Prozessen, aus denen ein komplexes luftchemisches Gleichge-
wicht hervorgeht. Abhéngig von ihrer Wasserl6sli chkeit, ihres Diff usionskoeffi-
zienten oder der Mas® des Partikels, in dem sie vorliegen, verbleiben de
N-Spezes unterschiedlich lange im Aerosol. Es zegt sich, dassdie Stickoxide,
welche ca 1/3 der N-Verbindurgen ausmaden, einen nu sehr geringen Beitrag
zur Deposition liefern. Thre lange Aufenthaltsdauer im Aerosol bewirkt dagegen
eine weite Verteilung bis in entfernte, vom Menschen weitgehend unteantrad-



2 Spezation der Stickstoffkomponente 7

tigte Gebiete. Weil die Stickoxide wenig wassrloslich sind, ist die phao-
chemische Bildung von gasformiger HNOs, die schnell welter zu partikuldrem
NO; reaiert, fur die Auswaschurng der oxidierten N-Verbindurgen aus der
Atmosphére bedeutend. HNO; ist sehr gut wasserlGslich und reagiert schnell .
Grobes Nitrat, welches aus der Re&ktion von HNO; mit Seesalz oder Mineral-
staub entsteht, hat eine kurze amosphérische Aufenthaltsdauer und liegt daher
nur in geringen Mengen im Aerosol vor, madit jedoch mehr als 1/3 der
trockenen Stickstoff depasition aus. Im Feinstaub (< 1 um) liegt NO5™ al's wenig
stabiles NH4NO; vor, das abhangig von Luftfeuchtigkeit und -temperatur in de
Gase HNO; undNH3; dissoziiert (STELSON und SEINFELD 19832).

NHz undNH,4" tragen mit mehr als 1/3 zu den N-Spezes bei. Wahrend de Base
NH; duch Neutralisation atmophérischer Sauren und auf Grund sehr guter
Was=rl0dlichkeit schnell deponert und daher eine relativ kurze Aufenthalts-
dauer im Aerosol hat, wird de Feinstaubkomporente (NH,).SO, hauptsadlich
durch Nassleposition ausgewaschen und lat eine langere mittlere Lebensdauer
im Aerosol.

In der Bilanz wurde das shr stabile Distickstoffoxid N,O, das aus diffusen
anthropogenen Quellen freigesetzt wird, nicht bertcksichtigt, da e in der
Troposphére, im Gegensatz zur Stratosphére, keine bedeutende Rolle spielt
(VITOUSEK et al. 1997).

Mittlerweil e zechnet sich ab, dass organische Stickstoff verbindurgen ebenfalls
signifikant zum atmosphérischen Budget beitragen. An der Nasslepasition sind
die gelosten organischen Stickstoffverbindurgen mit 31 —-88% in Neusedand
(TIMPERLEY et a. 1985 und mit nur 4% im Bereich der Nordsee
(RENDELL et a. 1993 Abb. 1-1) beteili gt.

2.2 Umwandlungspr ozesse im marinen Aerosol

Besondere Beaditung finden in den letzten Jahren de Red&ktionen von freien
atmosphérischen Sauren (HNOj3, H,SO,) mit Seesalzagosol, bel denen HCl von
weniger flichtigen Sauren aus dem Aerosoltropfchen nadh folgenden Redkti-
onsgleichurgen verdrangt wird:

NaCl + HNO3; — NaNOs + HCl
NaCl + H,SO, - N&SO, + 2 HCI
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In Tab. 2-1 wird ein Uberblick einiger experimentell ermittelter Daten beziglich
des Cl"-Verlustes in Seesalzaegosol fur verschiedene Regionen gegeben.

Die Massnverteilung von NOz und Nicht-Seesalz-Sulfat (NS-SO,*) in groben
Partikeln geht mit der Oberfladhenvertellung von Seesalz anher (z.B. HARRI-
SON undPIO 1983 MAMANE und GOTTLIEB 1992. Dieser Zusammenhang
lasg vermuten, dassdie Austauschreaktion an der Partikel oberfl&dhe stattfindet.

TEN BRINCK et al. (1997) erkléren dem widerspredhend, dassdie Substitution
von ClI" duch HNO; hauptsddilich in Partikelgrofen von 1—2 um, der Aus-
tausch duch H,SO, in feineren Partikeln von 05 — 1 um stattfindet. Diese Ab-
hangigkeit der reagierenden Saure von der Grofenvertellung des Seesalzes wird
auch in den Ergebnissen von PIO und LOPES (1999 reflektiert (Tab. 2-1).
Demnadh kann eine von der Oberfladhe bestimmte Reaktion richt gleicher-
mal3en bel der Substitution duch beide Sduren stattfinden. TEN BRINK (1998
untersuchte die Re&ktion von Seesalzpartikeln mit HNO3; bzw. H,SO, in einer
Aerosolkammer. Die Substitution duch HNO; erfolgte langsam mit der Frei-
setzung von HCI as geschwindgketsbestimmendem Schritt. Die Reéktion
konrte nur an Aerosoltropfchen beobaditet werden und war unerwartet nicht
abhangig von der Grolenvertellung. Anders die Reegtion von Seesalz mit
H,SO,, sie wird von der Partikelgrofée beanflusg. Daraus folgt, dassfir diesen
Fal der Transport der Sdure aim Partikel der geschwindigkeitsbestimmende
Schritt ist. Die anschlief3ende Substitution erfolgt schnell und irreversibel. Zu-
sétzlich kann NO3;™ aus feinen Seesalzpartikeln von kondensierender H,SO,,
ahnlich wie CI', verdréngt werden. Das unterschiedliche Verhalten beider Sau-
ren begrindet TEN BRINK (1998 mit der Tatsadhe, dass HNO; als Gas und
H,SO, vorwiegend in Tropfchen kondensiert im Aerosol vorliegen. Die unter-
schiedlichen Grofenverteilungen von NaNO; und Na,SO, werden danadch nu
durch de Re&tionvon Seesalz mit H,SO, bestimmt.

In feinen Seesalzpartikeln (< 1 um AD) haben PIO et al. (1996 im Winter einen
mittleren Chloridverlust von 16% und im Sommer von 94% bestimmt (siehe
auch PIO und LOPES 1998. Den grofen saisonalen Unterschied erkléren sie
mit einem hoheren Dampfdruck der HCI bel hoher Umgebungstemperatur und
geringerer relativer Feuchtigkeit wahrend der Sommermonate. Zusétzlich
konnen hohere HNO3-Vorkommen im Sommer den CI™ -Verlust verstarkt haben.

Bel der Aerosolprobenahme mit Filtern kann eine chemische Regktion mit
bereits abgeschiedenen Partikeln auf der Filteroberflade tber die Probenahme-
dauer nicht ganzlich ausgeschlossen werden. Daher sind pasitive Artefakte
beziglich der Re&ktion von Seesalz mit anthropagenen Gasen moglich. Bel
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Probenahmen mit Impaktoren und anschlief3ender Bestimmung der Einzd-
partikel z.B. mittels eines Elektronenmikroskops und energiedispersiver Ront-
genstrahlanalyse wird deser Fehler weitgehend vermieden. In anthropogen
belasteten Luftmassen wurde auch auf diese Art eine grof®e Anzahl von Seesalz-
partikeln bestimmt, in denen CI" vollstandig durch NO;™ verdréngt war (z.B.
ROTH und OKADA 1998 MAMANE undGOTTLIEB 1992.

Tab. 2-1. Experimentelle Daten und Erkenntnise aur Redktion von Seesalz mit
atmosphérischen Sauren.

Ort Cl-Vealus  NaNG; NaSO,  Autoren
[%] [Mgm?  [nAgn]

Areso, portugiessche > 2um, Sommer 24 523 347 POund
Atlantikkiiste < 2um, Sommer 67 204 501 LOPES (1999

> 2um, Winter 4 133 37

< 2um, Winter 9 80 21
Mamodsro, > 2um, Somme 60 340 158
24kmlandanwarts < 2um, Sommer 81 9.0 182

> 2um, Winter 10 89 13

< 2um, Winter 44 9.2 42
O. Bairro, > 2um, Somme 68 267 130
30kmlandanwarts < 2um, Sommer 86 133 232

> 2um, Winter 20 128 36

< 2um, Winter 48 9.6 45
KigeNordfinnand ~ 35—75um 43+32 CI-ValugdurchSO?, KERMINEN

1.8-35um 65+29 NO;sowiezugaingem e d. 1998b

Antell MSA', Oxaat,

0.94 - 18um 90+ 17 Maloret, Sucdrat

<1lum ~100
Kuste Siidfinfland >10pum ~30 Cl-VelusausSeesalz  KERMINEN
bd Hdsinki ~1pm >05 undMingalsaubdurch e a. 1997

SO, undNO;

Puerto Rico, Karibik 7-25 MARTENS
Bucht von 6—90 ed. (1973

San Francisco

Die Bedeutung dieser Reétion fur die Aufenthaltsdauer der oxidierten Stick-
stoffverbindurgen im Aerosol ist in der Literatur umstritten. Die NOy-
Verbindurgen liegen lange im Aerosol vor und werden daher weit transportiert.
Mit der Bildung von HNO; entsteht eine rektive Spezes, die gut wasserldslich
ist und schnell deponiert. Ihre Re&tion zu groben NaNOs-haltigen Partikeln
kann de Deposition der oxidierten N-Verbindurgen verzogern oder beschleuni-
gen. Nach LAMMEL (1997 ist die Verweildauer der Stickoxide und ihrer
Folgeprodikte im Aerosol auf Grund einer erh6hten Depositionsrate von groben
NaNOs-Partikeln verkiirzt. Modellrechnurgen von PRYOR und SORENSEN
(1999 ergaben - abhéngig von der Windgeschwindigkeit u - ein variierendes
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relatives Depositionsverhalten von NaNOjs zur freien HNO;. Danadh deponert
HNO; nu be sehr geringen oder sehr hohen Windgeschwindigkeiten
(u<35ms"’ oder u>10ms") langsamer als NaNOs-Partikel. Fir mittlere
Windgeschwindigkeiten von 35<u<10ms’ berechneten sie éne geringere
Depositionsgeschwindigkeit der NaNOs-Partikel (3.2 um GD) gegentiber der
frelen Saure. Diese Windverhdtnisse herrschen haufig vor und heben de
Vertellung der oxidierten N-Spezes in weiter entfernte Gebiete aur Folge.

Eine &nliche Austauschregtion wird auch zwischen Mineralstaub undatmo-
sphérischen Sauren beobaditet, wobei Ca(NO;), oder CaSO, entstehen
(HARRISON und KITTO 1990 DENTENER et al. 1996 PAKKANEN 1996
LI-JONES und PROSPERO 1998. Diese Red&ktion gewinnt an Bedeutung,
wenn kein Seesalzagosol prasent ist. Es ist bisher nicht eindeutig geklért, mit
welcher Spezes atmosphérische Sauren reagieren, wenn ein gemischtes Aerosol
mit Mineralstaub undSeesalz vorli egt.
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3 Probenahme- und Analysetedhniken

Die engesetzten Probenahmeverfahren sowie die darauffolgende Analytik zur
Bestimmung der wasserloslichen Aerosolbestandteile und der gasférmigen
Salpetersdure und Ammoniak sind in der Literatur beschrieben, wurden bereits
fruher im Arbeitskreis optimiert und erfolgreich eingesetzt (SCHWIKOWSKI-
GIGAR 1991 SCHMOLKE 1994 BEHLEN 1996. Es wurden Filterkaskaden
und Gasdiffusionsabscheider, sogenannte Denuder, angewandt, mit denen de
Bestandteile des Aerosols diskontinuierlich Gber ein  bestimmtes Probe-
nahmeintervall integriert gemessen werden konren. Fur die separate
Bestimmung der partikuléren undgasformigen Bestandteile wurden dese Ted-
niken urterschiedlich miteinander kombiniert.

Es wird hier ein kurzer Uberblick der angewandten Probenahme- und cer
anschlief3enden Anaysemethoden gegeben, die fur unterschiedliche Probe-
nahmestrategien eingesetzt wurden (siehe Abschnitt 4). Detallli erte Betradht-
ungen zur Prazasion und Reprasentativitat der durchgefiihrten Probenahmen
erfolgen in Abschnitt 5.

3.1 Probenahme des Aerosols mit einer Filterkaskade

Die Probenahme mit der Filterkaskade (FK) ist eine filtrierende Sammeltechnik
fur die Gesamtheit der partikuldren und gasformigen Bestandteile des Aerosols
(z.B. HARRISON und KITTO 1990. Fur diese Arbeit wurden aus PTFE
gefertigte Filterkaskaden verwendet, wie sie von BEHLEN (1996 konzipiert
wurden (PLATE 1999. Die anstromende Luft trifft zuerst auf einen Partikel-
filter aus PTFE, an dem partikuldre Bestandteile aurtickgehalten werden. Saure
Gase wie HNO; und HCI absorbieren auf dem nadhfolgenden, basisch wirken-
den Nylonfilter, und NH3 wird schliefdich auf einem letzten, mit Phaspharséure
impréagnierten Papierfilter abgeschieden. Eine Ubersicht der verwendeten
Filtermaterialien und aren Vorbehandung ist in Tab. 3-1 gegeben.

Neben den gasformigen Substanzen im Aerosol werden auf dem basisch
wirkenden Nylon- und dem sauer beschichteten Papierfilter auch Dis®ziations-
prodikte der Partikel vom PTFE-Filter abgeschieden. Gleichzetig ist es mog-
lich, dass auf bereits abgeschiedenen Partikeln Gase ésorbieren und somit
erhdhte Konzentrationen auf dem PTFE-Filter analysiert werden. Diese soge-
nannten Artefakte madien es unmoglich, alein mit einer Filterkaskade die
partikuldren Konzentrationen und de der Gase sicher zu bestimmen (APFEL
et al. 1980 HARRISON et al. 1990.
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Tab. 3-1: Filtertypen und deren Vorbehandlung im Rahmen der Beabeitung verschie-
dener Projekte.

Fitetyp Frma Porewdte Vorbenandung Projekt
[um]
PTFE  Sartorius 045 kene KUSTOS 199496
50 kere dleandaren
Nylon  Sartorius 045 kene KUSTOS,
BAEX 1994
gewaschen mit CO,?/HCO; Puf-  KUSTOS 199596,
ferlésung ASEPS1994
Gdman 10 kere dleandaren
Papier  Whatman41 imprégniert mit 0.5 ml 5 %iger KUSTOS,
HsPO,-L6sung BAEX 1994
gewaschen, imprégnet mit 0.5 m aleandaren
5 %iger HiPO,-LGsung

Im Laufe der Arbeit wurden kleinere Anderungen des Verfahrens eingefiihrt. So
wurde versucht, den Volumenstrom durch de Filterkaskade a1 erhGhen, indem
der Filterwiderstand verringert wurde. Dafur wurden Partikelfilter mit einer gro-
[Reren Porenweite von 5pum angewandt. Eine Abschatzung moglicher Verluste
an kleinen Partikeln, die aif dem Partikelfilter nicht zurickgehalten werden
konren, wird in Kapitel 5 gegeben. Aus dem gleichen Grund wurde zau Nylon-
filtern mit Porenweiten von 1um gewedhselt. Diese Filter erwiesen sich gleich-
zdtig as blindwertarm (Tab. 5-1), wodurch sich die reinigende Vorbehandung
ertbrigte.

Die Ansaugoffnung der Filterkaskade zegt bei der Probenahme senkredht nach
unten. Um Verwirbelungen im Probeluftstrom und damit das Abscheiden von
Gischt, feinen Nebel- oder Regentropfen auf dem Partikelfilter zu vermeiden,
bestanden de Ansaug6ff nungen einheitli ch aus 10 cm langen PTFE-Stutzen mit
einem Innenduchmesser von 4cm (PLATE 1995, womit eine Laminarisierung
des Probeluftstromes erzielt werden sollte, bevor dieser auf den Partikelfilter
trifft.

Die Probenahme mit der Filterkaskade efolgte meistens tiber 12 Stunden, vari-
ierte jedoch je nach logistischem oder experimentellem Bedarf zwischen 6 und
45 Stunden. Nadh der Probenahme wurden de Filter einzen in Polypropylen-
Proberéhrchen verschlossen und s zur Analyse im Kihlschrank aufbewahrt.
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Die amosphérische Konzentration einer bestimmten Komporente setzt sich aus
der Summe der fir die drei verschiedenen Filter einzen gemessenen Konzen-
trationen einer Kaskade unter Bericksichtigung des Probenahmevolumens
zusammen.

3.2 Separ ate Probenahme der Gase HNO; und NH; sowie
der Aerosolpartikel

Bel der Probenahme mit Filterkaskaden konren partikuldre und gasférmige
Bestandteile des Aerosols nicht sicher getrennt voneinander bestimmt werden.
Daher werden kombinierte Probenahmen mit Filterkaskaden und Anndar-
Denudern angewandt. Zunadst wurde in dieser Arbeit die Denuder-Diff erenz-
Methode a@ngesetzt, bel der die Konzentrationen gasformiger HNO3, NH3; und
auch HCl durch Differenzbildung der Konzentrationen, bestimmt in einer
Filterkaskade ohre Denuder und einer Filterkaskade mit Denuder, ermittelt
werden (Tab. 3-2). Besonders in Reinluftgebieten mit niedrigen atmosphéri-
schen Konzentrationen resultiert dabei, bedingt durch de Fehlerfortpflanzung,
ein grof¥er Fehler (BEHLEN 1996. Durch den Einsatz von einer Filterkaskade
und zwei Annuar-Denudern, die hinsichtlich HNO; bzw. NH; analysiert
werden, konrte der Fehler der Probenahme gesenkt werden (Tab. 5-5).

Tab. 3-2. Beredhnung der Partikel- und Gaskonzentrationen bei der Denuder-
Differenz-Methode und der Annular-Denuder-Methode.

Denuder-Differenz-Methock Filterkaskade/ Anrular-Denuder
HNO; NO; NH, NH," |[HNO; NO; NH, NH,"
Berechnung FK-FKp  FKp FK-FKp  FKp D FK-D D FK-D

FK: X (Koreetration dr Komporente, bestimnt in einer Fil terkaskade ohre Denuder)
FKp: X (Koreetration partikuldrer Komporenten, bestimnt in der Filterkaskade hinter zwe Denudern)
D:  Koreetration direkt bestimnt mittds Anrular-Denuder

Anndar-Denuder

Zur Probenahme von Gasen wurden Ringspalt-Gasdiff usionsabscheider, soge-
nannte Annuar-Denuder, verwendet, bei denen sich das Verhdltnis der
beschichteten Denuderoberflache aim Probevolumen glinstig auf die Sammel-
effizienz auswirkt. Die Probeluft stromt laminar durch einen Denuder, dessen
Wandurgen beschichtet sind und @durch as Senke fir die untersuchte
gasformige Komporente wirken (Tab. 3-3). Well Gase grolere Diffusions
koeffizienten als Partikel haben, werden sie an den Wandurgen absorbiert,
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wahrend Partikel im Luftstrom verbleiben. Die Dimensionierung der Annuar-De-
nuder geht auf eine Berechnurg von POSSANZINI et a. (1983 zurtick.

Tab. 3-3: Verwendete Beschichtungsésungen fur Annular-Denuder (AD) zur
Absorption von Salpetersaure und Ammoniak, bzw. fir Annular-Denuder zur Vorab-
scheidung bei der Denuder-Differenz-Methode (DDM).

Beschichtungd Gsung Probeges
2%igNaCl, 1 %ig Glycain, SO, (Korngd3e0.45 pum) HNO; (AD)
2%igMQgO, 1 %ig Glycerin HNO; (DDM)
2 %ig Zitrorensiure, 1 %ig Glycerin, SO, (Korng6ie 0.45 um) NH; (AD)

2 %ig Zitrorensiure, 1 %ig Glycerin NH; (DDM)

Der Beschichtung wird Glycerin zugesetzt, um die Wandurgen der Denuder
wahrend der Probenahme leicht feucht zu halten undeine optimale Absorption
der Gase a1 gewéhrleisten. Damit die Beschichtung auch bei sehr hoher Luft-
feuchtigkeit, wie in der marinen Atmosphére haufig vorkommend, an den Wan-
dungen der Denuder haftet, wird fein gemahltes SO, in der Beschichtung einge-
setzt.

Mit Hilfe von kritischen Dusen wurde @n laminarer Probeluftstrom von
ca 7L min" im Denuder gewshrleistet. Zur Beruhigung der Probeluft wurde die
untere Off nung der Denuder wahrend der Probenahme durch ein Polypropylen-
R6hrchen verléngert. Damit sollten Kontaminationen durch Partikel und feine
Tropfchen infolge von Verwirbelungen im Denudereinlass vermieden werden
(Kapitel 5).

Die amosphérische Konzentration des untersuchten Gases ergibt sich drekt aus
der Analyse des Denudereluats unter Berticksichtigung des Probenahme-
volumens (Tab. 3-2).

Denuder-Differenz-Methode

Bel der Denuder-Differenz-Methode wird de Konzentration von Gasen Uler
eine Kombination von zwei Annuar-Denudern und zwei Filterkaskaden
bestimmt (SHAW et al. 1982 FORREST et a. 1982. Hinter zwei in Reihe
geschaltete Annuar-Denuder zur Abscheidung von NH; und HNO3; werden mit
einer Filterkaskade die partikuléren Bestandteil e des Aerosols einschliefdich der
Dissziationsprodukte vom Partikelfilter gesammelt. In einer zweiten, parall el
laufenden Filterkaskade wird gleichzeatig das gesamte Aerosol einschliefdlich
der gasformigen Anteil e gesammelt.



3 Probenahme- und Analysetechniken 15

Ohne ene Analyse der in den Denudern abgeschiedenen Gase kann man dann
aus der Korzentrationsdifferenz beider Filterkaskaden den gasférmigen Antell
in der Probeluft berechnen (Tab. 3-2) (SHAW et a. 1982 PLATE 1995
BEHLEN 1996.

Probenahme von Aerosolpartikeln

Die Aerosolprobenahme mit der Filterkaskade emdglicht, wie bereits erwahnt,
die Bestimmung der Konzentrationen von Gasen und an Partikel gebundenen
Substanzen, separiert diese jedoch nicht. Erst Giber eine Kombination von Filter-
kaskaden und Denuder ist es moglich, den partikuléaren Antell einer fllchtigen
bzw. reaktiven Substanz im Aerosol zu bestimmen.

Filt erkaskade und Annuar-Denuder

Uber die parallele Probenahme mit
zwei  Anndar-Denudern  (HNOg,
NH3) und einer Filterkaskade
(Abb. 3-1) 1&8s4 sich de Konzentra-
tion von partikulzrem NOz (NH4")
aus der Differenz des gesamten
Nitrats, bestimmt mit der Filter-
kaskade, und ks gasformigen HNO;
(NH3), gemessn mit dem Anndar-
Denuder, berechnen (Tab. 3-2).

Abb. 3-1: Probenahme mit einem
Annular-Denuder (AD) und einer
Filterkaskade (FK) in einer nach unten
offenen Holzummantelung, die ds
Wetterschutz dient und zum Proben-
wedhsel gedffnet werden kann.

Denuder-Differenz-Methode

Bel der Denuder-Diff erenz-Methode werden mit einer Filterkaskade hinter zwei
Annudar-Denudern zweifellos nur die partikuldren Bestandteile des Aerosols
sowie deren Disoziationsprodukte gesammelt (Tab. 3-2). Grobe Partikel gehen
wegen der langen Laufstredke fur die Probeluft undefiniert verloren.
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Bestimmung des Probevolumens

Zum Ansaugen der Probeluft wurden Filterkaskaden und Denuder Uber ein
Schlauchsystem mit einer einzigen Kohleschieberpumpe der Firma BECKER
(maximal 6 mé/h, -860 mbar) verbunden. Fir paralel arbeitende Filt erkaskaden,
mit und ohre vorhergehenden Denudern, ergaben sich daher streng kohdrente
Pumpenleistungen. Der Volumenstrom wurde fir jede Filterkaskade und jeden
Annuar-Denuder einzen mit kritischen Dusen geregelt undim Labor mit Hilfe
eines Rotameters (ROTA, L 63) Uberpriift. Das gesamte Volumen der Probel uft
wurde Uber eine Gasuhr mit Temperaturfhler hinter der Pumpe bestimmt und
auf 25°C korrigiert.

Wahrend der KUSTOS-Experimente trat ein relativ hoher Filterwiderstand in
den Filterkaskaden auf, und de kritischen Dusen arbeiteten nicht im optimalen
Unterdruckbereich, so dass der Volumenstrom mehr durch de Bauweise der
Filterkaskade und de Porenweite der angewandten Filter als von der kritischen
Duse bestimmt wurde. Fur diese Experimente wurde das Volumen der Probe-
nahme aweier parall eler Filt erkaskaden daher mit einer Gasuhr hinter der Pumpe
gemessen undauf 25°C normiert. Mit dem Verhdtnis der Durchfliise beider
Filterkaskaden wurde anschlief3end das Volumen der Probenahme fir die en-
zdne Filterkaskade berechnet. Fur weitere Experimente wurden Filter mit gro-
Reren Porenweiten benutzt (Tab. 3-1), woduch der Stromungswiderstand in
einer Filterkaskade sank und d&r Volumenstrom tatsaclich duch de kritischen
Dusen bestimmt wurde.

Waéhrend der Meskampagne in Preila (Litauen) 1996 wurden de Volumen-
strome @nes Schlauchsystems mit einer Filterkaskade und zwei Anndar-
Denudern zusétzlich am Einlass mit einer geachten Gasuhr (SCHLUMBER-
GER, Vi = 1.6 m® h'™) vom schwedischen Umwelti nstitut (1VL) tiberpriift. Die
Durchsétze wichen um ca 1 % fir die Anndar-Denuder und un ca 3 % fur die
Filterkaskade von den im Labor mit dem Rotameter ermittelten Durchsétzen ab.

3.3 Mesaung der Gr 6l3enverteilung der Komponenten des Aerosols mit
dem BERNER-Impaktor

Die Grofenverteilung der Bestandteil e des Aerosols zwischen mittleren Durch-
messrn von 002 —11.3 um wurde mit einem 10-stufigen Unterdruck-Impaktor
(LPI 25-14) nach BERNER bestimmt, dessen Funktionsweise sehr anschaulich
bei SCHMOLKE (1999 erklart ist. Der Volumenstrom wird duch eine kriti-
sche Diise an Impaktorausiassauf genau 2512 L min™ bei 20°C und 1013mbar
geregelt. Die Probenahme afolgte auf Polycarboretfiltern (Nucleopareld) mit
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einem &aufleren Durchmessr von 76 mm, einem ausgestanzten Innendurch-
messer von 32mm und einer Porenweite von 02 um. Fir eine Vergleichs
mesaung im Rahmen des KU STOS-Projektes undfir die BASY S LAGRANGE-
Experimente wurden Leihgeréte der selben Bauart vom Fraun-hofer Institut fir
Toxikologie und Aerosolforschung in Hannover eingesetzt. Die Anzahl der Pro-
ben wurde wéahrend der BASY S LAGRANGE-Experimente auf adt Impaktor-
stufen fur mittlere Partikeldurchmesser von Q087 —113 um reduziert. Mogli-
che Mehr- und/ oder Minderbefunde durch de Art der Probenahme mit einem
BERNER-Impaktor sind ausfuhrlich bei SCHMOLKE (1994, TEN BRINCK et
al. (1997, KERMINEN et al. (19971 beschrieben.

3.4 Probenaufar beitung und chemische Analyse

Die Proben wurden nadh Mdgli chkeit bis zur Laboranalyse im Kiihischrank auf-
bewahrt. Die PTFE-, Papier- und Polycarboretfilter wurden mit ca 12ml
entionisiertem Wasser (SERALPUR) und de Nylonfilter mit ca 10ml einer
CO5*/HCO5 -Pufferlosung (2.5 mmol/0.75mmol) fir 45Minuten im Ultra-
schallbad extrahiert (SCHWIKOWSKI-GIGAR 199]). Die Annudar-Denuder
wurden mit ca 10 ml entionisiertem Wasser (SERALPUR) tiber 30 Minuten in
einer Schittelmaschine extrahiert. Vor der Analyse wurden de Extrakte der
Papierfilter sowie die der Anndar-Denuder filtriert, um Papierfasern bzw. SO,
aus der Losung zu entfernen.

Bel alen eingesetzten Analysemethoden wurde darauf geaditet, dass $ch de
Prazsion und de Richtigkeit der Analyse fir verschiedene Proben entsprecen.
Um eine bestmdgliche Vergleichbarkeit korresponderender Proben mit nur
geringen Konzentrationsunterschieden (Hohenprofil, bzw. LAGRANGE-
Situation) zu erzielen, wurden zusammengehérige Proben in Serie analysiert.

Matrixeff ekte wurden vermieden, indem die Kalibrationslosungen den Proben
entsprechend zubereitet wurden. Dies galt fiir die Eluate der Nylorfilter (CO3”
/HCO; -Pufferlésung) und de sauren Losungen der Papierfilter und NHs-
Denuder (H3PO,, Zitronensaure). Alle Analysen wurden zweifadch durchgefihrt.

I onenchr omatogr aphie

Die Extrakte der PTFE-, Nylon- und Polycarboretfilter wurden an einem lonen-
chromatographen mittels Leitfahigkeitsdetektion (Fa. DIONEX, Modell CDM-
1) hinsichtlich der Anionen CI", NOs und SO,” bestimnt. Die Lésungen der
NaCl-beschichteten HNOs-Denuder wurden tber UV-Detektion (Fa. SHIMAD-
ZU, SPD-6AV) auf NO3 analysiert, um den Einflussder Chloridmatrix auf die
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Nitratbestimmung auszuschlief3en. Verwendet wurden Chromatographiesaulen
vom Typ DIONEX AS9-SC 4 mm mit einer Vorsaule vom Typ AG9-SC 4 mm.
Zur Verbeserung des Signal-UntergrundVerhdtnisses wurde an ASRS I-
Suppresor benutzt. Eine Pumpe der Firma THERMO SEPARATION PRO-
DUCTS (TSP CONSTRA METRICO 3200 gewéhrleistete ane Eluenten-
Fli eRgeschwindigkeit von 2 mL min™. Die Probenaufgabe afolgte tiber einen
Autosampler (TSP SPECTRA SERIES AS 100), wobei nad jewells 8-12 Pro-
ben eine lineae 3-Punkt-Kalibration duchgefihrt wurde. Die Datenaufnahme
und Auswertung der Mesaungen erfolgte Uber das Programm DART (Discrete
Analyticd Reseach Tod), welches von WAGNER (1993 im Rahmen einer
Diplomarbeit erstellt worden war. Nadh Durchftihrung einer Untergrundkorrek-
tur wurden de Mesaungen uker die Pe&kflachen ausgewertet. Eine ausfuhrliche-
re Beschreiburng der lonenchromatographie, der verwendeten Geratekomporen-
ten und ar Auswertung mittels DART kann bei DORN (1997 und REBERS
(1997 nadhgelesen werden.

Ammonium-Bestimmung mittels der Flief3inj ektionsanalyse

Die Mehrzahl der Probeldsungen wurden mittels einer Gasdiffusionsmethode
mit phaometrischer Detektion am Flief3injektionsanalysator (FIA) der Firma
ISMATEC auf ihren Gehalt an NH," untersucht. Durch Zugabe von Natron-
lauge aur Probelosung wird Ammoniak aus der Probeldsung verdrangt und
gelangt durch eine PTFE-Membran in eine pH-Indikatorlésung (Bromkresol pur-
pur). Die Farbdnderung wird phdometrisch bei 570 rm bestimmt und Uler die
Pe&khohe ausgewertet. Kalibriert wurde das System fir einen Kornzentra-
tionsbereich zwischen 0.1 und 20 mg L™ tiber einen Polynom 2. Grades (FUNK
et a. 1985. Die gesamte Methock ist ausfihrlich ba TAMM (19969 und
besonders bei REBERS (1997) beschrieben.

Ammonium-Bestimmung mittels der Photometrie

Um das grof¥e Probenaufkommen zu bewadltigen, wurden de PTFE-Proben des
2. BASYS-Experimentes (1998 unter Verwendurg eines UV-Photometers
(PERKIN ELMER Lambda 2) unter Einsatz der BERTHELOT-Reé&ktion analy-
siert. Dabei wird de Bildung eines Indoplend-Farbstoffes mit einem Absorp-
tionsmaximum von A = 660 nm bestimmt (DRECKMANN 1992 TAMM 1996.
Die Auswertung erfolgte nach einer 5-Punktkalibration mit Konzentrationen
zwischen Null, 0.1 und 15 mg L™ mit Hilfe énes Polynoms.
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Atomspektr ometrische Verfahren

Die Eluate der PTFE-Filter und der Impaktorproben wurden am Flammen-
Atomabsorptions-Spektrometer (PERKIN ELMER, Typ 5500 auf die Kationen
Na', K*, C&" und Mg®* vermessn. Eine gute Beschreibung der atomspektro-
metrischen Methoden gibt SCHNEIDER (1987).

Nachweisgrenzen

Die Nadhweisgrenzen der chemischen Analyse ener wéasserigen Probeldsung
wurden als 3fache Standardabweichung der Konzentrationen von 10Messungen
einer Blankldsung ermittelt (Tab. 3-4) und zum besseren Vergleich mit Aerosol-
mesaungen auf ein Probenahmel uftvolumen entspredhend einer Sammelzat von
ca 14 Stunden ungeredhnet.

Tab. 3-4: Nadhweisgrenzen (3*O1o-siankioang [NMol m®] der analytischen Methoden,
errechnet fir ein Probenahmevolumen von 10 m® (FK) bzw. 7 m® (D).

Komporerte Na' | K" | c& | Mg® | NH,” | CI' | NOs | SO
Probertréger \ Methoce AES | AES | AAS| AAS| FIA | IC | IC | IC
PTFE-Filter, Polycarboretfilter 12 |05 |24 |05 |26 |12 |14 |07
Nylorfil ter - - - - 26 |17 |05 |05
(extrahiert mit CO*/HCO3)

Papiefilter (HPO,) - - - - 19 | - - -
Anrular-Denuder 12 | - - - 35 | - 12 | -
(ZitrorensBure bzw. NaCl)

TEN BRINCK et a. (1997 ermittelten eine Hintergrund-Konzentration fir die
hauptsachlich anthropagen emittierten Aerosolspezies von 16 nmol NO; m*
und 10 nmol SO~ m*> in arktischen marinen Luftmasen. Diese geringen
Reinluftkonzentrationen kénrten mit einer 10 m*-Probenahme noch nicht sicher
bestimmt werden. In den meisten Féllen wurden jedoch Proben in holer
bel asteten Luftmassen genommen, so dassdie Dauer der Probenahme auch ver-
kirzt werden konrte, ohre dassdie analytische Nachweisgrenze ereicht wurde.
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4 Probenahmestrategien und M essorte

In den Jahren 1994 ls 1998 fanden im Rahmen verschiedener internationaler
und interdisziplinarer Projekte mehrwochige Messkampagnen in der Deutschen
Bucht/Nordsee der danischen Beltsee sowie der zentralen Ostsee statt. Spea-
fische Prozess Studien wurden zur Untersuchung bestimmter Eigenschaften des
Aerosols durchgefiihrt. Die Strategie solcher Feldexperimente wird in desem
Abschnitt vorgestellt und eine kurze Beschreilbung der Probenahmeorte
gegeben.

4.1 Zeitserien und Monitoring

Im Verlauf einer Meskampagne wird abhéngig von den meteorologischen Be-
dingungen Aerosol unterschiedlicher Zusammensetzung an den jewelli gen Pro-
benahmeort transportiert. Je nach Dauer der Probenahme lassen sich Anderun-
gen der Aerosolkonzentration, die durch meteorologische oder tageszeitli che
Parameter verursacht werden, detektieren. Wahrend intensiv durchgefuhrter
Messkampagnen werden deshalb Uber einen begrenzten Zeitraum zatli ch mog-
lichst hoch aufgel6st die wichtigsten Parameter des Aerosols gemessen. Zum
Erkennen von saisonalen Unterschieden sowie Langzdttrendsin der Zusammen-
setzung des Aerosols misen dese intensiven Messkampagnen mehrfach am
gleichen Ort und zu urterschiedlichen Jahreszaten duchgefuhrt werden. Eine
weitere Mogli chkeit sind sogenannte Uberwadhungsdationen (Monitoring), wie
sie in dem HELCOM-Programm von der HELSINKI-Kommisson zur Bewer-
tung der Luftqualitdt betrieben werden (z.B. HEIDAM 1992. Im Rahmen dieser
Luftiiberwachungsprogramme werden wenige, moglichst automatisierte Probe-
nahmegeréte Uber lange Zeitrume betrieben. Der resultierende Datensatz um-
fase jedoch dft nicht die gleiche Vielfalt an Informationen wie bei intensiv
durchgefiihrten Meskampagnen.

Uber einen langeren Zeitraum konrnen atmosphérische Messungen (iber dem
Meeg aus logistischen Grinden nu selten duchgefuhrt werden. REBERS
(1997 betrieb Uber eineinhalb Jahre @nen automatischen Regensammler auf
dem FS GAUSS und entwickelte @nen automatischen Regensammler, der -
kombiniert mit Aerosolprobenahmen (TAMM und SCHULZ 1999 - auf einer
Nordseddhre avischen Hamburg und Harwich (England) eingesetzt werden
soll. Neben desen Schiffsmesaungen existieren nur wenige Forschungsplatt-
formen, auf denen kontinuierlich Uber grofere Zeitrdume Aerosol gemessen
werden kann. Die meisten Langzet-Messsationen fir maritimes Aerosol liegen
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in der Regel an der Kiste. Se sind-abhédngig von dar Windrich-
tung - kontinental oder maritim beanflusg, so dass oft auch Aerosol gemessen
wird, das eine Mischung aus beiden Aerosolquell regionen darstellt.

Im Rahmen deser Arbeit wurden Zeitserien von 2 bs 3 Wochen auf For-
schungsschiffen in der Nordsee und in der Ostsee sowie an Kustenstationen
Uber Zeitraume von s zu 2 Monaten durchgefiihrt.

4.2 M odellrechnungen

Numerische Transport-Modelle fur die Atmosphére werden entwickelt, um
komplexe cdhemische, physikalische und bologische Prozesse in einem globalen
Zusammenhang zu beschreiben. Von besonderem Interesse ist dabel die Smu-
lation der r&umlichen Verteilung und zeatlichen Entwicklung der Zusammen-
setzung des Aerosols, well es sch dabel um ein komplexes Ineinandergreifen
verschiedener Phdnomene handelt. Definitionsgemald wurden Modelle entwik-
kelt, um erstellte Hypothesen zu testen. Dafir beinhalten Modelle mathe-
matische und physikali sche Gesetzmafligkeiten sowie Parameterisierungen, wel-
che Prozess in der Atmosphére und Geosphére beschreiben, um z.B. die zat-
liche Entwicklung der Aerosolfelder zu ssimulieren. Gleichzeatig kdnren sie bel
der Interpretation von experimentellen Daten helfen underméglichen Sensitivi-
tdtsgudien. Abweichungen zwischen simulierten und experimentellen Daten
signaisieren ein urgenigendes Verstandnis der beobadteten und lerechneten
Prozesse. Stimmen fur ein Modell die berechneten mit den experimentellen Er-
gebnissen generell Uberein, kann es fur Vorhersagen genutzt werden. Die mei-
sten Transport-Modelle leiten sich von solchen zur Erstellung von Wettervor-
hersagen und zur Berechnurg dgobaler Klimaéderungen ab. Sie kdnren auch
die dnemische Zusammensetzung des Aerosols und de Deposition weitgehend
exakt berechnen. Weiterhin bleiben Feldmesaungen wichtig, um die Modelle au
Uberprifen undweiter an de tatsddlichen Gegebenheiten anzupasen. Mit zu-
nehmender Glaubwurdigkeit solcher Vorhersagen kdnren de zet- und kosten-
intensiven Mesaungen auf ein Minimum reduziert werden.

Anhand der Aerosolkonzentrationen und dren Grofenvertellungen, die im
Rahmen deser Arbeit an zwei Stationen in der Deutschen Bucht gemessen wur-
den, konne VON SALZEN (1997 das Aerosolmodell SEMA testen. Weiterhin
konrten de Uber zwei Monate an vier Kistenstationen der Ostsee gemessnen
Zeitserien wichtiger Aerosolkonzentrationen mit den tbker den selben Zeitraum
simulierten Konzentrationen von HONGISTO et al. (1999 verglichen werden.



22 4 Probenahmestrategien und Mesorte

4.3 Vergleichende Mesaungen (I nterkalibrierung)

Die Unsicherheit einer Probenahme kann anhand von paralel durchgefiihrten
Mesaungen mit identischen Probenahmegerédten bestimmt werden (Kap. 5). Zum
Erkennen von systematischen Fehlern einer bestimmten Probenahme undfir die
Beschreibung der Giite enes Datensatzes missn Vergleichsmesaungen mit
anderen wisenschaftlichen Gruppen und dren Probenahmegerdten urter
typischen Bedingungen im Freiland duchgefiihrt werden.

So wurde in Preila 1996 as Vorbereitung fir die OstseeNetzwerkstudien und
LAGRANGE-Experimente ane Interkalibrierung durchgefiihrt. Da die Abwei-
churgen der Konzentrationen, gemessen mit unterschiedlichen Probenahme-
einheiten verschiedener Institute, grof¥er waren als die awvischen identischen
Probenahmegeréten eines Institutes, wurden fur die folgenden Messkampagnen
in der Ostsee (199798) nur identische Probenahmegerdte an bis zu sedis
verschiedenen Stationen gleichzeitig betrieben.

Leider konren aus Kostengriinden nicht ale Methoden international inter-
kalibriert werden. Fir die Einbindurg und Vergleichbarkeit der Datensétze in
internationalen Datenbanken sind deshalb mdglichst genaue Fehlerangaben zur
Probenahme eforderlich.

4.4 Netzwerkstudien

Werden im Rahmen von sogenannten Netzwerkstudien an urterschiedlichen
Stationen zur gleichen Zeit Probenahmen durchgefiihrt, konnen regionale und
lokale Einflise auf das Aerosol bewertet werden. Zeigt sich z.B. Uber grofe
Entfernungen in den Zeitserien einzdner Komporenten an verschiedenen
Stationen ein weitgehend paralleler Verlauf, so gilt dies als Hinwels auf den
geringen Einflusslokaler Quellen.

Neben den Netzwerkstudien in der Ostsee (199798) fanden weitere parallele
Messkampagnen mit dem Ziel der Untersuchung réumlicher Unterschiede in der
Deutschen Bucht/Nordsee (DB, WHA) und in der danischen Beltsee 1995
(VIN) sowie auf Ostergarnsholm bei Gotland (GOT) und an der Diinenstation
Preila (PRE) 1996statt.

4.5 LAGRANGE-Mesaungen, Messachsen

Als ProzessStudien der in der Atmosphére stattfindenden Vorgénge dienen so-
genannte LAGRANGE-Mesaungen, bel denen wiederholte Mesaungen in einer
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bestimmten Luftmasse wahrend ihres Transports tUber das Mea durchgefiibrt
werden. Dartiber erlangt man de Einsicht in komplexe dhemische und physika-
lische Vorgange in der Atmosphére. Von Vortell ist dabei, dass die Luftmasse
von anthropagenen Emissonen weitgehend unbedanflusgd lGber das Mee trans-
portiert wird. Konzentrationsunterschiede verschiedener Aerosolspezes zwi-
schen nach dem LAGRANGE-Prinzip angeordneten Probenahmeorten deuten
auf chemische Reaktionen, trockene oder nasse Depaosition, Emissonen aus dem
Meawasser oder Vermischung des Aerosols einer Luftmasse mit solchen aus
vertikal oder horizontal angrenzenden Luftpaketen (SCHULZ 1993 HARRI-
SON et al. 1994. Demgegentiber kbnren Laborversuche mit Simulationskam-
mern dazu dienen, Probenahmegerédte au testen (z.B. ZETSCH 1991, KARLS
SON und LJUNGSTROM 1995 KHLYSTOV et a. 1996 BEHLEN 1996 und
isolierte Regktionen urter bestimmten physikalischen Bedingungen zu urtersu-
chen (z.B. KHLYSTOU et a. 1996 TEN BRINCK 1998 u.a.). Die cdhemische
und meteorologische Vielfalt, wie sie red in der Atmosphéare vorliegt, kann nu
eingeschrankt im Labor nachgestellt werden.

Drel Meskampagnen wurden mit einer semi-LAGRANGE-Strategie in der
NordseeDeutschen Bucht getétigt (19941996. Auf einem Forschungsschiff
und an der Kistenstation Westerhever (DB, WHA) wurden de Probenahmen
des Aerosols in Abhéngigkeit von Schiffsposition und meteorologischen Para-
metern wie Windrichtung und -geschwindigkeit derart koordiniert, dass nach
Moglichkeit das Aerosol eines Luftpaketes zweimal, d.h. vor und rach seinem
Transport Ubers Meea gemessen wurde. Da diese Forschurgsfahrt nicht aus-
schliefdlich atmosphérischen Untersuchungen galt, konnte das Forschungsschiff
nicht immer an gewtiinschte Positionen geleitet werden, vielmehr driftete es die
meiste Zeit mit einem Unterwassersegel und verdnderte seine Position nu
wenig. Mit einer festen Kustenstation konrte auch beziglich der Windrichtun-
gen nicht jede Probenahme dem LAGRANGE-Prinzip folgen. Daher musden
aus einem grofRen Datensatz die Situationen herausgefunden werden, in denen
der Zeitversatz der Probenahmen mit Windgeschwindigkeit, Windrichtung und
der Messachse weitgehend korrespondert.

Auf diesen Erfahrungen basierend, wurden zwel umfassende LAGRANGE-
Experimente, eingebettet in Netzwerkstudien, in der Ostsee durchgefihrt. Zwei
Forschurgsschiffe operierten in der Zentrden Ostsee und bldeten, nach
Moglichkeit unter Einbezehung von Kistenstationen, Messachsen entlang der
Trajektorie ener gewahlten Luftmas<.
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4.6 Vertikalpr ofile des Aerosols

Schliefdich ist es von groffem Interesse, den Flussder Aerosole aus der Atmo-
sphéreins Meawasser (Depasition) oder aus dem Megwasr in de Atmosphé-
re (Emisson) zu quantifizieren. Ein Weg, Stofff lisee 21 messen, besteht darin,
die Korrelation der Fluktuation einer Konzentration mit der vertikalen Windge-
schwindigkeit zu messen (Eddy-Korrelation). Eine Spezes, die éwa vom Meea
emittiert wird, ist in aufsteigenden Luftkompartimenten hoher konzentriert alsin
absinkenden. Derartige Mesaungen von Korzentrationen und Windimpulsen
erfordern schnelle Mess Sensoren, die im Bereich von 1Hz bis 10 Hz abeiten.
Im Hinblick auf Stickstoffverbindurgen konrten entsprechende Geréte bisher
lediglich fir NO und NO, entwickelt und angewandt werden.

Eine weitere M6glichkeit bietet die Bestimmung eines Hohenprofils, die dler-
dings auch sehr exakte Mesaungen erfordert, damit geringe Konzentrations-
unterschiede signifikant bestimmt werden konren. Hohenprofile werden derzeit
vornehmlich fur gasférmige Spezes beschrieben (z.B. BUSINGER und
DELANY, 1990, welche keinen schnellen Prozessen in der Atmosphére unter-
liegen. Fur gasférmige HNO; werden besondere Hohenprofile ewartet, in de-
nen sich deren chemische Re&ktion mit Seesalz widerspiegelt (SCHULZ et al.
1995.

In Zusammenarbeit mit den dénischen Umweltinstituten NERI (National
Environmental Reseach Institute, Roskilde) und RISOE (Ris0 National Labo-
ratory, Wind Energy and Atmospheric Physics Department, Roskilde) wurden
Hohenprofile in der déanischen Beltseeund auf Ostergarnsholm bei der schwedi-
schen Insal Gotland zwischen 25 m und 10m HOhe gemessen.

Neben desen spezell fur vertikale Konzentrationsgradienten ausgerichteten
Experimenten ergab sich wahrend einer spezellen meteorologischen Stuation,
bedingt durch urterschiedliche Hohen der Pelldedks, der Fall, dass auf den
Forschurgsschiffen PROFESSOR ALBRECHT PENCK und ALEXANDER
VON HUMBOLDT 1997in der Ostsee en Hohenprofil gemessen wurde.

Zusétzlich wurden bel Lubiatowo (Polen) Hohenprofile bis 30m Uber dem
Wasserspiegel mit einer horizontalen Ausdehnurg von ca 100m tber dem In-
land und 260m in de Brandurgszone bestimmt.
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4.7 Experimente und Probenahmeorte

Eine Ubersicht der durchgefiihrten Experimente an den urterschiedlichen
Standarten wird in Tab. 1 gegeben. In desem Abschnitt sollen de Probenahme-
orte kurz vorgestellt werden (Abb. 4-1).
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Abb. 4-1: Probenahmestationen in der Nordseeund Ostsee Die Bezachnung der
Probenahmestationen wird in Tab. 4-1 erlautert.

Ostliche Nordsee/ Deutsche Bucht (KUSTOS)

Im Rahmen des interdisziplindaren Projektes ,Kustennahe Stoff- und Ener-
gieflise - Der Ubergang Land-Mee in der stidcstlichen Nordsee' (KUSTOS)
wurden Ubker drei Messkampagnen Aerosol probenahmen auf einem Forschungs-
schiff (FS HEINCKE, FS ALKOR) in der Deutschen Bucht (DB) und gleich-
zatig an einem Mes<ontainer nahe dem Leuchtturm Westerhever (WHA)
(54°23N, 8°250) auf der Halbinsel Eiderstedt durchgefiihrt (DANNECKER et
al. 1994 1995 1996. Das Forschurgs<chiff folgte @nem Unterwasserdriftsegel
und veranderte daher wahrend der Hauptzet der Experimente seine Position nu
gering (60-70 km westlich von WHA). Die Kustenstation WHA liegt, umgeben
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von Salzwiesen, direkt am Deich. Dort wurde die Probenahme ca 5 m tiber dem
Grund auf dem Dach eines Messcontainers durchgefiihrt. Bei unterschiedli chen
Windrichtungen wurden verschiedenartige Zusammensetzungen des Aerosols

beprobt. Wenig verunreinigte Luftmassen, die @nen holen Seesalzanteil hatten
und gering anthropogen beanflusd waren, wurden mit Wind aus NW-N heran
transportiert. Das Aerosol aus den Windrichtungen W-SW-S war trotz des
Transportes der Luftmasse Uber die Nordsee neben einem hohen Seesalzantell
von Emisgonen der westeuropéischen Industrielander geprégt. Aus Osten kom-
mend urterlag dagegen das Aerosol dem Einfluss Mttel- und Osteuropas.

Westliche Ostsee/ Danische Beltseeund ndrdliche zentrale Ostsee (ASEPS)

Im Rahmen des Projektes ASEPS (Air Sea Exchange Process Studies) wurden
zwel Feldexperimente an einem im Mea stehenden MessMast zur Mesaung
von Hohenprofilen durchgefiibrt, der vom Risoe National Laboratory ca 1.5 km
nordlich der Insel Lolland (Danemark) (54°58 N, 11°09 O) nahe des Dorfes
Vindeby (VIN) errichtet worden war. Der Standat dieser Probenahmestation
liegt in der flachen Beltsee mit einer
Megestiefe von etwa 2 m. In Abhan-
gigkeit von der Windrichtung unterla-
gen de beprobten Luftmassen dem
landlich geprégten Einfluss der Insel
und einem nur kurzen Transport von
1.5 km Ubers Mee, bzw. einem Trans-
port von ker 200 km Uber die westli-
che Beltsee Eine Beschrelbung des
Probe-nahmeortes wie aste Ergeb-
nise sind bei SCHULZ et a. (1995
und VIGNATI et a. (1999 beschrie-
ben.

Abb. 4-2: MessMast in der danischen
Beltsee 2 km nordlich der Insel Lolland /
Vindeby (VIN). Die 4 Positionen der
Filterkaskaden sind mit Kreisen markiert.

Ein vergleichbares Feldexperiment wurde aif Ostergarnshom (54°58N,
18°590), einer unbewohrten schwedischen Insel Ostlich von Gotland (GOT),
durchgefiihrt. Ostergarnsholm ist eine mit Gras bededkte Insel, mit felsiger
Uferlinie. An der siidlichen Spitze direkt an der Was=rlinie war ein MessMast
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aufgebaut, auf dem die Probenahme durchgefiihrt wurde. Bei Windrichtungen
aus NO-O-S wurden de ankommenden Luftmassen Ubker weite Stredken unbe-
einflusg vom Land Uker die Ostseetransportiert.

Sudliche zentrale Ostsee(BAEX)

Das Projekt BAEX (Baltic Aerosol Experiment) konzentrierte sich auf die
Untersuchung der Atmosphére an der ponischen Kiste nahe bel Lubiatowo
(LUB) (54°50N, 17°51'0) nordwestlich der Danziger Bucht (SCHULZ et al.
1996. Wahrend zweier Meskampagnen wurden Probenahmen an einem Strand,
ca 20 mvon der Wasserlinie entfernt, durchgeftihrt. Landeinwarts begrenzte en
mehrere Kilometer breiter Waldgurtel den Strand. Ablandige Windrichtungen
aus SW-S-SO transportierten ein Aerosol an de Probenahmestation, das nicht
direkt von lokalen Quellen beanfluss wurde, jedoch duch das ca 80 km siid-
Ostlich gelegene Danziger Ballungsgebiet. Nordliche Windrichtungen brachten
dagegen eine maritime Luftmasse mit sich, die Uber lange Zeit anthropogen
unbeanflusg lber die Ostsee transportiert worden ist. Zusétzlich wurde dwa
100m landeinwérts auf einem ehemali gen Beobadhtungsturm in einer Hohe von
30m gemesen. Auf einer kleinen Plattform in der Brandurgszone (260 m see-
warts) wurde ebenfalls eine Filterkaskade betrieben, deren Erreichbarkeit nur
zwel Wedhsel der Probenahmen innerhalb des Feldexperimentes zulief. Mit
dieser Probenanordnurg wurden haizontale und vertikale Mesaungen von
Konzentrationsgradienten nahe der Wasserlinie emagli cht.

Zentrale Ostsee(BASYS)

Im Rahmen des Projekts BASY S (Baltic Sea System Study) konzentrierte sich
die Projektuntergruppe ATMOSPHERIC LOAD auf die Atmosphére tber der
zentralen Ostsee und fuhrte ane Interkalibrierung, Netzwerkstudien und
LAGRANGE-Experimente an den folgenden Stationen im zentralen Ostseaaum
durch (SCHULZ et a. 199%):

» Die Forschungsdation Preila (PRE) (55°20N, 21°13E) auf der Kurischen
Nehrung (Litauen) liegt in den Diinen, ca 50 m landeinwérts. Die Halbinsel
ist bis zu 2 km breit und grenzt im Osten an die kurischen Boddengewasser
undim Westen an de Ostsee

* An der ostlichen Spitze der Halbinsel Hel (HEL) (54°35N, 18°470) in der
Danziger Bucht (Polen) wurden de Probenahmen auf der Plattform eines
Radarturms oberhalb der Baumkronen durchgefirt.
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* Be dem Leuchtturm Hobug (HOB) (56°55N, 18°080) auf der Insel
Gotland (Schweden) konnten de Probenahmen auf einem offenen Feld
durchgefiihrt werden.

* Auf der Insel Riigen (Deutschland) beim Leuchtturm von Kap Arkona (KAP)
(54°40N, 13°390) wurde aif auf einem KIliff gelegenen Grundstiick des
Deutschen Wetterdienstes in einer Entfernung wvon ca 300 m zur
K Ustenli nie gemessen.

Zeitlich eingebettet in zwel Netzwerkstudien wurde je eén LAGRANGE-
Experiment durchgefuhrt, bel denen zusdtzlich de awel Forschungsschiffe
,PROFESSOR ALBRECHT PENCK“ (PAP) und ,ALEXANDER VON
HUMBOLDT* (AVH) vom Institut fir Ostsedorschung in Warnemiinde in der
Ostsee operierten. Nach Mégli chkeit wurden de Positionen der Schiffe und de
Probenahmezaten zwischen alen Stationen nmadh dem LAGRANGE-
Mesgrinzip koordiniert.

Denuder Filterkaskade

BERNER-Impaktor

abgedeckte

Regensammler Abb. 4-3 Probe-

nahme mit Denuder /
Filterkaskade und dem
BERNER-Impaktor
neben abgedeckten
Regensammlern auf
dem Pellded des
Forschungs<hiffs
PROFESSOR
ALBRECHT PENCK,
1998

Jedes Experiment war durch de Eigenschaften des Standartes owie durch seine
meteorol ogischen Parameter gekennzeichnet. Ein Uberblick der mittl eren Wet-
terdaten wird in Tab. 4-2 gegeben.
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30 4 Probenahmestrategien und Mesorte

Tab. 4-2: Mittlere Wetterdaten fur die durchgefiihrten Experimente in der Nordseeund
in der Ostsee

Station Zdtraum Lufttemperatur rdative Wind Luftdruck
Luftfeuchtigkat — geschwindgkat

[°C] [%] [ms]] [mbar]

DB 27.7-1981994 206 838 6.3 1014
284.-95.1995 104 NV 58 10211
232-3.3.1996 0.1 950 6.2 10183
WHA  27.7.-1981994 205 834 6.3 101%
284.-95.1995 101 NV 58 10208
232-3.3.1996 0.1 934 58 101

LUB  209.-299.1994 NV NV 48 NV
129.-289.1995 123 946 33 10118

VIN 27.10-10111994 84 955 58 NV
27.4.-105.1995 102 NV 40 NV
GOT  18-249.1996 105 683 43 NV
PRE  16-.269.1996 130 841 48 NV
166.-118.1997 166 87.7 3.7 NV
3.2-313.1998 17 835 6.6 NV
KAP  166.-118.1997 171 830 59 NV
3.2-313.1998 38 821 99 NV
HOB 166.-118.1997 178 NV 44 NV
3.2-313.1998 12 NV 49 NV

HEL  166.-118.1997 177 835 33 NV
3.2-313.1998 25 848 45 NV

PAP  2-157.1997 171 893 6.5 1018
3-143.1998 18 785 81 100%
AVH  2-157.1997 171 820 7.3 101&2
3-143.1998 18 733 93 10090

NV: nicht verfiigbar
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5 Fehlerabschatzung der Aerosolprobenahme anor ganischer
| nhaltsstoffe

Wahrend der Probenahme und Analyse treten urterschiedliche Fehler auf, durch
welche die Giite anes Datensatzes entscheidend gepragt wird. Zunadhst sollen
in desem Abschnitt systembedingte Fehler, zu denen de Blindwerte der
Probentréger gehdren, sowie Falschbefunde durch de Art der Probentrager und
deren Beschichtung, die Vorabscheidung von Partikeln im Probeneinlass oder
im Denuder untersucht werden. Daran anschlief3end werden perallele Mesaun-
gen identischer und urterschiedlicher Probenahmegeréte im Hinblick auf syste-
matische Fehler untersucht. Aus dem Vergleich von grolienklasserenden Probe-
nahmen mit dem Impaktor und Filterkaskaden wird ua die Vorabscheidung
grol¥er Partikel am Probeneingang der Filt erkaskade diskutiert.

5.1 Systemische Untersuchungen

Bevor eine umfassende Diskusgon ubker die gesamte Probenahme gefuhrt wird,
sollen Fragestellungen zu einzelnen Aspekten der Probenahme el&utert werden.

Blindwerte

Hohe und stark schwankende Blindwerte beantraditigen de Bestimmung von
Aerosolkonzentrationen in maldig belasteter und relativ sauberer Atmosphére,
wie man sie haufig in maritimer Umgebung vorfindet. Wahrend der Experi-
mente wurden von Filtern undaus Denudern Blindwertproben genommen, um
deren Werte die Mesawerte korrigiert wurden. Blindwertproben, die der voll-
sténdigen Prozedur einer Probenahme unterzogen wurden, um mogliche
Kontaminationen bel der Probenahme zu erkennen, zegten keine signifikant
erhohten Werte und wurden den einfachen Blindwerten gleichgestellt. Tab. 5-1
zagt die mittleren Blindwerte sowie deren in Luftkonzentrationen umge-
rechnete Standardabweichurg, wie sie separat fur die Experimente emittelt
wurden. Lagen de Blindwerte unterhalb der analytischen Nadweisgrenze
(Tab. 3-4), wurden sie mit ,<* und dcem Wert der Nadweisgrenze in de
Tabelle aufgenommen.

Die PTFE-Filter sind sehr blindwertarm und Ulerwiegend inert gegentber
restiven Gasen wie NH3; und HNOs. Fur die meisten der untersuchten Kom-
porenten weisen sie daher Blindwertkonzentrationen auf, die unterhalb der
analytischen Nadweisgrenze lagen. Fir nur wenige Ausnahmen wurden
geringe Werte oberhalb der Nadhwei sgrenze bestimmt.
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Die 1994 verwendeten Nylonfilter zegten im KUSTOS- und BAEX—Expe-
riment hohe Blindwerte, die fir weitere Experimente durch Waschen der Filter
mit einer CO;°/HCO5 -Pufferlésung gesenkt werden konrten (PLATE 1995.
Abgesehen von n KUSTOS-Experimenten wurden ab 1995 weitgehend
blindwertarme Nylonfilter (Kapitel 3) benutzt, bei denen auf eine reinigende
Vorbehandlung verzichtet werden konrte, da sie kleinere Blindwerte mit
geringer Varianz zagten. Im BASY S-Experiment 1998 wurden auf den Nylon-
filtern hoke Chlorid-Blindwerte gefunden. Restliche Nylorfilter aus dem Expe-
riment 1997 wurden Uber ein halbes Jhr an den Probenahmestationen gelagert,
wobei sie mogli cherweise nicht voll standig von der Umgebungsluft abgeschlos-
senen waren. Die basisch wirkenden Nylonfilter konren in desem Zeitraum as
Senke fur HCI fungiert haben.

Fur die Experimente KUSTOS und BAEX 1994wurden de Papierfilter vor dem
Beschichten mit Phaspharsdure nicht gewaschen, was sch in hoten Blindwer-
ten niederschldgt. Das Waschen deser Filter fur die folgenden Experimente
fuhrte 21 nedrigeren Blindwerten sowie énehmenden Standardabweichungen.
Diese Filter wurden im beschichteten Zustand richt gelagert, sondern direkt fir
jedes Experiment vorbereitet.

Die Blindwerte fur die Anndar-Denuder (NH3;, HNOg3) sind klein und zeigen
nur geringe Standardabweichurgen. Um eine mogliche Vorabscheidung von
groben Partikeln im Denuder zu detektieren, wurde im Zitronensaure beschich-
teten NH;z-Denuder Natrium analysiert (Kapitel 5), woflr ebenfalls Blindwerte
bestimmt wurden.

Die Schwankungen der Blindwerte der Probenahmetréger zegt, dass eine stan-
dige Kontrolle dieser Werte fir jedes Experiment notwendig ist. Die Weate
werden von den Bedingungen bei der Vorbereitung im Labor und keim Wedsel
von Filtern und Denudern am Probenahmeort sowie von cen jeweils hand
habenden Personen in messarer Weise gepréagt.

Partikelminderbefunde durch grof3e Porenweiten des Partikelfilters

Der Volumenduchsatz wéhrend einer Probenahme wurde nach 1995fir die
meisten Experimente durch Verwenden von Partikelfiltern mit groferen Poren-
weiten von 50 pm erhoht (Tab. 3-1). Fir die Abschétzung eines daraus resulti e-
renden Minderbefundes von feinen und mcht verdampfenden Partikeln auf dem
PTFE-Filter eignet sich de Betrachtung von SO,”, da diese Komporente
zumeist in feinen Partikeln (< 1 pm) vorliegt und auch auf dem nadhfolgenden
Nylorfilter bestimmt wurde. Stérend muss in Betracht gezogen werden, dass
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SO, teilweise auf dem Nylonfilter oxidiert und abgeschieden wird (KIM und
ALLEN 1997. Wéhrend der KUSTOS und BAEX-Experimente wurden
Filterkaskaden mit und ohre vorgeschaltete Denuder (DDM) eingesetzt. Unter
der Annahme, dass ein mit MgO beschichteter Denuder das SO, aus der
Probenluft weitgehend absorbiert, weist das SO,* auf dem Nylorfilter auf feine
Partikel hin, die vom Partikelfilter nicht zurtickgehalten wurden. In Tab.5-2 lasd
sich erkennen, dassdie Annahme Uber die voll stdndige Abscheidung von SO, in
dem MgO-Denuder gerechtfertigt ist. Bel Verwenden von Partikelfiltern mit
feinen Porenweiten von 045 um (DB, WHA) wurden weniger as 0.5 % des
analysierten SO, auf dem Nylorfilter gefunden. Fiir die BAEX-Experimente
(LUB), in denen Partikelfilter mit groffen Porenweiten von 5pum verwendet
wurden, kann deshalb de SO,”-Fraktion auf dem Nylorfilter mit vorange-
stellter Gasabscheidung auf den Verlust von feinen Partikeln vom Partikelfilter
zuriickgefuihrt werden. Ein Verlust von feinen Partikeln auch bei Verwenden
von cn PTFE-Filtern mit grofRen Porenweiten ist daher von minderer
Bedeutung (2 %).

Fur Papierfilter mit einer nicht definierten Porenweite wurde festgestellt, dass
sie feine Partikel bei geringem Probeluftstrom nicht effektiv sammeln, da die
Partikel geniigend Zeit haben, dem kurvigen Verlauf des Luftstromsim Filter zu
folgen. Erst bei schnellerem Probeluftstrom werden auch de feinen Partikel
durch Impaktion auf den Fasern des Filters abgeschieden. In den verwendeten
PTFE-Filtern scheint das Verhdtnis aus Probeluftstrom und definierter Poren-
weite bis 5 pum fir eine sehr gute Abscheidung zu sorgen.

Tab. 5-2: Abschdtzung der Partikelverluste fur Partikelfilter (PTFE) unterschiedlicher
Porenweite anhand der mittleren Sulfatkonzentrationen, die wdhrend der KUSTOS-
und BAEX-Experimente in Filterkaskaden mit und ohne vorangestellte Denuder gemes-
sen wurden.

hinter MgO-Denuder ohre MgO-Denuder
Partikdfilter | PTFE+N  Patikdvelut |PTFE+N  SOZ-Patikdvelut
Expaiment Poewete | ¥ SO Seky ¥ SO SO,—Gasabsorption
[ [Mgm?  (Nylorfilte) | [nAgm?¥  (Nylorfilter)
DB 199496 045 98 03% 112 144 %
WHA 199496 045 99 05% 113 80%
LUB 19941995 50 52 22% 66 142 %
PTFE: Partikefilter

N: Nylorfilter
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Abscheidung von SO, auf Nylonfiltern

In Filterkaskaden ohre vorangestellte Denuder wurden im Mittel grolere
Sulfatkonzentrationen festgestellt, wovon ks zu 14% auf absorbiertes SO, auf
dem Nylorfilter zuriickgehen (Tab. 5-2). Dass SO, auf Nylorfiltern aber nicht
quantitativ adsorbiert wird, sollen Vergleiche mit Mesaungen deses Gases von
anderen Ingtituten zegen. An der HELCOM-Netzwerkstation Leba ca 30km
westlich von Lubiatowo wurden atmosphérische SO,-Konzentrationen mit
Denudern gemessen. Der monatliche Mittelwert im September 1994 letrug 58.6
nmol m™ undfiir den gleichen Monat im Jahr 1995 187 nmol m>. Unsere Expe-
rimente in Lubiatowo fanden im September dieser Jahre statt, dauerten jedoch
nicht den gesamten Monat. Da die Bestimmung auf Nylonfiltern viel geringere
mittl ere SO,-K onzentrationen von etwa 6 nmol m™ ergaben, kann eine quantita-
tive Absorption von SO, auf Nylonfiltern wohl ausgeschlossen werden.

Ein weiterer Vergleich von SO,-Konzentrationen, gemessen auf Nylonfiltern der
Filterkaskade und vom schwedischen Umwelt- und Forschumgsinstitut 1VL
sowie von der Universitét Vilnius IPV (Litauen), ist fir den Zeitraum der Inter-
kalibrierung in Prella 1996 moglich. Im Mittel wurde bei 10 paralelen Probe-
nahmen auf den Nylorfiltern der Filterkaskade nur 12% des von IVL bzw.
17 % des von IPV mit Na,COs-beschichteten Badkupfiltern gemessenen SO,
gefunden.

In der Literatur werden urterschiedliche Erkenntnisse Uber das Abscheide-
verhaten von SO, auf Nylorfiltern beschrieben. KARAKAS und TUNCEL
(1997 bestimmten in einer Filterkaskade hinter dem Nylonfilter SO, auf einem
mit NaCO; beschichteten Filter. Bei Laborversuchen mit einer SO,-
Permedionsquelle sowie in Feldversuchen konrten sie auf vorangestellten
Nylonfiltern sogar tUberhaupt kein SO, analysieren. Dies widerspricht Erkennt-
nisen von KIM und ALLEN (1997, die 29% des atmosphérischen SO,
(1.56 ug SO, m*) auf Nylorfiltern bei einem Volumenfluss von 2L min™
bestimmten. Bei einem héheren Volumenflussvon 5L min™ sank die Abschei-
dung auf 16.3% bei einer mittleren atmosphérischen Konzentration von
1.39ug SO, m*°. Die @nehmende Abscheidedfizienz filhren sie aif die
geringere Verwell zet des Gases an der Nylorfilteroberflache und einer zuneh-
menden Séttigung des Filters durch saure Komporenten zuriick. Die nicht quan-
titative Abscheidung von SO, wurde aich von KASPER und PUXBAUM
(19949 gefunden.
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Adsor ption von NH3 auf Nylonfiltern

Uberraschenderweise fanden MASIA et al. (1994 eine Adsorption von gasfor-
migem NH3 auf dem basisch wirkenden Nylonfilter. Bel hohen NO3 - und Cl'-
Werten von mehr als 1 pmol / Nylonfilter bestimmten sie mehr as 0.25 pmol
NH,4 /Nylorfilter. Andernfalls lagen de Wate fir NH;" urterhalb der Nad-
weisgrenze Sie aklarten des mit der Adsorption saurer Komporenten wie
HNO;z; und HCl an de Amidgruppen des Polymers. Durch de ainehmende
Sattigung des Polymers mit starken Sauren wirken de entstehenden Polymer-
Saure-Addukte wie schwadie Sauren undermdglichen de Adsorption von NHs.
Die amosphérischen NH,-Konzentrationen konrten daher bel Vernadlassgung
der Nylonfilter unterschétzt werden. Dies wurde von KARAKAS und TUNCEL
(1997 bestétigt, die bis zu 25% des gasformigen NH; auf dem Nylorfilter
analysierten.

Wahrend der KUSTOS-Mesaungen in der Deutschen Bucht herrschten relativ
hohe Aersolkonzentrationen vor und im Mittel wurden 5% des gesamten NHy
(NHz + NH;") der Filterkaskade auf dem Nylorfilter festgestellt (Tab. 7-1).
Wahrend der Probenahmen in der Ostseebei geringeren Aerosolkonzentrationen
wurden dagegen 3% undweniger des gesamten NH, auf dem Nylorfilter nach-
gewiesen. Daraufhin wurden fir die weiteren Experimente in der Ostsee
(BASYS) die NHy-Werte auf dem Nylonfilter vernachl&ssgt.

Abscheidung grober NaNOs-Partikel im Annular-Denuder

Stromt die Probeluft im Denuder nicht laminar, kbnren Verwirbelungen eine
Abscheidung grober Partikeln an den Wandurgen des Denuders bewirken. Dies
fuhrt zu einer Uberschéatzung der gasformigen Substanzen, so etwa fir HNO;,
wenn s Gas und grobes NaNO; im Denuder abgeschieden werden. Fir NH;
besteht diese Gefahr in geringerem AusmaR, weil NH;" hauptsadlich in feinen
Partikeln vorkommnt, die kaum im Denuder impaktieren.

Das Ausmal? der Vorabscheidung wurde anhand der Na'-K onzentrationen abge-
schétzt (Tab. 5-3), welche in den Eluaten der NHs-Denuder gemesen werden
konrten. Die Eluate der HNOs-Denuder eignen sich auf Grund ihrer Beschich-
tung mit NaCl nicht fur diese Untersuchung. NHs-Denuder wurden fir Ver-
gleichsmesaungen in Preila (PRE-A, PRE-B) 1996 undauf dem Forschungs-
schiff ,Alexander von Humboldt“ 1998(AVH) eingesetzt.

Bel der folgenden Auswertung wurden Proben nicht beriicksichtigt, bei denen
die Na'-Korzentrationen im NHs-Denuder die tatsiacilichen Na'-Konzen-
trationen, gemessen auf dem Partikelfilter einer Filterkaskade, um den Sfadchen
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Wert Uberstiegen. Dabel handelt es sch um 4 Proben, die offensichtlich bel der
Handhabung oder durch Impaktieren frischer Seesalztropfchen im unten off enen
Denuder kontaminiert wurden. Bei der Bildung von Mittelwerten wurden urter-
schiedlich lange Probenahmezaten gewichtet berlicksichtigt. Die Beredhnurg
der NaNOs-Konzentrationen wird in Kapitel 7 erléautert.

Tab. 5-3: Vergleich der im Eluat des NH3z-Denuders (Minimum-, Maximumwerte) ge-
messn Na'-Konzentrationen mit denen im Aerosol [nmol m®] sowie @ne Abschétzung

des HNOs-M ehrbefundes.

Aeoxd NHz-Denuder HNOs-Denuder
Na’ davon  HNO; Na’ NaNO; | , Merbefund*
Station NaNO; HNO;
PRE-A 1996 81 35% 41 32 10 24%
(N=8, 175Stundkr) (0—94)
PRE-B 1996 1.7 31% 32 20 0.6 1%
(N=8, 175Stundkr) (0—48)
AVH 1998 280 28% 101 138 39 38%
(N=10, 151 Stunden) (0—580)

An beiden Stationen sind de mittleren Na'-Konzentrationen, gemessen im
Denuder, geringer als die tatsadliche Na'-Konzentration im Aerosol, wie sie
mit Filterkaskaden bestimmt wurden. Wahrend der Dauer des Experimentes
traten in Preila (iberwiegend schwache, ablandige Winde (2.6 ms*) auf, die fur
geringe Seesalzkonzentrationen in der Luft sorgten. Wéahrend der Mesaungen
auf dem Forschungsschiff AVH wurden, bedingt durch de N&he aur Quelle und
durch stiirmische Winde (9.3 ms"?), deutlich hotere Na'-Konzentrationen im
Aerosol gemessen. Dass sch hole Windgeschwindigkeiten auf die Vorabschei-
dung gober Partikel im Denuder auswirkt, sieht man an den Extremwerten,
gemessen auf dem FS AVH, die anen relativ groleren Konzentrationsbereich
abdedken asin Prella

Wie in Kapitel 7 gezegt wird, liegen 28% bis 35% des Na' (22 % bis 27 %
des Seesalzes) als grobe NaNOs—Partikel vor. Redhnet man mit diesen Prozent-
sdtzen den Anteil an vorabgeschiedenem NO; im Denuder aus, wird fir die
Station Preil a tGibereinstimmend mit zwel parall elen Probenahmen bei moderaten
Windverhaltnissen ein Mehrbefundan HNO3; von 19% bzw. 24 % erhaten. Auf
dem FS AVH bel stirmischen Winden wurden geschétzte 38 % zuviel HNO;
gemessenen. Aus drei Grinden mussdiese Abschétzung des Probenahmefehlers
fur die HNOs-Bestimmung a's maximal angesehen werden:
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» Die Na'-Blindwerte im NHz-Denuder (Tab. 5-1, 5-3) waren fiir die Preila-
Mesaungen etwa dreimal so hach wie die mittleren Messwverte, wodurch
diese Proben fir eine genaue Auswertung der Vorabscheidung gober
Partikel im Denuder nur bedingt geagnet sind.

* Fir das FS AVH lagen de Blindwerte avar deutlich niedriger, daher sollte
dieser Datensatz @ne genauere Auswertung erlauben. Allerdings verweisen
die stark schwankenden und holen Na'-Werte im Denuder auf Gischt-
kontamination. Derartige Gischt-Trépchen sollten kaum NO3 enthalten.

« Anhand der Impaktordaten lassen sich de Durchmesser der Na'-haltigen
Aerosolpartikel beredhnen. An beiden Stationen war der Massenmedian des
geometrischen Durchmessers der NaNOs-haltigen Partikel (PRE: 2.20 pm,
FS AVH: 1.89 um) gegeniiber den Na'-haltigen Partikeln (PRE: 2.59 pm,
FS AVH: 271 pum) zur feineren Fraktion verschoben. Feinere Partikel
unterliegen der Abscheidung in geringerem Ausmal3, wodurch eine Fraktio-
nierung von Na'- gegentiber NO3 -halti gen Partikel eintritt.

Aus diesen Griinden missen de in der Tabelle ds Mehrbefunde angegebenen
Konzentrationen als Maximalangaben angesehen werden. Die tatsadliche
Abscheidung von NaNOs im Denuder ist auf Grund der Fraktionierung bei der
Abscheidung unterschiedlich grof%er Partikel im HNOs-Denuder wohl geringer.

Eine weitere Fehlerabschétzung zur Abscheidung von NaNO; bel der HNOs-
Bestimmungen wird fir die Denuder-Differenz-Methode durchgefuhrt, die
hauptsadilich in der Nordsee engesetzt wurde. Von zwel parallel eingesetzten
Filterkaskaden wurde in einer die Probeluft gemessen, nachdem diese bereits
zwei Annudar-Denuder pasgert hatte, wahrend mit der anderen Filterkaskade
das Gesamtaerosol gesammelt wurde (Tab. 5-4). Zum Vergleich: Die Uberein-
stimmung der SO,* -Konzentrationen zwischen beiden Partikelfiltern liegt bei
95 % (WHA) bzw. > 99% (DB).

Auf dem Partikelfilter hinter zwei Annuar-Denudern wurde fur die Grobstaub-
komporente Na" ein deutlicher Verlust durch Impaktion in den Denudern fest-
gestellt. Die hier abgeschédtzten HNOs-Mehrbefunde (DDM) sind allgemein
geringer as se fur Annuar-Denuder gefunden wurden (Tab. 5-3). Insbesondere
an der Kustenstation WHA, wo halb so hole Seesalzkonzentrationen gemessen
wurden wie in der Deutschen Bucht, bedingt die Abscheidung von groben See-
salzpartikeln im Denuder nur eine Uberschatzung der HNOs-Konzentration von
ca 6 % (DDM). Auch dese Wate missen as maximae Abschdtzungen ange-
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sehen werden, da der geometrische Durchmesser der NaNOgs-haltigen Partikel
gegentber Seesalz zu einer feineren Fraktion verschoben ist und kevorzugt
grobe Partikel im Denuder impaktieren.

Tab. 5-4: Abschitzung des mittleren HNOs-Mehrbefunds durch Vergleich der Na'-
Konzentrationen [nmol m®], gemessen im Eluat der Partikefilter ohre und mit voran-
gestellter Gasvorabscheidung in Annular-Denudern (AD) bei der Denuder-Differenz-
Methode (DDM).

Agosol Abschedungim Denuder
Na’ davon HNO; Na’ davon HNO+
NaNG; DDM (T-DT) NaNO; ~Merbefund’
DB (N=46) 58 34% 26 12 41 16%
WHA (N=46) 29 39% 33 5 20 6%

(T-DT): Differenz der Koreentrationen auf Partikdfiltern ohreund mit vorangestell tem Denuder

Quasi-Isokinetische Probenahme

Die nicht definierte Vorabscheidung von grolien Partikeln und eine damit ver-
buncdene Fraktionierung des Aerosols bei der Probenahme stellt ein allgemeines
Problem dar. Stromungsgeschwindigkeit und —fichtung der Aerosolpartikel an-
dern sich an der Ansaugoffnung der Probenahmegerdte relativ zu den aul¥eren
Windverhdltnissen. Dabel komnt es insbesondere aim Nichterfassen von gro-
ben Partikeln (Seesalz, Mineralstaub), die - bedingt durch ihre Tragheit - dem
umgelenkten Probeluftstrom nicht folgen kdnren (z.B. PLATE 1995. Feine
Partikel, die dem Probeluftstrom besser folgen kénren, werden gegentiber der
groben Fraktion Gberpropartional gefunden.

VAWDA et al. (1992 untersuchten isokinetische Probenahmen mit Impaktoren
undfanden dabei hohere Konzentrationen von in groben Partikeln vorliegendem
S04 alsbei nicht-isokinetischer Probenahme mit dem gleichen Impaktortyp.

An den Stationen LUB 1995 undGOT 1996 wurden quasi-isokinetische Unter-
suchurgen duchgefiihrt, indem die Offnung einer Filterkaskade bei gleicher
Saugleistung der Pumpe verengt wurde (Abb. 5-1). Dadurch sollte die Stro-
mungsgeschwindigkeit an der Offnung des Probenahmegerates erhoht und den
aul¥eren Windverhétnissen angendhert werden. So wurde in LUB 1995 ar Pro-
beluftstrom an der quasi-isokinetischen Probendffnung (U 5 mm statt O 40 mm)
von 0055m® h* cm entsprechend einer Windgeschwindigkeit u von Q01 m s*
auf 3.5 m> h' cm™ (u=49ms™) erhéht. Fir GOT 1996wurde der Probenluft-
strom nur auf 2.30 m* h™* cm erhéht, was immer noch einer Windgeschwindig-
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keit von 32m s’ entsprach. Zusétzlich wurde die Filterkaskade horizontal mit
der Offnung in den Wind zeigend angebracht, wodurch eine Richtungsanderung
der angesaugten Probeluft weitgehend vermieden wurde. Da wéhrend der Pro-
benahme weder die Stromungsgeschwindigkeit der Probenahmeednrichtung noch
die Orientierung der Filterkaskade zur Windrichtung regelméliig an de al¥eren
Bedingungen angepasd werden konrten, wurden allerdings keine optimalen,
sondern quasi -isokinetische Probenahmebedingungen erreicht. Der Vergleich zu
Filt erkaskaden mit herkommli ch senkredht nach urten zeigenden Off nungen soll
Aufschluss Uber das Ausmald der Fraktionierung des Aerosols bei der Probe-
nahme geben.

In Tab. 5-5 sind Mittelwerte der
Konzentrationen aus parallel durch-
gefuhrten quasi-isokinetischen und
nicht-isokinetischen  Probenahmen
einander gegentiber gestellt. In GOT
1996 fanden de Probenahmen in
zwei unterschiedlichen Hohen Uler
dem Meaesgiegel statt (3.2 m und

nicht-isokinetische < 7.7 m). Generell wurden mit der
Probenahme A quasi-isokinetischen  Probenahme
quasi-isokinetische > hohere Korzentrationen fur die

Grobstaubkomporenten  (Mineral-
staub, Seesalz) bestimmt. Auch das
Verhdltnis CI/Na’, welches bei der
Berechnurg der Aerosolzusammen-
setzung eine zetrale Rolle spielt
(Kapitel 7), zegt fur die quas-
Abb. 5-1: Quasi-isokinetische und isokinetische Probenahme grofere
nicht-isokinetische ~ Probenshme  auf Werte. Dies reflektiert den gerin-
Ostergarnsholm (GOT 1996 in 7.7 m ) )
Hohe tiber dem Meeresspiegel. geren Chlorid-Verlust in der groben,
quasi-isokinetisch gesammelten
Partikelfraktion. Die grof@en Unter-

Probenahme &g y/

schiede zavischen parallelen Messungen wurden in GOT in 32 m Hohe fir die Mi-
neralstaubkomporenten K*, Ca® undMg’" bestimnt. Die Nahe 2im Erdbocen, der
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Quelle fir diese Mineralstaubelemente, wird im Vergleich mit der Messung in 7.7
m Hohe deutlich. Die Seesal zkomporenten Na™ und Cl” zeigen einen einheitli chen
Mehrbefundvon 26% bis 29 % mit der quasi-isokinetischen Probenahme.

Tab. 5-5: Gegeniiberstellung der Aerosolkonzentrationen [nmol m®], gemessen mit
guasi-isokinetischem und nicht-isokinetischem Probeneinlass an der Filterkaskade
sowie zT. in unterschiedlichen Hohen Uber dem Meeesiegel.

LUB 1995 GOT 1996 GOT 1996
N=14 7.7mi. NN, N=6 32mi. NN, N=6
Quasi- nicht Quas- nicht Quas- nicht
isokingtisch ~ isokinetisch | isokingtisch  isokinetisch  isokinetisch — isokinetisch

Na" 279 241 6.9 58 128 101
K* 31 32 25 26 41 28
ca* 42 33 150 141 165 114
Mg 38 29 2.7 18 35 25
NH,* 480 455 281 258 312 264
cr 239 162 18 11 6.1 45
NO; 214 203 125 128 153 152
Sk 259 247 98 116 129 124

ClI/N& 0.86 067 026 0.20 048 045

Signifikante Unterschiede firr die Feinstaubkomporenten NOz, SO,% und NH,"
wurden nicht beobadhtet. Die Diskrepanz zwischen der nicht- und der quasi-
isokinetischen Probenahme nimmt mit zunehmender Windgeschwindigkeit zu.
In Abb. 5-2 wurde exemplarisch fir Na™ als Grobstaubelement und SO,” as
Feinstaubkomporente der Mehrbefund der quasi-isokinetischen gegentiber der
ni cht-isokinetischen Probenahme gegen meteorol ogische Parameter aufgetragen.
Besonders Uberzeugend ist der Zusammenhang mit der Windgeschwindigkeit.
Gute Ubereinstimmungen bei niedrigen Windgeschwindigkeiten stehen grofe
Diskrepanzen besonders fur Na* bei hohen Windgeschwindigkeiten gegeniiker.
Negative Waete, die geringere Konzentrationen bel der quasi-isokinetischen
Probenahme bedeuten, kdnrnen durch eine falsche Ausrichtung der Probenahme-
Offnung relativ zur Windrichtung zustande kommen, welche nicht automatisch
an de vorherrschende Windrichtung angepasd werden konrte.

Einschrénkend muss gesagt werden, dass die quasi-isokinetische Probenahme
anfallig ist gegenuiber feinen Regen- und Nebeltropfchen, welche mit beschleu-
nigter Stromungsgeschwindigkeit vermehrt gesasmmelt werden. Daher nimmt bel
der quasi-isokinetischen Probenahme unter typischen Schledhtwetter-
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Bedingungen de Qualitét der Probenahme &, wahrend de nicht-isokinetische
Probenahme auverlassg weiter arbeiten kann, was fir die Kontinuitdt eines
Datensatzes dringend erforderlich ist. Aus diesem Grund wurde die quasi-
isokinetische Probenahme lediglich as zusdtzliche Studie an wenigen Mess
stationen durchgefihrt.
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Abb. 5-2: Konzentrationsdifferenzen von Na“ und NS-SO,” zwischen der quas-
isokinetischen (QI) gegenlber der nicht-isokinetischen (NI) Probenahme in Abhéngig-
keit von Windgeschwindigkeit und Luftfeuchte.

5.2 Fehleranalyse durch Vergleichsmesaingen

Die Qualitat der Probenahme insgesamt muss durch vergleichende Mesaungen
sichergestellt werden. Die Fehler der chemischen Analyse sind in der Regel von
geringerem Ausmal} as Fehler, die bei der Probenahme auftreten, da sie nicht
von aul¥ren meteorol ogischen Parametern beanflusg werden. Die Vorbereitung
und Handhebung der Probenahmetréger sowie Umwelteinflisse am Probe-
nahmeort kommen zum analytischen Fehler hinzu. Vergleicht man zusétzlich
unterschiedliche Probenahmemethoden, erweitern sich de Standardabweichun-
gen um systematische Differenzen. Zur einfiihrenden Ubersicht dient Tab. 5-6,
in der die mittleren Fehler der chemischen Analyse, der identischen Probe-
nahmen und der unterschiedlichen Methoden einander gegentbergestellt sind.
Diese Untersuchungen werden im folgendem Abschnitt diskutiert.
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Analytischer Fehler

Zur Bestimmung des analytischen Fehlers der an einem Tag analysierten Proben
wurden am Ende jeder Reihe an den verschiedenen Analysegeréten de Wieder-
findurg fur verwendete Kalibrationslosungen bestimmt. Daraus laseen sich fur
den gesamten Analysezatraum 1994 bs 1998 de mittleren Fehler als Standar-
dabweichung der Mesaungen berechnen (SCHONWIESE 1992. Wahrend der
absolute Fehler tiber den Messdereich konstant bleibt, verringert sich der relati-
ve Fehler mit zunehmender Konzentration auf einen ebenfalls konstanten Pro-
zentsatz. In Tab. 5-6 wird der analytische Fehler in [nmol m™®] und [%)] fir ein
typisches Probenahmevolumen von 10m® angegeben. Setzen sich die Konzen-
trationen fUr bestimmte Komporenten, aus der Analyse mehrerer Probentrager
zusammmen, wurde @ne Fehlerfortpflanzung der Einzefehler beriicksichtigt.

Fur ale betradteten Komporenten liegen de analytischen Fehler unter 5%
bzw. unter 2.5 nmol m®. CI- und NH,"-Spedes zeigen de grofen Fehler,
wahrend de anderen Komporenten analytische Fehler kleiner als 1 nmol m*
aufweisen.

Fehlermar ge bei Mesaungen des Aerosols mit gleichen Filterkaskaden
und Denudern (DDM, FK/D)

In Tab. 5-6 sind ebenfalls die Standardabweichungen fir die Aerosolbestim-
mung mittel der Denuder-Differenz-Methode (DDM) und der Filterkaskaden-
Annuar-Denuder-Methode (FK/D) angegeben. Die Diskusgon Uler das Aus
mald des Probenahmefehlers bel der Denuder-Differenz-Methode wurde von
BEHLEN (1996 sehr kritisch gefuhrt. Er berticksichtigt bei der Berechnurg der
HNO;- und NHs-Konzentrationen sowie der partikuléaren Substanzen mogliche
Partikelverluste in den Denudern, die a1 Mehrbefunden bei der Gasbestimmung
(positives Artefakt) bzw. zu Minderbefunden bei der Bestimmung von partiku-
léaren Substanzen (negatives Artefakt) fuhren konren. Als Korrekturfaktor dient
ihm das Verhaltnis der SO,*-Konzentrationen, gemessen in den Filterkaskaden
mit und ohre Denuder. Seine Bestimmung des Fehlers beziglich der DDM
mittels Fehlerfortpflanzung berticksichtigt diese Sulfatkorrektur. Der resultie-
rende Fehler ist grold undreflektiert die unsichere Berednurg von geringen
Gaskonzentrationen mittels Subtraktion groler Konzentrationen, die mit zwel
Filterkaskaden bestimmt wurden (Tab. 3-2). Da nur die Analysefehler in dese
Fehlerrechnurg eingingen, ist die Fehlermarge fir die NHy-Spezes (NH; und
NH4") am gréfen. In Tab. 5-4 wurde fiir die vorliegende Arbeit bereits eine
Abschétzung des HNOs-Mehrbefunds durch Abscheidung grober Partikel im
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Denuder gegeben. Dabei ergaben sich maximale Uberschétzungen von 6% an
der Kustenstation WHA und 16% auf dem Forschungsschiff in der Deutschen
Bucht (DB) beziglich HNOs;. Auf die Anwendurg einer Sulfatkorrektur wurde
daraufhin in deser Arbeit verzichtet.

Anhand von 9 mrallel durchgefiihrten identischen Probenahmen in Preila 1996
wurde der Gesamtfehler der Kombination einer Filt erkaskade mit zwei Annuar-
Denudern (FK/D) ermittelt. Esist illustrativ, jewells die relativen undabsoluten
Fehler dieser parallelen Probenahmen dem der chemischen Analyse gegentiber-
zustellen. Fir die meisten Komporenten daminiert der relative Fehler der Pro-
be-nahme Uber dem der Analyse, wdhrend de asoluten Fehler sich anndhern.
Dies liegt an den geringen atmosphérischen Konzentrationen, die wahrend der
Probenahme in Preila vorherrschten. Hohe relative Fehler von 11 % fir NH;
und 16% fir HNO; sind de Folge sehr niedriger Gaskonzentrationen.

Fir (NHs" + NH3)e, (NOs + HNO3)x, fir partikulares NOs™ und SO,* wurden
shnlich niedrige Fehler von 2—5 % gemessen. NH,*, SO, undteilweise NO3
treten gemeinsam in feinen Partikeln auf, deren Probenahme wenig von aul3eren
Parametern wie Windgeschwindigkeit und Ansauggeschwindigkeit der Probel uft
am Probeneinlass beanflusg wird (siehe Kapitel 5.1), so dass fur diese Sub-
stanzen der Fehler der Probenahme gering ist. Reinluftkonzentrationen von
1.5 nmol NO3 m* und 10 nmol SO,> m®, wie sie nach TEN BRINCK et al.
(1997 im sogenannten Hintergrundagosol vorliegen, konren daher mit der
vorliegenden Probenahme (FK/D) gut bestimmt werden.

Fiir die Komporenten Ca®* undMg™, die umeist in groben Partikeln (> 2 pm)
auftreten, wurden extrem hohe Fehler fir die Probenahme mit der Filterkaskade
bestimmt. Da gleichzatig der analytische Fehler gering ist, muss die Ursache
bei der Probenahme liegen. Grobe Partikel unterliegen, wie oben bereits disku-
tiert, nicht definierten Vorabscheidungen im Probeneinlass und will kiirli chen
Minderbefunden auf dem Partikelfilter. Dabei ist zu beaditen, dasswenige gro-
be Partikel die gefundene Konzentration entscheidend veréndern.

Vergleich von Mesaungen mit unterschiedlichen Filterkaskaden
und Denuder-Systemen (IAAC-IVL)

Wahrend der Interkalibrierung in Preila 1996 wurde die Zusammensetzung des
Aerosols auch von M. FERM vom schwedischen Umwelt- und Forschurngs-
institut IVL mit zwel identischen Probenahmegeréten gemessen. Zur Probe-
nahme von HNO; und NH3 wurden von innen beschichtete Glasrohre (NaCl
bzw. Oxalsdure) als Denuder benutzt. Mit Papierfiltern, die mit der gleichen
Losung beschichtet waren, wurde hinter dem jewelligen Denuder partikuléres
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NOs; bzw. NH;" gesammelt. Diese Denuder und Filter wurden von einer
gewarmten Aluminiumbox vor Witterungseinfliissen geschitzt (PAKKANEN et
al. 1999.

Die Standardabweichurgen der paralelen IVL-Probenahmen liegen in der
gleichen Grolenordnurg wie der IAAC-Mesaungen. Augenfdligist in Abb. 5-3
die sehr gute Ubereinstimmung der Probenahmen beider Institute, die nach vier
Tagen deutlich schlechter wird. Es werden systematische Abweichungen
zwischen den Ergebnissen der beiden Probenahmemethoden sichtbar. Im Mittel
bestimmte IVL halb so grofRe NHs-Konzentrationen von 15nmol m?3 (IAAC:
35 nmol m*). Dagegen wurde fiir partikulares NH," eine bessere Ubereinstim-
mung gefunden. Die Ergebnise lassen vermuten, dassdie mit Oxalsdure (ohre
Glycerin) beschichteten 1VL-Denuder NH3 nicht quantitativ absorbieren, oder
dassdie Erwé&rmung des Denuders in der Aluminiumbox das Verdampfen von
bereits absorbierten NH3 zur Folge hat.
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Abb. 5-3: Parallele NH;- und NH,-Mesaungen mit Denudern und Filterkaskaden von
IVL und IAAC wéhrend der Interkalibrierung in Preilla 1996

Bei mittleren atmosphérischen Konzentrationen von 34 nmol HNO; m® und
23.0 nmol NO;” m™ wurden Standardabweichungen zwischen den Probenahmen
der beiden Institute von 23% und 17% bestimmt. Absolut ist der Fehler der
HNO;-Mesauingen zwischen beiden Instituten mit Denudern, die beide mit NaCl
beschichtet waren, so klein wie fir identische Probenahmen. Die demgegentiber
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gefundenen signifikanten absoluten Abweichungen fur partikulares NO3 resul-
tieren daher aus der Filterprobenahme hinter dem Denuder (IVL) oder mit der
Filterkaskade. Eine unterschiedliche Sammeleffizienz des mit NaCl beschichte-
ten Papierfilters (IVL) und des Nylon-Badkupfilters (IAAC) kann zu den leich-
ten Abweichungen der IVL- gegentiber der |AA C-Probenahme geflihrt haben.

Die asoluten SO,*-Standardabweichungen zwischen urterschiedlichen Probe-
nahmemethoden sind geringer als fur partikulares NH," und NOs, weil die
SO4*-Konzentration drekt gemessen werden kann und ficht tiber die Kombina-
tionvon Denudern undFilterkaskade berechnet wird.

Nadh desen Interkalibrierungen wurden de folgenden Netzwerkstudien und
LAGRANGE-Experimente derart durchgefiihrt, dass identische Probenahme-
gerdte an den Stationen eingesetzt wurden, um zumindest die regionae
Vergleichbarkeit zu gewahrleisten.
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Abb. 5-4: Korrelation der NH,-Mesaungen von IVL mit IAAC fur die Netzwerk-
studien 1997 und 1998

Weitere NH,-Vergleichsmesaingen zwischen IVL und IAAC wurden wéhrend
der Netzwerkstudien an der Ostsee durchgefuhrt (Abb. 5-4). Dabei stellte sich
heraus, dass die Qualitat der NH-Probenahme ahangig von dem Experiment
und cer Station war. Fur die geringen Konzentrationen lasg sich im Mittel ein
Minderbefund an NHy bel den IVL-Mesaungen erkennen, was mogli cherweise
auf Verdampfen von NH4;NO; bel der Probenahme in der beheizten Alumi-
niumbox (~30—40 °C) zuriickgeht. Die relativen Standardabweichung der NH,-
Mesaungen schwanken fur die Netzwerkstudie im Sommer 1997 zwischen 18%
(AVH) und 43% (HEL) bzw. im Winter 1998 zwischen 12% (PAP) und 67%
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(AVH). Zeitweise sehr geringe Konzentrationen und duch Winterstirme &-
schwerte Probenahmebedingungen lassen sich in der grolien Schwankungsbreite
der Standardabweichungen zwischen den Stationen erkennen.

Trotz grofRer Standardabweichungen der NH,-Mesaungen lassen de Mesaingen
von IVL und IAAC eine gute Ubereinsimmung im Konzentrationsverlauf
erkennen (Abb. 5-3). Fir die Bestimmung geringer Unterschiede in der Zusam-
mensetzung des Aerosols an verschiedenen Stationen miissen jedoch, wie oben
bereits gefordert, identische Probenahmemethoden eingesetzt werden.

Mesaung der GrolRenverteilung von Aerosolbestandteilen mit zwel
BERNER-I mpaktoren

Bel der Fehlerdiskusson keziglich Messungen mit dem Niedrigdruck-Impaktor
nacdh BERNER konren zwe verschiedene Mesgnformationen betraditet
werden: die ehaltene Grolenverteilung der Aerosolkomponrenten, aus der z.B.
die Berechnurg geometrischer Durchmesser erfolgt und weiterhin de Aerosol-
konzentration als Summe Uber alle Impaktorstufen. Fur die Betrachtung der
Gesamtaeosolkonzentration werden im nadhfolgenden Abschnitt parallele Mes-
sungen von Impaktor und Filterkaskade ausgewertet. Zuerst sollen de Fehler
diskutiert werden, welche die Bestimmung der Grolenverteilung des Aerosols,
d.h. der geometrischen Durchmesser beanflussen.

An der Klstenstation Westerhever (N=2 x 1) undin der Innenstadt von Ham-
burg vor den Chemischen Instituten (N=2 x 2) wurden perall ele Mesaungen mit
zwei BERNER-Impaktoren durchgeftihrt (Tab. 5-6). Verglichen wurden auf die
Gesamtkonzentration namierte Einzdkonzentrationen je Grofenklasse. Da-
durch werden urterschiedliche Probenahmen und Komporenten beim statisti-
schen Vergleich und @r Ableitung von Parametern der Grolenverteilung deich
wichtig.

Obwohl fir alle Komporenten der absolute Fehler der Bestimmung der Kon-
zentration auf einer Stufe a@ner Impaktormesaung sehr klein ist, ist er relativ
deutlich groRer als der Analysefehler fur sich. Ahnlich der Probenahme mit
Filt erkaskaden zeigen de Feinstaubspezies NH;", SO, undNO5 (< 1 pm) ge-
ringe Fehler um 10 %. Die Komporenten im Grobstaub weisen insbesondere fir
grol¥e geometrische Durchmesser mittlere relative Fehler bis 45 % auf. Die &-
soluten Fehler bel der Probenahme sind gering. Demnadh kdnren mit Hilfe von
BERNER-Impaktoren Konzentrationsunterschiede von < 1 nmol m* in einer
Grolenklasse signifikant bestimmt werden.
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Die geometrischen Durchmesser (GD) fur die Paralelmessungen sind in
Tab. 56 mit Standardabweichungen angegeben. Mit relativen Fehlern fur die
Konzentrationsbestimmungen je Grofenklase der Feinstaubkomporenten
(< 1pum) NH4", SO4%, NO3 um 10 %, bzw. 23 % fiirr K* sind de Abweichurgen
des beredhneten geometrischen Durchmessers shr gering undliegen bel 1 % bis
4 %. Fir die Grobstaubkomporenten (> 1 um) erhéhen sich de Standardfehler
der Bestimmung des geometrischen Durchmessers auf ca 11 % fir Na” und CI
sowie auf ca 20% fir Mg®* undCa’*. Da awei der parallelen Mesaungen nicht
an der Kuste durchgeftihrt wurden, spiegeln de Durchmesser der Partikel eher
ein kontinentales Aerosol wieder. Verglichen mit den mittleren Durchmessern
fur ca 80 Impaktormesaungen in mariner Umgebung liegen im kontinental be-
einflusgen Aerosol die betrachteten Komporenten in Partikeln anderer Zusam-
mensetzung und kleinerem Durchmesser vor. In desem Fall trifft das besonders
fir NOs” (NH4NO; statt NaNOs) undK™ al's typische Seesalzkomporente .

Fehler bei der Bestimmung der Grolenverteilung mit dem BERNER-Impaktor
werden auch in der Literatur beschrieben. So kann rach WANG und JOHN
(1988 besonders bei Luftfeuchtigkeiten > 70%, wie sie in marinen Gegenden
meistens vorliegen, eine Verschiebung der Abscheidegrenzen stattfinden, well
sich de relative Luftfeuchtigkeit der Probenluft durch den zunehmenden Unter-
druck im Impaktor bel der stufenweisen Aerosolabscheidung dndert. Das wiirde
sich besonders auf feine Grolenklassen auswirken.

Die hier fur den BERNER-Impaktor bestimmten Standardabweichungen der
Klasgfizierung von Aerosolpartikeln in verschiedene Grofenordnurgen sind
kleiner als von TEN BRINCK et al. (1997 angegeben wird. Sie gehen generell
von 35% Fehler aus, der durch de Form und duch ein Anwadsen der Partikel
in holen Luftfeuchtigkeiten bedingt ist. Dieser Wert entspricht in etwa den in
dieser Arbeit gefundenen Werten fur die Grobstaubkomporenten. Fir Fein-
staubkomporenten wurden jedoch deutlich geringere Fehler beziglich ihrer
Aufteilung in GroRenklassen ermittelt.

HOWELL et a. (1998 schatzen den Gesamtfehler der BERNER-Impaktor-
Probenahme auf nur 10 % — 13 %. Diese Angaben entsprechen sehr gut den in
dieser Arbeit gefundenen Fehlern fiir Feinstaubkomponenten sowie Na' in jeder
Grolenklas=.
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Vergleich der Probenahmen mit Filterkaskaden und BERNER-I mpaktor

Bel dem Vergleich der Mesaungen mit Filterkaskaden und Impaktoren werden
unterschiedliche Probenahmeverfahren betrachtet. Wahrend in der Filter-
kaskade die Probenluft durch verschiedene Filtermateriaien filtriert und de
Summe von Partikeln und kestimmten gasférmigen Verbindurgen gesammelt
wird, werden im Impaktor nur Partikel, in Abhéngigkeit von ihrer Grol¥, auf
verschiedenen Stufen abgeschieden. Neben der Grofenverteilung der Aerosol-
bestandteil e kann aus der Impaktormesaung auch de Konzentration partikelfor-
miger Bestandteile durch Aufsummieren der Kornzentrationen Uber alle Stufen
bestimmt werden. Verschiedenartige Sammeltechniken fuhren grundsétzlich zu
groleren Abweichungen zwischen den Mesaungen, als es fur gleichartige Pro-
benahmemethoden der Fall ist (Tab. 56, Abb. 5-5).

Weil eine Impaktormesaing oft mehrere Probenahmen mit der Filterkaskade
Uberdauert, wurden de mittels Filt erkaskade erfasgen Konzentrationen ukber die
Dauer der Probenahme mit Impaktor gewichtet gemittelt. Die mittleren Stan-
dardabweichurgen in Tab. 5-6 resultieren aus ca 80 Impaktormesaungen und
den entsprechenden Probenahmen mit der Filt erkaskade.

Fur jede Substanz ist der mittlere Fehler zwischen den urterschiedlichen Ver-
fahren der Probenahme mit dem BERNER-Impaktor und der Filterkaskade e-
heblich grofier als er fur parallele Messungen mit identischen Probenahme-
verfahren bestimmt wurde. In Abb. 5-5 wurde der Fehlerbereich beidseitig einer
nicht gezegten 1:1-Diagonalen eingezechnet, wie & mittels einer Fehlerfort-
pflanzung aus den Fehlern fur Partikelfilter- und einzene Impaktorstufen-
mesaungen ermittelt wurde. Dabei wird sichtbar, dass die Abweichungen zwi-
schen beiden Verfahren fir viele Mesaungen auf¥erhalb des Fehlerbereichs lie-
gen. Gleichzditig ist kein systematischer Trend einer Methode zu Uber- oder
Unterschétzung von Konzentrationen bestimmter Aerosolkomporenten zu er-
kennen. Unerwartet wurden auch fiir die Feinstaubkomporenten NH," und SO~
im Mittel relative Abweichungen his 30 % gemessen (Tab. 5-6).
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Abb. 5-5: Fehlerbereich und Korrelation der Konzentrationen wichtiger Aerosol-
bestandteile gemessen mit dem BERNER-Impaktor und der Filterkaskade.
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Die NH,"-Bestimmung in Eluaten der Probenahmen mit Filterkaskaden im
Winter 1998 erfolgte unter Nutzung der BERTHELOT-Re&ktion (DRECK-
MANN 1992, wahrend de Eluate der parall elen Impaktorproben weiterhin mit
Hilfe der Flie3injektionsanalyse (FIA) phaometrisch nadch einer Siure-Base-
Red&ktion kestimmt wurden. Da fur beide Methoden gleiche Nachweisgrenzen
bestimmt wurden, kdnnen Unterschiede durch abweichende Empfindichkeiten
der Analysemethoden ausgeschlosen werden, und Abweichungen zwischen
beiden Methoden miissen andere Griinde haben.

Verfluchtigungvon NH4NO;

In Abb. 5-5 zegt keines der beiden Verfahren eine systematische Abweichurg
von NH,4" oder NOgz', die durch Kondensation ocer Dissoziation ces semivolati-
len NH4NO; erklart werden konrte. In der Literatur werden voneinander abwel-
chende Feststellungen beziglich der Dissziation von NH4NO; im Impaktor
beschrieben. SCHMOLKE (1994 ermittelte fur Nitrat eine sehr gute Korrela-
tion zwischen beiden Probenahmen mit einem durchschnittli chen Minderbefund
von 8% beziglich der Impaktorprobenahme, den er mit der Vernadhlassgung
der Grobstaubstufe sowie mit einer geringen Disziation von NHsNO; im
Impaktor erklart. Grundsétzlich schreibt er, dassdie Dis®ziation von NH4sNO;
Im Impaktor von geringerer Bedeutung ist als in einer Filterkaskade, well im
Impaktor ein sehr kleines Verhéltnis von gesammelter Probenmasse aur Ober-
fladhe gegeben ist. Das abgeschiedene Aerosol korzentriert sich auf einige
Punkte undwird von weiteren impaktierten Tell chen bededt und so vor Diso-
ziation undRe&ktionen geschiitzt. In einer Filterkaskade verteilt sich de Probe
auf die Oberfladhe anes Filters und wird Uber die gesamte Dauer einer Probe-
nahme von Luft durchstrémt und steht daher dem standigen Gasaustausch zur
Verflgung.

TEN BRINCK et al. (1997 fuhrten drei Vergleichsmesaungen mit je @nem Im-
paktor und einer Filterkaskade durch und fanden fiir SO,” Ubereinstimmende
Messergebnisse. Fir NOs; ergab sich nur wahrend einer Wintermesaung Uber-
einstimmung. In Sommerexperimenten wurden mit der Filterkaskade 2 hbis
10fach horere NOs -Konzentrationen als mit dem Impaktor gemessen. Sie ver-
muten, der Beschreibung von SCHMOLKE widersprechend, dass NHsNO3 im
Impaktor im Sommer weniger stabil ist als im Winter und auch generell in der
Filt erkaskade.

PAKKANEN et a. (1999 fuhrten wahrend eines Feldexperiments ebenfalls
Vergleiche unterschiedlicher Probenahmeverfahren duch, wahrend desen
sechs BERNER-Impaktormesaungen und kombinierte Denuder-Filter-Systeme
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fir HNO3s/NOs und NHs/NH," (IVL) parallel eingesetzt waren. Mit dem Im-
paktor bestimmten sie a1 wenig NO3 (Cgerner/Criter = 0.86), was die Autoren
mit dem Verlust von feinen NO; -Partikeln durch Dissoziation von NH;NO; und
anschliefendem Verdampfen erklaren. Diesen Effekt konrten sie beim NH,'
jedoch nicht beobadten, da es zum grof¥en Antell als gabiles (NH,4),SO, vor-
lag, und de Ubereinstimmung beider Methoden fiir diese Spezies shr gut war.

Vorabscheidung gober Partikd

Um fir die Impaktorprobenahme ene definierte obere Partikelgrenze festzule-
gen, wurde die Grobstaubstufe, die windabhéngig von urterschiedlichen Par-
tikelvorabscheidungen beantraditigt wird, aus der Berechnurg herausgenom-
men. Gleichzdtig wurde dadurch de beste Ubereinstimmung zwischen beiden
Probenahmemethoden erzielt. Fir die Mesaungen mit der Filt erkaskade bedeutet
dies, dassbel mittleren Windgeschwindigkeiten eine gute Sammeleff ektivitét fur
Partikel mit Durchmessern his ca 8 um (GD) gegeben ist. Das Ausmald der
Vorabscheidung varii ert jedoch in Abhéngigkeit von der Windgeschwindigkeit.

Maogli che Partikdverluste bei der Probenahme mit dem BERNER-Impaktor

Bel der Probenahme mit dem BERNER-Impaktor kommen andere mogliche
Artefakte in Betracht: Statt hinter einer Dise auf dem Probenahmesubstrat abge-
schieden zu werden, kdnnen manche Partikel abprallen, um auf einer spateren
Stufe au impaktieren oder an den inneren Wandurgen des Impaktors haften zu
bleiben, womit sie fir die Probenahme verloren sind.

In Abb. 5-6 werden de Verhdltnisee von Mesaungen mit Impaktor und Filter-
kaskade wahrend der LAGRANGE-Experimente 1997 und 1998ezegt. Auch
in deser Darstellung féllt die breite Streuung der lonenverhdtnisse jeder Probe-
nahme um die 1:1-Linie auf. Fir wenige korrelierende Spezes konren gleiche
Tendenzen beobadhtet werden. Z.B. wurden fir die Seesalzionen Na“ und CI°
Im Winter 1998 Ulereinstimmend holere Konzentrationen mit der Filterkaskade
bestimmt. Im Sommer 1997 wurden firr NH;" und SO,* hétere Wete mit dem
Impaktor gemessen. Oft zeigen de Spezes einer Probenahme keine ekennbare
systematische Abweichung. Auch de meteorologischen Parameter Windge-
schwindigkeit und relative Luftfeuchtigkeit Gben keinen offensichtlichen Ein-
fluss auf die Probenahmen aus. Fur korresponderende LAGRANGE-
Messungen sind mitunter fiir einzelne Spezes Ahnlichkeiten festzustellen.

Obwohl quantitativ die Ubereinstimmung der Probenahme mit Filt erkaskaden
und BERNER-Impaktoren nicht optimal ist, kbnren duch eine kombinierte
Probenahme Erkenntnisse tiber die Zusammensetzung und Grolenverteilung des
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Aerosols gewonren werden. Z.B. werden in Kapitel 8 beide Verfahren zur In-
terpretation vertikaler Konzentrationsgradienten (Tab. 8-3) herangezogen, wobel
sie unabhéngig voneinander die gleichen Ergebnisse liefern.
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Abb. 5-6: Verhdltnis der Messergebnisee von BERNER-Impaktor / Filterkaskade so-
wie mittlere Luftfeuchtigkeit (RH) und Windgeschwindigkeit (WS) fur LAGRANGE-
Mesaungen an drei Stationen im Sommer 1997 wnd Winter 1998 Nadh dem
LAGRANGE-Prinzip korrespondierende Proben wurden unterhalb ihrer Stations-

bezaechnung geklammert.



5 Fehlerabschéatzung der Aerosolprobenahme anorganischer Inhaltsdoffe 55

Zusamnenfasaung der Fehlerabschatzung

Es wurde gezeqt, dass die angewandten Methoden der Probenahme von
maritimem Aerosol in Gebieten der Nordseeund Ostseegeredit werden. Mit
den vorliegenden Standardfehlern der Analytik sowie der kombinierten Pro-
benahme mit Filterkaskade und Annuar-Denudern (FK/D) kdnren auch sehr
geringe Konzentrationen von 15 nmol NO; m™® und 10 nmol SO~ m*, wie
se nach TEN BRINCK et a. (1997 im Hintergrundagosol vorliegen, be-
stimmt werden.

Am Beispiel von SO,*, das vorwiegend in feinen Partikeln akkumuliert,
wurde gezegt, dass fur die Probenahme von feinen Partikeln PTFE-Filter
mit Porenweiten von 5 pm bei einem Volumenstrom von Q8 L min™ cm®
gedgnet sind.

Die Absorption von SO, auf dem Nylonfilter erfolgt nicht quantitativ.

Entgegen Befunden von MASIA et al. (1994 ist bei der Probenahme von
NHx mit Filterkaskaden bei gegebenen Volumenstrom und Vernadlassgung
der NH,-Werte auf Nylonfiltern nur mit eéinem Minderbefundvon 03 % zu
rechnen.

Mit quasi-isokinetischer Probenahme konrten bis zu 44 % mehr Mineral-
staub und 26% mehr Seesalz gesammelt werden. Die angewandte quasi-
isokinetische Probenahme ist jedoch anfallig gegentiber hoher Luftfeuchtig-
keit (Nebeltropfchen, Nieselregen) und wediselhaftem Wind, weil eine
automatische Anpasaung an de &aul¥eren meteorologischen Parameter nicht
gegeben war.

Der grofte analytische Fehler wurde fiir partikulzres NH;" bestimmt (5 %,
2.3 nmol m* firr eine mittlere Probenahme von 10m°). Die Standardabwei-
churgen paraleler Probenahmen (FK/D, DDM, Impaktor) liegen fur ale
untersuchten Spezes deutlich tber dem Fehler der Analytik. Bei der Be-
stimmung von gasformiger HNO; und NH3; mittels der DDM treten grofe
Fehler auf, die auf die unsichere Beredhnurg der Gaskonzentrationen durch
Subtraktion grof3er Konzentrationen aus Mesaungen mit zwel Filt er-kaskaden
zurtickgehen.
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Beim Vergleich von Messungen zweier identischer Filterkaskaden wurden
fur Feinstaubspezes geringe Standardabweichungen < 10 % bestimmt. Well
die Grobstaubkomporenten einer nicht definierten Vorabscheidung am
Probeneingang unterliegen, und wenige Partikel den Massnfluss entschei-
dend keanflusen, sind de Standardabweichungen fiir diese Spezes grofier.

Beim Vergleich urterschiedlicher Filterkaskaden und Denuder (IAAC und
IVL) wurden fir die Gase HNO3; und NH3 auf Grund sehr geringer atmo-
sphérischer Konzentrationen sehr hohe relative Fehler bestimmt. Die &so-
lute Abweichurg von Q7 nmol m? fir HNO; ist klein, fir NHz von
15.2 nmol m™ ist sehr groR und @utet auf systematische Abweichurgen zwi-
schen den Probenahmesystemen. Die NH,-Zeitserien der 1IVL und IAAC-
Messungen zeigen sehr gute Ubereinstimmungen in den ersten vier Tagen,
Danach werden die Abweichungen zunehmend grofer, obwohl &hnliche
Konzentrationsverlaufe bestimmt wurden. Ubereinstimmend mit verglei-
chenden Mesaungen wahrend der Netzwerkstudien (1997, 1998 werden von
IVL bei niedrigen NH,-Konzentrationen geringere Weate gemessn als von
IAAC, was moglicherweise aif die Dissoziation von NH;NO; in der be-
heizten Probenahmebox zuriickgeht. Die Standardabweichungen der NH;-
Probenahmen an den Stationen der Netzwerkstudien offenbaren, dass die
Qualitat der Probenahmen entscheidend von &uf¥eren Bedingungen an einer
Station gepragt wurde.

Mit dem BERNER-Impaktor lassen sich fiir die Feinstaubspedes SO~ und
NH,4" die geometrischen Durchmesser mit einem Fehler von 1% - 4 % ange-
ben. Der Fehler steigt fur Komporenten des Grobstaubs auf 10 % fir Na
undCl’, bzw. 20 % fiir Ca®* undMg”*. Die asoluten Standardabweichurgen
der Konzentrationen auf jeder Stufe des Impaktors snd< 1 nmol m*,

Beim Vergleich zatgleicher Messungen der Aerosolspezes mit BERNER-
Impaktor und Filterkaskade wurde die beste Ubereinstimmung bei Vernad-
lassgung der Grobstaubstufe ezielt. Daraus folgt fur Messungen mit der
Filterkaskade, dassbei mittleren Windgeschwindigkeiten eine gute Sammel-
effektivitdt fur Partikel mit Durchmessern um ca 8 um gegeben ist. Das
Ausmal’ cer Vorabscheidung variiert jedoch mit der Windgeschwindigkeit.

Die Abweichurgen zwischen Mesaungen mit BERNER-Impaktor und
Filterkaskade lassen sich nicht voll sténdig mit einer Fehlerfortpflanzung tber
alle Impaktorstufen erklaren. Systematische Fehler durch hole Windge-
schwindigkeiten oder relative Luftfeuchtigkeit sind nicht off ensichtlich.
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6 Charakterisierung der raumlichen und zeitlichen Variabilitéat der
Zusammensetzung des Aerosols

Uber den betrachteten Zeitraum von 1994— 1998 wurden Aerosol probenahmen
im wesentlichen mit identischen Mess und Probenahmegerdten durchgefiihrt.
Dadurch war eine vergleichbare Genauigkeit fur den gesamten Datensatz an
unterschiedlichen Stationen in der Deutschen Bucht/Nordsee und Ostsee gege-
ben. Zeitserien von einigen Wochen geben bereits gute Anhaltspurkte tber die
Variabilit & der Aerosolzusammensetzung an einem bestimmten Ort. In desem
Kapitel wird aulferdem en regionaler Vergleich der Aerosolkonzentration an
sechs Stationen entlang einer Messadchse von der Nordsee bis in de zeitrale
Ostsee durchgeftihrt (1994- 1996, bei dem saisonale Unterschiede berticksich-
tigt werden missen. Parallel bestimmie Zeitserien an Stationen in der Nordsee
und Ostsee 1995 wurden insbesondere daraufhin urtersucht, ob lokale Quellen
fUr eine der emittierten Spezes zu erkennen sind. Weiterhin erlauben de inten-
siven Netzwerkstudien von 199798 de wohl aussagekréftigste Diskusson
regionaler als auch saisonaler Unterschiede der Aerosolszusammensetzung an
vier Kustenstationen der Ostsee An de Diskusson der experimentellen Ergeb-
nise aus den Netzwerkstudien schliefét sich ein Vergleich zu Berechnurgen mit
dem HIRLATAR-Modell (HONGISTO et a. 1999 an, mit dem Aerosolkon-
zentrationen und Depasitionen fur die entsprechenden Experimentzetraume in
der Ostseeberedinet wurden.

6.1 Tages- und Nachtkonzentrationen von Salpetersaure und Nitrat

Saisonal und tageszetlich bedingte Unterschiede in der Konzentration und
Zusammensetzung des Aerosols kdnren durch meteorologische Parameter wie
Temperatur, Strahlung und Hohe der Inversionschicht sowie unterschiedlich
starke Emissonen bedingt sein. Zum Beispiel bestimmten PLANTAZ et al.
(1996 einen ausgepragten Tag-Nadt-Gang der NHs-Konzentrationen Uler
Weideland. In der Nadht, mit haufig geringen Windgeschwindigkeiten undeiner
niedrigen atmosphérischen Mischungsschicht, findet kaum ein Austausch mit
hoheren Luftmassen statt. Well NH3; vom Boden emittiert wird, haben sie nadhts
hohere NHj;-Konzentrationen gemessen als am Tage, an dem die Durch-
mischung der Luftmassen effektiver war, was dann zu einer Verdinnurg der
bodennahen NH;-Konzentrationen fuhrte. Ein derartiger Tag-Nadt-Unterschied
der NHs-Konzentrationen konrte in deser Arbeit nur an der Kistenstation
Westerhever WHA gemessen werden (Tab. 6-1), einer Station mahe von
Salzwiesen und Weideland fur Schafe. Allerdings war die Differenz insignifi-
kant klein. In der Deutschen Bucht und an der Kustenstation Lubiatowo, beide
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Stationen sind wenig von NHs-Quellen beanflusd, wurde @n entgegengesetzter
Trend gefunden. Moglicherweise spiegelt sich hier die an Tage grofRere Stabi-
litét der marinen atmosphérischen Grenzschicht wieder, sofern Luft vom Land
herantransportiert wird. Nadits ist das Mee tendenziell warmer und fuhrt zur
Labilisierung der vom Land herantransportierten Luftmassen. In Lubiatowo
wurde aulferdem im Herbst gemessen. In deser Jahreszet ist das Mee relativ
warm und verstarkt daher mogli cherwei se diesen entgegengesetzten Trend.

Die Re&tionsprodukte von NH3 verhalten sich urterschiedlich. (NH,;).SO, folgt
diesem entgegengesetzten Trend an alen drei Stationen, indem am Tag gofere
mittlere Konzentrationen als bei Nadt gemessen wurden. Die mittleren Kon-
zentrationen des leicht flichtigen NH4NO; differieren, wobel an den Kisten-
stationen nachts und in der Deutschen Bucht tagsiiber hbhere Wete gemessen
wurden.

Kontréar zum NH; findet die Bildung von HNO; aus NOy in holeren Luftmassen
statt und erfolgt be Tag und Nadt dber unterschiedliche Red&tions
mechanismen. Am Tage bel genlgender Strahlungsintensitdt bilden sich
Hydroxylradikale OH (10°-10° Molekiile cm™®), die mit NO,” und einem weite-
ren Stol3artner zu Salpetersaure reggieren. Nadits bilden sich in geringerem
Ausmal3 in einer sogenannten Dunkelreaktion aus Ozon und NO, Stickstoff-
trioxidradikale (NOg3), welche unter Einwirkung von Licht sofort gespalten wr-
den. Im Dunkeln dimerisieren NO, und NOs zu N,Os, welches als Anhydid
der Salpetersaure leicht zu deser hydrolisiert. Die unterschiedlichen Bildungs-
wege der Salpetersdure an Tage und kei Nadt bewirken einen Tag-Nadt-Gang
der Salpetersaurekonzentrationen.

In Tab. 6-1 konren Tages- und Nacdtkonzentrationen von HNO3, dem Reékti-
onsprodikt NaNO;, gesamtpartikul&rem NO; sowie NHs, (NH,4).SO, und
NH4NO; eingesehen werden. Um zwischen den Nordseestationen DB und WHA
einen drekten Vergleich ziehen zu konren, wurden fur diese beiden
Stationen nu zdtlich korresponderende Proben ausgewdahlt. Probenahmen an
anderen Stationen umfasgen nicht die separate Bestimmung von Ammoniak und
Salpetersdure oder lief3en keine Einteil ung in Tages- und Nadtprobenahmen zu.
Bel der Bildung von Mittelwerten wurde die unterschiedliche Dauer der Probe-
nahmeintervall e berlicksichtigt. Fur die Bestimmung signifikanter Unterschiede
zwischen Tages- und Nadtkonzentrationen wurde en beidseitiger Student-t-test
(SCHONWIESE 1992 angewendet.
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Tab. 6-1: Zeitlich gewichtete Mittelwerte Uber Tages- und Naditkonzentrationen von
NH3, HNO3, NaNOs und das gesamte partikuldre NO3™ in der Nordsee (DB, WHA) und
in der Ostsee (LUB). Signifikante Unterschiede sind mit + (90 % Niveau), ++ (95%
Niveau) oder +++ (99 %Niveau) gekennzeichnet.

Forschungssthiff DB KigengationWHA Srranddation LUB
Anzahl 18 19 18 19 12 11

Daser[n] 180 217 tTet | 188 219 tTet | 105 145 tTed

[midm] Gy  Ga @ Cg  Cvam O Cg G O
NH;® 54 42 0 |215 222 0 39 9 0
(NH)S0,* 95 70 0 |116 82 0 53 42 0
NH,NO," 84 70 0 77 100 0 8 13 0
HNO,® 33 23 0 58 15 ++ 15 6 ++
NO; ® 128 99 0 |101 115 0 28 33 0
NaNO," 17 14 0 15 7 ++ 10 9 0

* DieBerechrung dir Sl zkorwentrationen (Partikelfilter) wird in Kapitd 7 beschrieben.
§ Ermittdt Uber die Denuder-Diff eenz-Methode

In WHA sind tagstiber die Konzentrationsmittelwerte fur HNO; signifikant
grofer asin der Nadht. Die HNOs-Konzentrationen auf dem Forschungsschiff
in der DB unterscheiden sich nicht signifikant, obwohl die gleiche Tendenz zu
erkennen ist. Die Distanz zu Emisgonsguellen der Stickoxide, aus denen HNO;
entsteht, dirfte fir DB keine grole Rolle spielen, weil die Nachbildung von
HNO; aus einem gentgend groffen NO,-Pod der Atmosphére (Abb. 2-1)
gegentiber dem Transport relativ schnell stattfindet. Moglicherweise ist der
mittlere Trend Uler der DB wieder auf eine besonders bei Nadt labile marine
Grenzschicht mit effektiver Durchmischung vertikaler Luftmassen zurtickzu-
fuhren. Nadts findet an der Kuste WHA auf Grund einer stabil en atmosphéri-
schen Grenzschicht kein Austausch mit vertikalen Luftmassen statt, und eine
stetige Deposition von HNO;3 fuhrt zur signifikanten Konzentrationsminderung.

Interessant ist, dassin der DB nadits hohere HNOs-K onzentrationen gemessen
wurden als an der Kiste, tagsiiber dagegen de Konzentrationen in der DB nur
etwa halb so grol3 waren. HNO; scheint Uiber dem Me& nadits eine langere Le-
bensdauer gehabt zu haben as an der Kiste, wo sehr hohe NHs-Werte aur
schnell en Neutrali sation fuhrten.

Am Strand von Lubiatowo wurden ebenfall s sgnifikant unterschiedliche HNOs-
Kornzentrationen in der Nadht und am Tag bestimmt. Verglichen mit WHA sind
die Konzentrationen in LUB deutlich niedriger. Dies kann duch holere NO,-
Emisgonen in Westeuropa (siehe Kapitel 6) oder durch saisonale Variation der
HNOs-Bildung bedingt sein. Wéhrend de Experimente in der DB zweimal im
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Sommer (Juli, Mai) und einmal im Winter (Februar/Mérz) stattfanden, wurden
sein LUB zweimal im Herbst (September) durchgefuhrt. Auf Grund der Emp-
findlichkeit des phaochemischen Bildungsmedianismus der HNO; unterschie-
den FAHEY et a. (1986 auch zwischen den Jahreszaten. Sie fanden in einer
landlichen Gegend in Colorado im Sommer HNO;-Konzentrationen, die nadts
bei 2.1 - 4.2 nmol m® lagen und rachmittags bis zu 100 nmol m™ anstiegen. Im
spéten Herbst lagen die Konzentrationen nur noch zwischen 29 nmol m™® nachts
und 54 nmol m™® am Tag.

Die relative Konzentrationsdifferenz fir HNO; ist generell grofier als fur parti-
kuldres NO3 undweist auf die kurze Lebensdauer der freien Saure in der Atmo-
Sphére hin.

Nur in Westerhever wurde in Folge der unterschiedlichen HNOs-
Konzentrationen auch ein signifikanter Tag-Nadt-Unterschied in den Konzen-
trationen von grobem NaNOs, einem Reé&ktionsprodukt der freien Sdure mit See-
salz (Kapitel 7), festgestellt. Darin spiegelt sich de schnell e Bildung sowie kur-
ze Lebensdauer von NaNO; im Aerosol wieder. Auf dem Forschurgs<chiff in
der DB und an der Strandstation LUB wurden nu geringe oder keine Konzen-
trationsunterschiede fir diese Spezes festgestellt.

Fur das gesamte partikulare NO3 wurde an den Nordseestationen eine gegen-
laufige Tendenz in den Tages- und Nadhtwerten bestimmt. Wéahrend Ulker dem
Meeg (DB) tagsiuber hohere Konzentrationen gemessen wurden und dmit
HNO3z; NO; und NaNO; den gleichen Tagesgang aufzeigen, wurden hotere
NOj; -Korzentrationen an den Kistenstationen WHA und LUB bei Nadt be-
stimmt. Dort bildet sich besonders nadits NH4NO3, das zu Nadtzaten gegen-
Uber NaN O3 eine langere Aufenhaltsdauer im Aerosol hat.

SCHWIKOWSKI-GIGAR (1991) bestimmte funf tageszetliche Konzentra-
tionsverlaufe der partikularen Aerosolbestandteile aif der Forschungsplattform
Nordseein der Deutschen Bucht. NO; zegte ds Folgeprodikt der HNO; die
grof¥en Konzentrationen am frihen Nadmittag. Gleichzeatig untersuchte sie
das Konzentrationsverhaltnis von CI” zu Na', welches im Meawassr bei 1.164
(MILLERO 1996 liegt undim Aerosol, bedingt durch de Re&ktion von Seesalz
mit freien Sauren (HNOg3), abnimmt und de Bildung von NaNO; reflektiert. Der
Cl/Na’-Wert war wahrend der frilhen Nadhmittagsgunden parallel zum Kon-
zentrationsmaximum von Nitrat am geringsten, was - ahnlich wie in deser Stu-
die bei Tag - auf die vermehrte Bildung von NaNO; durch hole Surekonzen-
trationen deutet.

Der Vergleich von Tages- und Nadt-Konzentrationen verschiedener Spezes
zegt, dassunterschiedliche Medhanismen de Konzentrationsdifferenzen bedin-
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gen. NH3; wird vom Boden emittiert und zeigt Konzentrationen, die von der ver-
tikalen atmosphérischen Mischungshohe beanflusg sind. Da diese amosphéri-
sche Grenzschicht bei Tag und Nadt sowie an der Kiiste und auf dem off enen
Meea unterschiedlich ausgepragt ist, konnte fir die NHz;-Konzentrationen kein
einheitli cher Tagesgang bestimmt werden. Der photolytische HNO;-Bildungs-
medhanismus bedingt an den Kistenstationen einen signifikanten Tag-Nadt-
Gang der kurzlebigen Speaes HNO; undNaNOs. Gleichzdtig konrte nadits bel
WHA und LUB die vermehrte Bildung von NH;NO; festgestellt werden. Auf
dem offenen Mee& scheinen der Einflussdes Tageslichts und Verénderungen der
vertikalen Mischungshdhe @nander entgegen zu wirken undlassen keine signi-
fikanten Konzentrationsunterschiede ekennen.

6.2 Zeitlich parallele Experimente in der Nordseeund Ostsee

Wie sich aus Tab. 6-1 auch ersehen &8s, unterscheiden sich de gleichzeitig
gemessenen Konzentrationen, abgesehen von NHg, zwischen den beiden Mess-
orten DB und WHA kaum. Daraus kann abgeleitet werden, dass grol¥aumige
Transporte das Konzentrationsniveau wesentlich mitbestimmen. Dieser Befund
kann nach erlautert werden, indem Daten einer 3. Station hinzugezogen werden.
Zufdlig ergab sich, dassim Frihjahr 1995 de Experimente in der Deutschen
Bucht und kel Vindeby/Lolland (VIN) zur gleichen Zeit stattfanden. Die mittle-
re Distanz zwischen den beiden Stationen in der Nordseewar ca 70km, wah-
rend de Station VIN ca 200 km Luftweg uber Schleswig-Holstein von cer
Kustenstation WHA entfernt lag. Vergleicht man den Konzentrationsverlauf der
haufigsten Spezes im Aerosol an den 3 Stationen, erkennt man Perioden mit
ahnlichen Aerosolzusammensetzungen (Abb. 6-1). Lokale Quellen, der atmo-
sphérische Transport und haizontal nicht homogene Vertellungen scheinen von
untergeordneter Bedeutung gewesen zu sein. An alen drei Stationen erkennt
man anfanglich eine sehr geringe anthropogene Belastung der Atmosphére, die
auf saubere Luftmassen aus nordlicher Richtung zurlickgeht. Wéhrend in DB
kaum NHy gemessen wurde, zegen de Kistenstationen WHA und VIN leicht
erhohte NHy-Kornzentrationen. Diese geringen Unterschiede sind auf NHs-
Emissonen in der Nahe der Kistenstationen WHA und VIN zurtickzufthren.
Weiterhin fallen de Konzentrationsmaxima am 2./3. sowie 5. Mai in VIN auf,
die @was weniger ausgepragt auch in der Nordsee bestimmt wurden. Am 7./8.
Mai ist das NHy-Konzentrationsmaximum in der Nordseegrol¥er undfindet sich,
auch bedingt durch Unterbrechurngen der Probenahmen, weniger deutlich in
VIN wieder.
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Abb. 6-1: Padlele Zeitserien der
wichtigsten Aerosolkonzentrationen an zwei
Stationen in der Nordsee (DB, WHA) und
einer Station in der westlichen Ostsee (VIN)
mit graphischer Darstellung von
Windgeschwindigkeit und —richtung (VIN).
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Die Konzentrationen von HNO; + NO3 undNS-SO4* sind an allen drei Statio-
nen kleiner als von NHy, folgen aber etwa dem gleichen Trend. Aus den grole-
ren Konzentrationsabweichungen fir NHy zwischen den 3 Stationen zum glei-
chen Zeitraum kann geschloseen werden, dass diese Komporente stérker von
lokalen Quellen betroffen ist s HNO; + NOs oder NS-SO4%.

Anders als die anthropogenen Komponrenten, die grof¥enteil s im Feinstaub vor-
liegen, wird grobes Seesalzagosol (Na') in der Atmosphére nicht tiber grofRe
Distanzen transportiert, sondern wird lokal emittiert. Die Seesalzkornzentra-
tionen sind von Winarichtung und -stérke éhangig und zeigen alenfall s ahnli-
che Trends an den voneinander entfernt liegenden Stationen, da auf dieser Ent-
fernungsskala aich de Windgeschwindigkeit korreliert. Fir die Kistenstation
WHA und VIN war von kesonderer Bedeutung, ob kei auflandigem Wind eine
Gischtproduktion stattfand.

Lokale Einflisee auf MessStationen wurden von ARENDS et al. (1997 mit
Hilfe von perallelen Zeitserien an Orten mit einer Distanz von ca 10 km unter-
sucht. Lagen de Abweichungen der Tageskonzentrationen von NS-SO,> zwi-
schen zwei Stationen < 10 %, schloseen sie den Einflusslokaler Quellen auf die
Probenahme aus. Die Tatsadhe, dassdie Zeitserien verschiedener Spezes Uber
Schleswig-Holstein / Danemark hinweg in der Nordsee und in der Ostsee die
gleichen Verlauf zeigen, lasd hier ebenfalls den geringen Einfluss lokaler
Quell en gegenuiber der Grol3wetterlage Europas an desen Stationen erkennen.

In der Ostsee wurden weitere zatlich parallele Experimente im Rahmen der
Netzwerkstudien 1997 und 199&urchgefiihrt. Diese werden etwas féter im
gleichen Kapitel ausfiihrlich im Hinblick auf die Anderung der Zusammen-
setzung des Aerosols diskutiert.

6.3 Regionale K onzentr ationsunterschiede an den Stationen in der Nordsee
und Ostsee

Selbstverstandich wird Uber grolere Distanzen erwartet, dass sch systemati-
sche Unterschiede in der Zusammensetzung des Aerosols ergeben. Die Vertei-
lung der Konzentrationen wichtiger Aerosolkomporenten, die an den Stationen
in der Nordseeundin der Ostseein den Jahren 1994- 1996 mit Filterkaskaden
gemesen wurden, wird in Abb. 6-2 gezegt. Die Entfernung zwischen der Ost-
lichsten Station Preila und der Deutschen Bucht betrdgt immerhin ca 800 km.
Die ehobenen Datensétze lassen eine Charakterisierung der einzenen Stationen
und de Diskusson Ulker die unterschiedlichen Zusammensetzungen des
Aerosols von West- bis Osteuropa a1. Die Experimente an den Stationen in der
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Nordsee (DB, WHA) sowie aif Ostergarnsholm/Gotland (GOT) und Preila
(PRE) erfolgten im gleichen Zeitraum, so dassein drekter Vergleich der Kon-
zentrationen an desen Stationen ohre Berticksichtigung saisonaler Eff ekte bzw.
des Einfluss von Wetterlagen mdglich ist. In Abb. 6-2 zeigen sogenannte
Notchboxen den Median einer Konzentrationsverteilung mit dem Konfidenz-
intervall (95 %), dem 25 % und 75% Quartil (Verteilungsmald) sowie die Ex-
tremwerte. Die Anzehl der Proben (N) ist Giber der Na'-Verteilung angegeben.
Um Artefakte bei der Probenahme mit Filterkaskaden vernadiléssgen zu kon-
nen, wurde die Summe von HNO; + NOz sowie die Summe von NHs + NH,"
(NH,) dargestellt.
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Abb. 6-2: Vertellung der in dieser Arbeit gemessenen Konzentrationen wichtiger Aero-
solkomponenten, wie sie mit Filterkaskaden an Stationen in der Nordsee und Ostsee
gemessen wurden (1994- 1996. Uber die Na'-Verteilungen wurde éne Linie mittlerer
Salzgehadlte [PSUJ: Promille Salzgehalt] im Meawassr gelegt (SCHOTT 1966 BOCK
1971). Zetgleich erfolgte Probenahmen sind unterhalb der Stationsbezeachnung
geklammert.
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Natrium

Alle Experimente fanden nahe der Kuste oder auf einem Forschurgschiff statt.
Daher gibt die Konzentration von Na" a's wichtigste Meea'salzkomporente fiir
jede Station Aufschlussiiber die lokale Seesalzproduktion. Abhdngig von Wind-
richtung und -stérke an einer Kustenstation kann der Wedhsel zwischen auflan-
digem und ablandigem Wind grof®e Schwankungen bewirken. Dabel gilt es zu
beaditen, dass bel Probenahmen mit Filterkaskaden sehr grobe Partikel
> ca 8 um nicht erfasg werden (Kapitel 5). TEN HARKEL (1997 vergleichen
Grolfenvertelungen von Seesalzagosol Uber dem offenen Mee
(FITZGERALD, 199]) und Uler der Brandurgszone (McKAY et a. 1994.
Demnad beinhaltet die Seesalzfraktion mit geometrischen Durchmessern (GD)
von 1—10um Uber dem offenen Mea 72 % und Uler der Brandurgszone nur
3 % der Masse des gesamten Seesalzagosols bis 100pum GD. An den Kisten-
messsationen kann de variierende Gischtproduktion zetweise eéne Grofen-
vertellung von Seesalz wie in der Brandurgszone oder wie Uber dem offenen
Meea hervorgebradht haben. Frisch freigesetzte Gischttropfchen deponieren auf
Grund ihrer Mass schnell oder trocknen im Aerosol bis zu einem Gleichge-
wichtszustand mit der Luftfeuchtigkeit ein, wobei ihr Durchmesser und damit
die Depositionsgeschwindigkeit kleiner wird. Bei relativen Luftfeuchtigkeiten
oberhalb der Deliqueszensfeuchte von ca 75% (bei 25°C) fir Seesalz bleiben
sie ds hoch konzentrierte Losungstropfchen oder feuchte Partikel [&nger im Ae-
rosol enthalten. Auch urterhalb der Deli queszensfeuchte kristalli siert Seesalz oft
nicht sportan aus, sondern liegt weiterhin as tberséttigtes Losungstropfchen
vor (KARLSSON und LIJUNGSTROM 1995 und drin enthatene Referenzen).
Besonders diese relativ feine Seesalzfraktion wurde bei den Probenahmen er-
fasg, wahrend de groben Gischttropfchen nicht gesammelt wurden.

Die hichsten Seesalzkonzentrationen wurden auf dem Forschungsschiff in der
DB gemesen. Maximale Konzentrationen an den Kustenstationen resultieren
bei auflandigem Wind aus der Seesalzproduktion in der Brandurg. Der Ver-
gleich zwischen DB und WHA zeigt breite Verteilungen mit geringeren Werten
an der Klste. Gleichzetig sind de maximalen Konzentrationen an beiden Sta-
tionen gleich undresultieren an der Kuste aus Probenahmen bei auflandigem
Wind. Sehr geringe Wete wurden an allen Stationen insbesondere wahrend
ablandiger Winde undoder sehr geringen Windgeschwindigkeiten gemessen.
Bel den zaitlich parallelen Mesaungen auf GOT und PRE wurden bei Gberwie-
gend ndadlichen Winden und @her einem langen Transportweg der Luftmasse
uber die Ostseedie hoheren Seesalzkonzentrationen in PRE gemessen.
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Von der zentralen Nordsee Uber die danische Beltsee bis zur zentralen Ostsee
folgen de amosphérischen Seesalzkonzentrationen auf%erdem in etwa den ab-
nehmenden Salzgehalten im Meawassr.

Nitrat und S#petersaure

Verglichen mit Natrium erstredken sich de 25 % und 75% Quartile der Vertei-
lungen von HNO3; und NOg3' Uiber einen schmaleren Konzentrationsbereich, was
auf den nicht lokalen Ursprung dieser Komporenten deutet. An den Stationen in
der Nordsee (DB, WHA) undin der westlichen Ostsee (VIN) wurden deutlich
hohere Konzentrationen an HNO3;+NO3; gemessen als an den Stationen in der
zentralen Ostsee (LUB, GOT, PRE), wo auch de Variabilit & der Konzentratio-
nen deutlich abnimmt. Das scheint in Westeuropa durch stérkere Quellen fir
NOy bedingt zu sein, welche die Vorlaufersubstanzen fir HNOs; und auch fir
NO; sind (EMEP 1998.

Unerwartet treten de hichsten Konzentrationen von HNO3;+NO3™ zusammen mit
den héchsten Seesalzwerten in der DB auf. Zwischen den anthropagenen Spe-
ziesHNO3+NO;3 und dem Seesalz marinen Ursprungs hétte man eher eine Anti-
korrelation erwartet, da Seesalz @ane Senke fur HNO; darstellt. Die Konzentra-
tionen an beiden Stationen in der Nordsee (DB, WHA) sind jedoch in etwa
gleich. Dieser Sadhwerhalt gewinnt an Bedeutung bei einem Vergleich mit den
Verteilungen von NH,- und NS-SO,, die aur Kiiste hin anteigende Konzentra-
tionen zeigen.

Nicht-Seesal z-Sufat (NS-SO,%)

Die Konzentrationsverteilung von NS-SO,” unterscheidet sich von den Ver-
teilungsmustern der HNOs+NOz - und Na'-Konzentrationen. In der Nordsee
nehmen de Mediane und de Extremwerte von der Klste aim Forschungsschiff
in der DB leicht ab. Die Konzentrationen streuen an beiden Stationen urgefahr
gleich stark.

Die geringsten Konzentrationen wurden bei GOT gemessen. GOT und PRE
zeigten (iber den gleichen Experimentzeitraum fast konstante NS-SO,*-Werte,
die in PRE etwas grofer waren. Offensichtlich wurden beide Stationen nicht
direkt von SO,-Emisgonen beenflusg, sondern NS-SO,* wurde iiber weite
Stredken zu den Stationen transportiert.

Beaditenswert ist, dass nur an den suidéstlichen Stationen LUB und PRE die
NS-SO,*-Konzentrationen de fir HNO; + NOs™ (ibersteigen, ein Hinweis auf
die grofere Quellstérke fur SO, in Zentraleuropa (EMEP 1998.
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Amnoniak und Ammonium (NH,)

Die Verteilung der NH,—Konzentrationen ist der von NS-SO,” &hnlich. In der
Deutschen Bucht wurde en stark abfallender Konzentrationsgradient von der
Kuste aum Forschungs<chiff bestimmt. Bedingt durch nahe Quellen gehen de
hohen Werte an der Kiste hauptsachlich auf NHs-Konzentrationen zurtick. Ei-
nen dhnlichen Konzentrationsgradienten findet man auch bel paralelen Mes-
sungen in der Ostsee wo die Konzentrationen von der Kistenstation PRE zur
eher marinen Station GOT deuitlich abnehmen. Derart starke Konzentrationsge-
fale deuten aber auch auf die kurze Lebensdauer von Ammoniak in mariner
Atmosphére hin, wo keine signifikanten Quellen fir diese Komporente existie-
ren. Die Mesaungen an den Stationen LUB, GOT und PRE wurden ausschlief3-
lich im Herbst durchgefiihrt. Die meist geringeren NH,-Konzentrationen an de-
sen Stationen kdnren daher auch durch jahreszetli che Schwankungen bedingt
sein, well bel geringeren Temperaturen weniger NH; aus den Boden und @ém
Meawassr austritt. AulRerdem werden NH,'-haltige Giille und Diinger vor-
nehmlich im Frahjahr zur Wadhstumsphase auf den Feldern verteilt, von wo aus
NH; bel zunehmender mittlerer Temperatur wieder freigesetzt wird (YAMULKI
et a. 1996. In Abb. 6-3 werden deshalb de saisonaen NHy-Konzentrationen
fur alle Stationen mit einer Linie der Monatsmediane gezeqt.
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Abb. 6-3: Saisonale Variabilitdt der gemessnen NH,-Konzentrationen an alen
Stationen in der Nordseeund in der Ostseein den Jahren 1994— 1998 wnd eine Linie
der Monatsmediane.
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Bel mehreren Meskampagnen an einer Station wurden abhéangig von der Jah-
reszet sehr unterschiedliche Konzentrationen gemessen. Die grof¥e Variabilit &t
zu holen Konzentrationen findet man im April/Mai (DB, WHA, VIN) undim
Juli/ August (DB, WHA).

Die gemessnen NH-Konzentrationen liegen um eine Grolenordnurg Uber den
monatlichen NH,-Mittelwerten, die SOPAUSKIENE und BUDVYTYTE
(1993 in einer 10-jdhrigen Mesgeihe an der Station PRE (1980- 1990 gemes-
sen haben. Da die litauische Arbeitsgruppe ihre Aerosolprobenahme nur mit
Filtern durchfihrte, bleiben in desem Datensatz V erdampfungsverluste von dis-
soziiertem NH;NO3 unbkerticksichtigt, was die kleinen partikuléaren Konzentra-
tionen erklart. Sie bestimmten de geringsten NH, -Median-Konzentrationen
(35nmol m®) in den Monaten August und September und de grofen
(100nmol m®) in den Monaten Februar/Mé&rz. Ein derartiger Jahresgang der
NHx-Konzentrationen kann mit den hier vorgestellten Mesgeihen, die kein voll-
sténdiges Bild Ukber ale Monate wiedergeben, nicht nadhvoll zogen werden. Be-
sonders an den Stationen in der Deutschen Bucht wurden zum Teil sehr grofe
NHx-Konzentrationen lokalen Ursprungs gemessen, von cenen saisonale Eff ekte
Uberdedkt werden.

Eine mdgliche Abhéangigkeit der Aufteilung von NHy in de Gas- und Partikel-
phase von Luftfeuchtigkeit und Temperatur wird in Abb. 6-4 urtersucht. Die
meisten Mesaungen wurden bel Luftfeuchtigkeiten > 70% durchgeftihrt. Mit
steigender Luftfeuchtigkeit zegt eine aunehmende Probenanzahl geringste
Antelle von NH3 im Aerosol. Der NHz-Anteil im Aerosol steigt mit zunehmen-
der Lufttemperatur an.
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Abb. 6-4: Abhangigkeit der molaren NH3/NH,-Verhdtnisse von Luftfeuchtigkeit und
Temperatur (19941998.
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Der gréfe Anteil an partikularem NH," liegt als nicht fliichtiges (NH,)2SO, im
Aerosol vor. Die Verdampfung von NHsNO; (STELSON und SEINFELD 1982
kann daher nur zum Tell die NH,-Aufteilung in Gas- und Partikel phase insbe-
sondere in Abhéangigkeit von der Temperatur erkléren. Nadh YAMULKI et al.
(1996 ist die Bodenemisson von NH3 temperaturabhéngig. So steigt auch de
Aktivitat der NH3-Quelle mit zunehmender Temperatur und bedingt einen
grofReren Gasanteil im Aerosol.

6.4 Regionaler Vergleich der Aerosolkonzentrationen in der Ostsee

Wahrend zweier Netzwerkstudien in der Ostseewurden an vier Kistenstationen
zatgleich Aerosolprobenahmen im Sommer 1997 undim Winter 1998 Uler je
zwei Monate durchgefiihrt. Daraus wird ein Vergleich regionaer undoder
saisonadler (Kapitel 6.5) Unterschiede von Konzentrationen im Aerosol ohre
Einschrénkungen maglich. Auch wurden an diesen vier Stationen zusétzlich
HNO; sowie NO, und NH3; vom schwedischen Umweltinstitut 1VL gemessen,
wodurch auch de Aufteilung der Spezes in gas- und partikelférmige Bestand-
teile im Aerosol bestimmt werden konrte. In desem Kapitel werden de regio-
nalen Eff ekte diskutiert.

Die vier Kustenstationen der Netzwerkstudie liegen zum Teill nahe an den
bereits vorgestellten Stationen (Abb. 4-1) und de Konzentrationen im Aerosol
sind an den Stationen VIN-KAP, LUB-HEL, GOT-HOB sehr ahnlich.

Zum Vergleich der Stationen urtereinander eignet sich de Berechnurg von Kor-
relations- und Autokorrelationskoeffizienten (Tab. 6-2). Eine gute Korrelation
(R) zwischen zwei Stationen |asd erkennen, dasslokale Quellen de Probenah-
me wenig beantradtigt haben, und de Konzentrationen an beiden Orten duch
die gleiche Transpot bedingte Quellvarianz gepragt waren. Die grofden
K orrelationskoeffizienten wurden fir NOs, NO,, NS-SO,* undNH,", also Spe-
zies unterschiedlicher Herkunft, bestimmt. Da dle Stationen gleichermal3en an
der Kuste liegen undvon lokaler Seesalzproduktion beanflusg wurden, zegt
Na" ebenfalls relativ hohe Korrelationskoeffizienten. Anders wurden fir NHs
sogar negative Korrelationskoeffizienten in Verbindurg mit der Station KAP
bestimmt. Dies deutet auf lokale Quellen bei KAP, die direkten Einflussauf die
Probenahme dort austibten, die anderen Stationen jedoch nicht betrafen. Sehr
geringe Werte wurden auch fir HNO3 bestimnt, die, im Gegensatz zu NO,,
durch trockene Depasition auf der Wasseroberfladche undihre Regktion mit See-
salz sehr kurzlebig im marinen Aerosol vorhanden ist.
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Die Autokorrelation R, gibt dagegen Hinweise Uber die zatli che Variabilit & der
Konzentrationen an einem Ort und von einer Probenahme auir nadsten. Well
die Wete fur R, an allen Stationen sehr éhnlich waren, wird der Mittelwert fr
all e Stationen angegeben.

Besonders aufféllig ist der kleine R-Wert fiir NH,". Als Ursache komnt die
variierende Stabilit & von NH;NO;z; nur zum Teil in Frage, well der R-Wert fur
NOs deutlich grofer ist. Fiir NH,4", das hauptsadlich al's (NH,),S04 im Aerosol
vorkommt, hétte man eine gute Autokorrelation erwartet. Auch fir HNOz; wurde
ein kleiner R;-Wert berechnet, den phaolytischen Bildungsmedanismus und
die Kurzlebigkeit der HNO3; im Aerosol widerspiegelnd.

Dieregionale Varianz der Konzentrationen ist klein, wenn das Verhdtnis beider
Korrelationskoeffizienten R/R, > 1 ist. Fir diesen Fall wird die Aerosolkonzen-
tration an den betradhteten Stationen gleichermal3en von Transportbedingungen
der generellen Wetterlage gepréagt. Demgegeniiber sind de lokalen Emissonen
von urtergeordneter Bedeutung (NOs, NH,", NS-SO,%), bzw. die Stationen
werden gleichermal3en von einer Gischtproduktion, hervorgerufen durch @nlich
starke Winde, gepragt (Na).

Wird R/IR; < 1, nimmt die zetli che Fluktuation der Konzentrationen zu. Dies
trifft besonders fur die Gase NH; und HNO; zu, die @ne kurze Lebensdauer
aufweisen. Zusétzlich wird die Aktivitét der NHs-Quellen von Temperatur und
Feuchtigkeit beanflusg, und de phaolytische HNO;-Bildung ist abhangig von
Tageszeit und Wolkenbededkung (Kapitel 6.1). Dies snd meteorologische Pa-
rameter, die sich auf einer kleineren Zeitskala veréndern als die vorherrschenden
Transportbedingungen. Nur fir das wenig restive NO, gleichen sich zeitli che
undregionale Variabilitét an den 4 Stationen undR UR.,.

Tab. 6-2: Korrelations- und Autokorrelationskoeffizienten (R, R,) fur Aerosolkonzen-
trationen zwischen den Stationen der Netzwerkstudie (1997, 1998.

NO,® HNO;  NO; NH,® NH, 5  NSSOZ Na'

HEL-HOB 0.60 0.27 0.87 0.50 0.71 0.77 0.66
HEL-KAP 0.61 012 0.85 -0.16 0.71 0.80 0.72
HEL-PRE 0.53 0.50 0.93 0.60 0.76 0.69 0.75
HOB-KAP 0.70 048 0.62 -0.20 0.56 0.65 048
HOB-PRE 0.86 042 091 0.61 0.57 0.62 0.75
KAP-PRE 0.56 0.33 0.69 -0.26 0.64 045 045
Mittdwat R 0.64 0.35 081 0.18 0.66 0.66 0.64

AutokardationR,”  0.65 0.46 0.60 0.62 0.34 0.49 0.44

# Mittdwert Uiber alle Stationen, 1. Stufeder Autokarrdation
$ gemessn vam schwedischen Umwelt- und Forschungsinstitut VL
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6.5 Saisonaler Vergleich der Aerosolkonzentrationen in der Ostsee

Nacd der Diskusson Uker regionale Unterschiede und lokale Einflisse an den
vier Klstenstationen werden nun de Konzentrationsverteilungen der selben
Netzwerkstudien auf jahreszatlich bedingte Unterschiede untersucht (Abb. 6-5).

Natrium

An alen Stationen wurden im Winter hohere Na'-, d.h. Seesalzkonzentrationen
gemesn als im Sommer. Uberwiegend stiirmisches Wetter bedingte eéne gro-
Rere Freisetzung von Seesalz. In HOB wurden zu beiden Jahreszeten de ge-
ringsten Werte bestimmt. Der mittl ere Salzgehalt im Gotlandbeden ist niedriger
as bei den anderen Stationen. An den Stationen PRE und KAP wurden de
hochsten Seesal zkonzentrationen gemessen. Die Station PRE liegt in den Diinen
und wurde insbesondere bei starken Westwinden, die haufig im Winter auftra-
ten, sehr direkt von der Brandurgszone mit intensiver Seesalzproduktivitéat be-
einflusg,. Die Station HEL war auf einem Milit &rturm Uber den Baumkronen im
K iistenwaldchen gelegen und dot wurden mittlere Na'-Konzentrationen be-
stimm.

Amnoniak und Ammonium (NH,)

Die Verteilung der NH,-Konzentrationen war mit halb so grof:en Medianwerten
im Winter deutlich breiter alsim Sommer. Nur in KAP lagen de Konzentratio-
nen fur beide Experimente in der gleichen Grofenordnurg. Aufféllig sind de
breiten NH,-Verteil ungen im Winter, die vermutlich wegen Frost und schneebe-
deckter Boden besonders zu Beginn der Winterkampagne im Februar 1998 zet-
weise sehr stark unterdriickte NH3-Quellen mit Ausnahme von KAP anzeigen.
Im Sommer wurden vergleichsweise gleichmallige Konzentrationsverteil ungen
bestimm.

Nicht-Seesalz-Sufat (NS-SO,%)

Die NS-SO4° -Werte waren im Winter etwas kleiner als im Sommer. Die Ver-
teilung der Konzentrationen zeigte eéenfalls eine Verbreiterung im Winter, die
jedoch weniger auffélligist als fir NHy.
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Abb. 6-5: Konzentrationsverteilung der Aerosolspezes wéahrend der 2-monatigen
Netzwerkstudien im Sommer 1997 und im Winter 1998 Die Anzahl der Probenahmen
ist fur beide Experimentzetraume Uber der Na'-Verteilung zu sehen.
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Sickstoffdioxid

NO, wurde vom schwedischen Umwelt- und Forschungsinstitut IVL auf mit Nal
impragnierten Glasfritten gemessen (PAKKANEN et a. 1999. Die mittleren
NO,-Konzentrationen waren im Winter grof¥er alsim Sommer. Bel der westli ch-
sten Station KAP wurden im Sommer und Winter die hochsten Konzentrationen
festgestellt. Im Gegensatz zu relativ hohen NS-SO,* -Konzentrationen bei HEL
wurde dort im Winter am wenigsten NO, gemessn. Im Sommer, ohne NO,-
Werte fur HEL, erwies sch wieder HOB als die an wenigsten von anthro-
pogenen Emissonen beantracitigte Station. Der abnehmende Konzentrations-
gradient von West nach Nordost bestétigt, dass sch de zainehmende Distanz der
besonders wichtigen anthropogenen NOy-Quellen in Westeuropa in den Mess
ergebnissen widerspiegelt, wie es bereits fur die West-Ost-Messachse avischen
der Nordseeund der Ostsee(Kapitel 6.3) diskutiert wurde.

Sdpetersaure und partikulares Nitrat

NO, ist die Vorlauferverbindurg fir die Bildung von HNOs. Im Winter sind de
HNOs-Konzentrationen geringer, was teillweise durch den reduzierten Tages-
lichteinfluss auf den phaolytischen Bildungsweg der HNO; erklart werden
kann. Auch FAHEY et a. (1986 haben in Colorado im Sommer hohere HNOs-
Konzentrationen gemessen als im spaten Herbst, was se aif die Empfindlichkeit
des phaolytischen Bildungsmedianismus der Saure aurtckfihrten. Auffalig
sind de sehr niedrigen HNO;-Werte bei KAP und HOB im Winter, wo gleich-
zatig relativ hohe NO,-Werte gemessen wurden. Im Sommer wurden an desen
beiden Stationen bei niedrigeren NO,-Werten de héchsten HNO;-
Konzentrationen festgestellt. Es fallt auch auf, dassdie HNOs-Konzentrationen
im Winter an allen Stationen sehr ahnlich sind. Zugleich werden an den Sta
tionen HEL und PRE im Sommer und Winter in etwa gleiche Mengen HNO;3
gemessen. Die Konzentration der HNO3; kann daher nicht alein von der Kon-
zentration des Ausgangsprodukts NO, und m Tagedlichteinfluss abhangen.
Die Lebensdauer der HNO; kann reben Depasition duch eine schnelle Neutra-
lisation mit Seesalzaeosol oder Ammoniak verkiirzt sein. Dies giegelt sich in
hohen winterlichen Konzentrationen von partikuldrem NO; wider. An allen
Stationen wurden im Winter hdhere Konzentrationen von partikulérem NO3z” und
eine breite Vertellung bestimmt, was neben dem Vorliegen von NaNO; auf die
grolere Stabilitat von NH4NOs bel niedrigen Temperaturen zurtickgeht. Dage-
gen hat NHsNO3 im Sommer eine kurze Lebensdauer. Bei hoheren Temperatu-
ren dissoziiert es £hnell und dent als Quelle fur die Gase HNO3; undNHs.
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Fur eine voll sténdige Erklérung der Konzentrationsverteilungen an den vier Sta-
tionen im Sommer und im Winter missen physikalische und chemische Para-
meter berticksichtigt werden, die sich gegenseitig beanflussen und ulerlagern.
Zum Verstandns dieser Einflisse und Prozesse muss letztlich ein atmosphéri-
sches Modell herangezogen werden, welches die Beredhnurg chemischer Pro-
zess beinhaltet.

Fur die Zeit der Netzwerkstudien wurden mit Hilfe des HIRLATAR-Modellsdie
Aerosolkonzentrationen fur den Ostseeaum simuliert. Der Vergleich von ge-
messenen undsimuli erten Daten wird im folgenden Abschnitt vorgestellt.

6.6 Bewertung der Modellrechnungen von Aerosolkonzentrationen mit dem
HIRLATAR-M odell

Die Beredhnurgen mit dem HIRLATAR-Modell wurden von M. HONGISTO
und ihrer Arbeitsgruppe an Finnischen Meteorologischen Institut in Helsinki
(FMI) durchgeftihrt. Ausfihrliche Beschreiburgen deses Modells werden in
HONGISTO et al. (1999 gegeben. Hier soll nur darauf hingewiesen werden,
dass das Modell auch chemische Prozesse in der Atmosphére berticksichtigt.
Z.B. werden Konzentrationen und Depasition von SO,/SO,* sowie reduzierten
und oxdierten Stickstoff verbindurgen von cem Modell beredhnet. Die Re&ktion
von HNOz; mit Seesalz wird im Modell mit der Bildung grober Partikel und
damit einhergehender groferer Sedimentationsgeschwindigkeit NO; -haltiger
Partikel berticksichtigt, aber nicht explizit als Re&tionim Aerosol behandelt.

Bel einem Vergleich der smulierten Aerosolkonzentrationen mit experimentel -
len Daten muss berticksichtigt werden, dass das Modell die Berechnurgen fir
Gitterflachen von ca 28 km” im Bereich der Ostsee durchfiihrt und richt fir
eine bestimmte Station. Modelli erte Konzentrationen missen daher als Mittel-
werte fir einen Bereich angesehen werden, in dem die Station liegt, an der die
Experimente durchgeftihrt wurden.

Mittlere Konzentrationen, wie sie fir die Netzwerkstudien getrennt gemessen
und keredhnet wurden, sind einander in Tab. 6-3 gegentibergestellt. Fir beide
Jahreszdten wurden grole Abweichungen zwischen gemessenen und lerechne-
ten Konzentrationen von NHs, NH," und SO,* bestimmt. Weil NH, mit zwei
verschiedenen Probenahmegeréten doppelt bestimmt wurde, ist der Vergleich zu
zwel voneinander unabhéngigen experimentellen Werten moglich. Fir beide
Netzwerkstudien ist keine anheitli che Abweichung der zweifach gemessenen zu
den beredhneten NH-Daten erkennbar (Kapitel 5). NH; wurde vom Modell
drastisch tiber- und NH," wie auch SO,” unterbewertet. Dies deutet darauf hin,
dassdie Bildung von (NH,4)>.SO,4 im Modell nicht ausreichend forciert wird. Die
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beste Ubereinstimmung zwischen den experimentellen und modelli erten Daten
wurde fur beide Netzwerkstudien fir HNO; undpartikuldres NO3™ erzielt.

Eine detallli ertere Analyse wird anhand von gemes®nen und lerechneten Zeit-
serien der verschiedenen Konzentrationen Uber beide Netzwerkstudien durchge-
fahrt (Abb. 6-6 bis Abb. 6-10, SCHULZ et al. 19991).

Tab. 6-3: Mittelwerte der gemessenen und berechneten Konzentrationen [nmol m™] fiir
die Netzwerkstudien im Sommer 1997 wnd im Winter 1998

Sommer 1997 Winter 1998

Spezies gamesEN berechret gamesEN berechret™
NO, "t 568 724 974 2167
HNO, 133 117 78 45
NO; 186 206 464 570
NH; "t 162 589 132 350
NH,* "Vt 65.7 112 856 397
NH, - 818 698 950 747
NH, 1065 670

02 279 8.1 229 101

WL gemessn vam schwedischen Urmwedt- und Forschungsingtitut Géteborg (Schweden)
"M Finrisches Meteorologisches Intitut Helsinki (Finriand)

HNO; hat eine nur kurze Aufenthaltsdauer im Aerosol, well es nach der Bildurg
schnell weiter reagiert, gut wasserléglich ist und dgher auch schnell deponiert.
Die Berechnurg der HNOs-Konzentrationen im Aerosol stellt daher hohe An-
forderungen an ein Modell. Die Vergleiche in Tab. 6-3 und Abb. 6-6 maden
deutlich, dassdas Modell die Grolenordnurg der gemessenen Konzentrationen
fur jede Station relativ gut errechnet, und dassdie beredhneten Daten dem Trend
der Mesaungen folgen.

Wegen der langeren Lebensdauer sollte partikuldres NO5™ einfacher zu simulie-
ren sein. Der genaue Zeitpurkt seiner Bildung mussnicht so genau vom Modell
getroffen werden. Die Ubereinstimmung zwischen Modell und Messung ist, wie
aus einem Vergleich von Abb. 6-6 mit Abb. 6-7 zu ersehenist, in der Tat grofer
als beim HNO;. Alle Stationen zeigen insgesamt dhnliche zatli che Entwick-
lungen im Aerosol, die aus grof¥&umigen Transporten mit geringen bzw. starken
anthropogenen Belastungen herrtihren. In der Mitte der sommerlichen Netz-
werkstudie wurden an allen Stationen sehr geringe Aerosolkonzentrationen ge-
mesen. Zu Anfang und Ende der Winter-Netzwerkstudie waren dagegen de
Konzentrationen an all en Stationen am hochsten.
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Abb. 6-6: Zeitserien der gemessenen und berechneten HNOs-Konzentrationen wahrend
der Netzwerkstudien im Sommer 1997 und Winter 1998 an 4 Kistenstationen um die
zentrale Ostsee
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Abb. 6-7: Zeitserien der gemessenen und berechneten NOs” -Konzentrationen wahrend
der Netzwerkstudien im Sommer 1997 und Winter 1998 an 4 Kistenstationen um die
zentrale Ostsee
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Die berechneten Daten zegen de richtige GréRenordnurg fir NOs -Konzen-
trationen und @n gleichen Trend. Zusitzlich besteht eine gute Ubereinstim-
mung fur den Wedhsel der Konzentrationen und ar Amplitude, welche die ma-
ximalen undminimalen Werte umfasd.

Fur einzene Perioden weichen de berechneten undgemessnen Daten vonein-
ander ab. So berechnet das Modell fur die Mitte des Winterexperimentes bel
HOB uber ca 3 Wochen deutlich zu hole NO5; -Konzentrationen. Gleichzeitig
zeigen de Wate fir HNOs und de nasse NO3 -Depositi on eine sehr gute Uber-
einstimmung. Mogli cherwelse unterschéatzt das Modell die trockene Depaosition
und wandelt statt deseen de vorhandene HNO; in partikuléres NO3 um, flr das
es mit Blick auf die analysierten Daten kein Gegenion im Aerosol gibt (Tab. 7-4
und Tab. 7-5). Eine au hole Bildungsrate von HNO; aus NO, kann ebenfall s
zufdllig in HNOs-Werten der richtigen GrofRenordnurg, aber einer falschen Be-
rechnurg der Weiterreaktion zu partikuldrem NO3' resulti eren.

Die Tatsadhe, dassdie Konzentrationen an den 4 Stationen sehr gut miteinander
korrelieren undlokale Quellen von weitgehend urtergeordneter Bedeutung wa-
ren, erlaubt fir weitere Betrachtungen de Bildung von Mittelwerten Uber die
vier Stationen bzw. fur das Gebiet der zentralen Ostsee In Abb. 6-8 werden fur
die zentrale Ostseemittl ere Zeitserien von NO, (IVL), HNOs3;, NO3 und de nas-
se Depasition von NOs', gemessen von D. SOPAUSKIENE von der Universitét
Vilniusin Litauen (IPV) (SOPAUSKIENE et a. 1999, dargestellt.

Fur das Primérgas NO, (IVL) sind Uker beide Netzwerkstudien de berechneten
Werte oft deutlich grofier als die gemessenen. Mdgli cherweise wurden fiir diese
Substanz Emisgonen z.B. von Schiffen im Bereich der Ostsee Uberbewertet.

Die Konzentrationen im Aerosol und de Depasition folgen urterschiedlichen
Trends. Die nass Depositionist ein urregelmalliger Prozess bel dem das Aero-
sol mit unterschiedlichen Intensitdten aus der Atmosphére gewaschen wird.
Weil die nase Depasition eine Senke fur das Aerosol darstellt, akkumulieren
Aerosolbestandteile in der Luft, wenn Uker l&ngere Zeit kein Regenereignis auf-
tritt, so z.B. nach dem 19.2.1998 (Abb. 6-8). Das Modell berechnet die Wate
fur die nasse Depasition sehr gut, obwohl dies ein urregelméiliger Prozessist.
Dabei wurde die beste Ubereinstimmung zwischen berechneten undgemessenen
Werten fur die Station HOB erzielt (nicht abgebildet). Das Modell berednet
also den Transport des Aerosols und de Deposition von NO3 am besten Gler-
einstimmend mit experimentellen Daten fur die an weitesten von anthropagenen
NOy-Quellen entfernt liegende Station.
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Abb. 6-8: Zeitserien der mittleren gemessenen und berechneten Konzentrationen oxi-
dierter N-Verbindungen und nasser Deposition von NO3;” wahrend der Netzwerkstudien
im Sommer 1997 wnd Winter 1998in der zentralen Ostsee
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Abb. 6-9: Zeitserien der mittleren zweifach gemessenen und berechneten Konzentratio-
nen von NH, und der nassn Deposition von NH," wahrend der Netzwerkstudien im
Sommer 1997 wnd Winter 1998in der zentralen Ostsee
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Abb. 6-10: Zeitserien der mittleren gemessenen und berechneten Konzentrationen von
SO,” und der nasen Deposition von SO, wahrend der Netzwerkstudien im Sommer
1997 wnd Winter 1998in der zentralen Ostsee

Fiir die NHs- und NH,"-Konzentrationen sind urterschiedliche Abweichurngen
zwischen gemessenen und lerechneten Werten zu erkennen (Abb. 6-9). Wéh-
rend de Berechnurgen NHj; Uberschétzen, sind gleichzeitig die Waerte fur parti-
kuldres NH;" kleiner als die experimentell bestimmten. Da die Summe der NH,-
Konzentrationen, parallel vom Umweltinstitut in Schweden (IVL) und urserer
Arbeitsgruppe gemessen (IAAC), jeweils eine weitgehend gute Ubereinstim-
mung mit dem Modell zeigen, mussdie Ursade fir obige Differenzen bei der
Auftellung der Spezes in partikuldre und gasformige Bestandteile liegen. Im
Unterschied zu den oxdierten N-Verbindurgen wird die Vorlaufersubstanz NH3
bodennah emittiert und dent in der Regel schnell zur Neutrali sation von atmo-
sphérischen Sauren (SO,, H,SO,; HNO;). Besonders die Bildung won
(NH,)2S0, scheint vom Modell unterschétzt zu werden, was sch sowohl in den
zu kleinen berechneten Konzentrationen von partikularem NH," als auch SO,*
(Abb. 6-10) zegt. Gleichzetig ist eine Korrelation der gemessenen und
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beredhneten Zeitserien klar zu erkennen. Abgesehen von wenigen Ausnahmen
wurden die nassen Depasitionen von NH,* und SO, in guter Ubereinstimmung
mit gemessenen Daten berechnet.

Derartige Hypothesen, die Abweichungen zwischen modelli erten und gemesse-
nen Daten erkldren sollen, missen mit weiteren Modell experimenten getestet
werden.

Zusamnenfasaung deses Kapitels

* HNO; entsteht bevorzugt Uber einen phatolytischen Bildungsweg und zegt
einen Tag-Nadt-Gang der Konzentrationen. Dieser wurde an den Stationen
DB, WHA und LUB untersucht. An den Kustenstationen WHA undLUB la-
gen de HNOs-Konzentrationen am Tage signifikant Uber den radtlichen
Werten. Bei WHA wurde ausétzlich ein signifikanter Konzentrationsunter-
schied fir NaNO3z bestimmt. Diese Station ist gleichzetig von anthropo-
genen Emissonsquellen und drekter Seesalzproduktion in der Brandurgszo-
ne geprégt. Dagegen wurden auf dem Forschungs<chiff in der DB, mogli-
cherweise bedingt durch eine nadits labile a@mosphérische Grenzschicht
Uber dem Mea, keine signifikanten Unterschiede festgestellt.

» Zeitlich parallel durchgefuhrte Messungen in der Nordsee und Ostseaegion
ergaben Uber eine Distanz von ca 200 km Luftweg Uber die Halbinsel
Schleswig-Holstein  dhnliche Korzentrationsldufe. An diesen Stationen
wurde die Zusammensetzung des Aerosols von der generellen Wetterlage
Uber Europa dominiert. Lokale Quellen waren von minderer Bedeutung.

 Breite Konzentrationsverteil ungen (z.B. Na'), gemessen an den iikerwiegend
marinen Standarten, lief}en auf die relative Nahe aur Seesalzquell e schli ef3en.
Anthropagen emittierte Spezes, die, wie oben vorgeschlagen, Uber weite
Entfernungen transportiert wurden (z.B. HNO3+NOs in der zentralen Ost-
seg), zeigten eine geringere Variabilit & ihrer Konzentrationen.

* Hochste Seesalzkonzentrationen wurden in der Nordsegegion gemessn.
Von dr westlichen OstsedBeltsee air zentralen Ostsee bis zum Gotland-
bedken nahmen de Seesalzkonzentrationen im Aerosol ab, was auf eine
geringere Produktion von Seesalzagosol und den abnehmenden Salzgehalt
im Ostseavasser zurlickgefthrt wurde.

* Fir HNO; + NO3; wurde an abnehmender Konzentrationsgradient von cer
Nordsee der Beltseeliber die zantrale Ostseebis zur dstlichsten Station PRE
bestimmt. Eine grofere Bevolkerungs- und Verkehrsdichte in West-Europa
bedingt die grofere Quell stérke von NO, in diesen Regionen (EMEP 1999.
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« Die Konzentrationen der anthropogenen Spezies HNO3+NO; und NS-SO,*
verhalten sich aufgrundihrer Quellen undunterschiedlicher atmosphérischer
Prozesse @weichend voneinander. Die Stationen GOT und PRE sind am
wenigsten von NOy- und SO,-Emissonen betroffen.

*  NHjist sehr gut was=erldslich und aponiert schnell auf der Meaesoberflé-
che. Die daher kommende kurze Lebensdauer von NH3 erkennt man in steil
abnehmenden NH,-Konzentrationsgradienten von der Kistenstation WHA
zur marinen Station DB, sowie von PRE zur Inselstation GOT. Eine
Saisonalitdt der NHy-Konzentrationen wurde von zum Teil sehr grofen NHs-
Vorkommen lokalen Ursprungs Uberdeckt. Mit ansteigender Temperatur
nimmt der gasférmige NHs-Antell an den NHy-Konzentration zu, was teil-
weise auf instabiles NH4NO;, insbesondere eer auf die ainehmende NHs-
Quellstérke der Boden bei hohen Temperaturen zuriickgeht.

*  Wahrend der Netzwerkstudien im Sommer 1997 undm Winter 1998wurden
an den vier Kustenstationen parallel Konzentrationsverteilungen gemessen.
Im Winter deutete @ne ainehmende Variabilit & der Konzentrationen fir die
meisten Spezes auf den groferen Beitrag lokaler Quellen.

« Im Winter waren die Konzentrationen von Seesalz, NS-SO,*, NO, und par-
tikularem NO3 grof%er als im Sommer. Und im Winter wurden trotz hoherer
NO,-Konzentrationen an den westlichen Stationen KAP und HOB geringere
HNO;-Werte ds im Sommer bestimmt. Da gleichzdtig an der Station HEL
mit niedrigsten NO,-Konzentrationen de hdchsten HNOs-Werte gemesen
wurden, undin HEL und PRE zu beiden Jahreszaten gleiche Konzentratio-
nen bestimmt wurden, konren de geringeren winterlichen HNOs;-
Konzentrationen in KAP und HOB nicht nur durch den reduzierten Tages-
lichteinfluss auf den phaolytischen Bildungsmedianismus erklart werden.
Die Lebensdauer der HNO3 wird auch durch eine schnelle Waterreaktion zu
NaNO;z; und NH4;NO;3 verkirzt. Hohe NO;z -Konzentrationen im Winter ge-
hen insbesondere auf die grofere Stabilitédt von NH4NO; bel niedrigen
Temperaturen zurtick.

* Das HIRLATAR-Modell berednet fir die Konzentrationen von HNO3; und
NO; sowie fir die nass Depasition von NO3™ den gleichen Trend, die glei-
che Varianz und Amplitude awischen maximalen und minimalen Werten,
wie sie wahrend beider Netzwerkstudien gemessen wurden. Daraus lasg sich
schlief3en, dass beziglich deser Spezes die amosphérischen Prozese im
Modell korrekt berechnet werden, und deses sch fir prognaostische Beredh-
nungen eignet.
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Die Berechnurg des Transportes und der Depaosition zegt fur die Station
HOB, die an entferntesten von anthropogenen Quell en liegt, die beste Uber-
einstimmung mit den experimentellen Daten. Fir Stationen, die ndher an den
Quellen der betrachteten Spezes liegen, wird de Berechnurg ungenaver.
Die Aufteilung der NH,-Spezes in gasformiges NHz und partikuldres NH,"
stimmt um den Faktor [110 nicht mit den GréRenordnurgen der Mesaungen
Uberein, obwoh der gleiche Trend fir NH;™ zu erkennen ist. Das Modell
scheint die Lebensdauer von NH3 Uberzubewerten, indem es die Re&tion zu
(NH,4)2SO,4 unterdriickt, wodurch zu geringe Konzentrationen von partikul &
rem NH," undebenfalls SO,* berechnet werden.

Die in desem Kapitel aufgestellten Hypothesen fir die Ursachen der
Differenzen zwischen dem Modell und cen Mesaungen missen in weiteren
Probel&ufen des Modell s getestet und erneut diskutiert werden.
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7 Zusammensetzung des Aerosols

Beziglich der gemessnen Aerosolkonzentrationen wird versucht, die lonen-
bilanz hinsichtlich der wasserldslichen partikuléren Fraktion auf dem Partikel-
filter zu schlief3en. Schon her soll darauf hingewiesen werden, dassnicht alein
Frage kommenden lonen gemessen wurden. Der pH-Wert und de Leitfahigkeit
des Filtereluats wirden de lonenbilanz beziglich der Protonen, HCO5; und
organischer Anionen vervoll sténdigen. Das Volumen des Filtereluats war jedoch
begrenzt, undeine weitere Verdinnury hétte die analytische Nachweisdérke der
Bestimmungsverfahren beantrachtigt. Zusétzlich biebe bel der Berechnurg der
Protonenkonzentration rach Mesaung des pH-Wertes die Unsicherheit beziglich
des Was=ergehalts im Aerosol. Unter Berilicksichtigung von ncht gemessenen
Spezes lliten dennoch de wichtigsten lonenpaae im Aerosol identifiziert
werden. Die dabei gemaditen Annahmen werden von gemessenen Grolenver-
teilungen und duch Zitate aus der Literatur gestiitzt. Diese neue Betrachtungs-
weise der auftretenden Salze im Aerosol reflektiert heterogene chemische Pro-
zes in der Atmosphére, die Lebensdauer sowie unterschiedliche Quellen und
Senken der Aerosolspezes. Auch soll Uber die Zusammensetzung des Aerosols
ein besseres Verstdndns tber den atmosphérischen Verbleib von Stickstoff ver-
bindurgen und den Néahrstoffeintrag in Nordsee und Ostseaegionen gegeben
werden.

7.1 Versuch der Schliefdung der onenbilanz

Im Eluat der Partikelfilter wurden die wichtigsten anorganischen lonen (Na',
K*, &, Mg™, NH,", CI, NOs, SO,%) gemessn, aus denen sich der wassr-
|6sliche Anteil des Aerosols im Wesentlichen zusammensetzt. Die lonenbil an-
zen dler durchgefiihrten Mesaungen (N=860), wie in Abb. 7-1 dargestellt,
lassen erkennen, wie voll stdndig bzw. unvollstandig die Analyse der lonen war.
Unterschiedliche Experimente an einer Station sind duch Jahreszahlen in der
Legende gekennzeichnet. Aus den Standardabweichungen von Parall elbestim-
mungen in Preila 1996 wurde mittels Fehlerfortpflanzung die Unsicherheit einer
einzelnen Mesaung fur die Summe der Anionen sowie die Summe der Kationen
bestimmt und keidseitig der nicht gezegten 1:1-Diagonalen eingezechnet. Ab-
weichungen von der 1:1-Diagonalen innerhalb der Kurven gehen auf mégliche
Fehler bel der Probenahme aurtick. Abgesehen von Extremwerten, die ds Aus-
reif3er anzusehen sind, deuten aulferhalb des Fehlerbereichs liegende Punkte auf
eine unvoll standige lonenhbilanz durch nicht analysierte lonen hin. Nicht gemes-
sen wurden insbesondere Protonen sowie Hydrogencarboret. Wasserl6sliche
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organische Bestandteile, wie zB. Carbonsduren und Dicarbonsduren, kdnnen
ebenfalls sgnifikant zur Zusammensetzung des Aerosols beitragen (z.B.
CHEBBI und CARLIER 1996 SAXENA und HILDEMANN 1996 und fehlen
in der Bilanz auf Seite der Anionen. Unter Berticksichtigung dieser nicht analy-
sierten lonen wird in Abb. 7-2 de mittlere Aufteilung der Anionen und Katio-
nen zum partikuléren Budget auf dem Partikelfilter gezegt.

K 19%

A 19%

-+ 19% O 1997 X 1998

DB

T \\LPH\‘

WHA VIN/GOT ,

*
\

10 | L1l Llll 1 \\\\H‘ | 1 ﬁ*‘h\‘“‘h‘ 1 L1l Llll

8 10° - - KAP - HOB

o - -

< - i

= 2

2 10

2 - B

c L L

< i 3

}> \\\HH‘

10" 10?

10°

10 10° 10 10°
Kationen [nAg m?]

Abb. 7-1. lonenblanzen mit Fehlerbereich der Probenahme fir die gemessenen
Spezes auf dem Partikelfilter an alen Stationen von 1994 bis 1998
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Abb. 7-2: Mittlere Zusammensetzung der wasserlodsichen Kationen und Anionen
(Partikefilter), nachdem in jeder Probe die lonenbilanz durch Annahme von Ladungs-
vertellung auf H* oder HCOs/org. Anionen geschlossen wurde. Nicht analysierte lonen
sind schwarz gekenrzechret. Zeitgleiche Experimente sind unter der Stationsbezeach-
nung verklammert. Uber den Saulen werden die Summen der lonen angegeben. Geringe
Differenzen zwischen Kationen- und Anionenwerten beruhen auf Rundungsfehlern nach
Bildung des Mittelwerts.

Die héchsten Konzentrationen wurden in der Deutschen Bucht gemessen. Von
Westen nach Osten zeigt ein Gradient deutlich abnehmende Wete. An den
Kustenstationen der Netzwerkstudie waren de Aerosolkonzentrationen im
Winter 1998 grofer as im Sommer 1997 Dies kann erkléart werden duch eine
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erhOhte Seesalzproduktion wahrend der Winterstirme und zusétzliche anthropo-
gene Emissonen aus Verbrennurgsprozessen der Haushalte. Im Sommer mad-
ten NH," und SO,* mehr als die Halfte der lonen auf dem Partikelfilter aus. Da-
gegen wurden im Winter NOs” und Cl™ zunehmend wichtig. Deutlich urterschied
sich das Aerosol, gemessen auf der Ostsee (AVH, PAP), von deam an den
Kistenstationen. Im Sommer wurden auf den Forschumgsschiffen PAP und
AVH 10 % — 20 % mehr Anionen als Kationen gemessn, das auf freie Sdure im
Aerosol hinweist, im Winter waren es 30 % (Abb. 7-2). Im Winter wurde freie
Saure auch regelméliig an den Kistenstationen gefunden. Nur an den Netzwerk-
stationen im Sommer wurden regelméldig Kationeniberschiise bestimmt, die
auf Hydrogencarborat oder organische Anionen zurtickgehen. An den Stationen
GOT und PRE (1996, wo de Experimente zatlich paralel durchgefiihrt
wurden, wurde @n Kationentberschussvon ks zu 40% und gleichzetig gofle
Ca”*-Konzentrationen gemesen, die ds Mineralstaub, der Hydrogencarboret
oder Calcit enthalt, erklart werden konnen.

7.2 Beredhnung der Zusammensetzung des Aerosols

Im Eluat des Partikelfilters einer Filterkaskade sollte in der waserloslichen
Fraktion de Bilanz zawischen Anionen und Kationen ausgeglichen sein. Uber-
séttigte Aerosoltropfchen mit unterschiedlichen Inhaltsdoffen werden auf
diesem Filter abgeschieden. Wie u.a. aus Impaktormessungen hervorgeht, bil det
sich im Aerosol zumeist eine externe Mischung von Salzen aus, d.h. Salze
unterschiedlicher Herkunft finden sich in verschiedenen Partikeln. So gibt esim
Aerosol Hinweise auf die Partikelbildung durch Neutrali sation freier Sauren mit
NH; unter Bildung von (NH4)HSO4/(NH,4).SO4 und NHsNOs. Bei heterogenen
chemischen Re&ktionen im Aerosol wird freile Saure auf basisch wirkenden
Partikeln absorbiert und dabel eine schwadhere Sdure verdrangt. Dabel ent-
stehen andere lonenkombinationen (z.B. NaNO; neben NaCl), welche durch de
Kondensation von Gas auf dem Aerosoltropfchen sowie die Freisetzung eines
anderen Gases erklart werden. So kann mit dem Wissen um chemische Prozesse
sowie um Quellen und Senken im Aerosol nadch lonenpaaen gesucht werden,
bis alle lonen einander zugeordnet sind. Dabel wird de Reihenfolge der Zuord-
nung durch de Stabilit & der lonenpaae bestimnt.

In de folgenden Betrachtungen gehen Bestimmungen von lonen auf Partikel-
filtern ein, die aus den Ubereinstimmenden Probenahmen mit typgleichen Filter-
kaskaden an den Stationen entstammen. Die Fehler der Probenahme sollten
daher fur alle Datensétze gleich sein. Mogliche Artefakte auf dem Partikelfilter,
wie d@wa der Verlust von dissoziiertem NH4NOs, fihren zwar zur Unterschét-
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zung dieses atmosphérischen lonenpaaes, beanflusen de Bestimmung der
anderen lonenpaakonzentrationen jedoch nicht. Die Konzentrationen der
Aerosolkomporenten, die in Tab. 7-1 his Tab. 7-5 zu sehen sind, wurden fur
jede Probe e@nzdn errechnet und anschlief3end zeitli ch gewichtet gemittelt. Die
Reihenfolge der Berechnurg wurde wie folgt gewahit.

1. Seesalz im Aerosol 2 (Na, K, Ca, Mg/ Cl, SO,4): Die lonenverhdltnisse im
Meeawassr und daher auch in frisch erzeugten Seesalzagosol sind praktisch
konstant. Auch in der Ostseg die Uber grofe Zuflisse von Frischwassr ver-
flgt, wurden de gleichen Werte wie fur lonenverhéltnisse im Meawassr
der Nordsee und anderer Meeae bestimmt (Cl/Na” = 1.164 SO,”/Na’ =
0.121, Mg®/Na" = 0.227, Ca’*/Na" = 0.044, K*/Na" = 0.022 [Mol Mol™],
(MILLERO 1996). Unter der Annahme, dass in maritimer Umgeburg die
gemessenen Konzentrationen von Na™ und CI” voll stéandig aus dem Meeasalz
stammen, kann de Menge an urspriinglichem, nicht veranderten Seesalz be-
rechnet werden. Beide lonen kdnren in marinen Proben gut analysiert wer-
den, und de aschlief3enden Berechnurgen werden kaum von Fehlern der
Analyse bedntradtigt. Aus ihrem Verhdltnis zu Na” wurden dann de Kon-
zentrationen der Seesalz-lonen SSMg™, SSCa™, SSK* und SSSO,” er-
redhnet.

2. NaNOs: Es wird angenommen, dasseine Abnahme des Verhaltnisses Cl'/Na’
(1.164) auf die Re&ktion von NaCl mit atmosphérischen Sauren wie HNOs,
H,SO, und SO, zurtickzufiihren ist. Da HNO; an alen Stationen in ausrei-
chenden Konzentrationen vorlag und sehr re&tiv ist, wird vermutet, dass
verandertes Seesalz zusétzlich vor allen Dingen NaNOj enthdt. Diese An-
nahme wird duch Impaktormesaungen (z.B. Abb. 8-5, Abb. 8-10) an ver-
schiedenen Stationen gestiitzt, wo viel grobes NOsz, aber kaum grobes
NS-SO,* gemessen wurde.

3. Nax(NSSO,): Fiur den Fal, dassin einer Probe der Cl'-Verlust gegentiber
Seesalz nicht vollstdndig durch gemessenes NOs™ erklart werden kann, wird
vermutet, dassH,SO, oder SO, mit Seesalz 2u Na;SO, reagiert haben. Ahn-
liche Berechnurgen von PIO und LOPES (1998 und KERMINEN et al.
(1998h deuten ebenfalls auf die Moglichkeit der Bildung von Sulfat auf
Seesalz hin.

4. (Ca, Mg, K)x(HCOs),: Wird in der Probe @n Kationenlberschuss bestimnt,
so wird der entsprechende Antell der unter Punkt 1 berechneten verbleiben-
den Kationen Ca®*, Mg® und K" as Mineralstaub in Verbindurg mit nicht
analysiertem Hydrogencarborat oder organischen Anionen interpretiert.
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(Ca, Mg, K)x (NO3 oder NS-SOy),: Fur Kationen, die weder mit Seesalz
(Punkt 1) noch mit Carboret (Punkt 4) in Verbindurg gebradt werden kon-
nen, muss angenommen werden, dassdiese ds Nitrat bzw. Sulfat vorliegen.
Reéktionen atmosphérischer Sauren, vorzugsweise von HNO; mit Mineral-
staub fuhren zur Bildung von groben Nitrat und, falls davon richt genigend
vorhanden, zur Bildung von groben Sulfat im Mineralstaub (HARRISON
undKITTO 1990 PAKKANEN 1996 LI-JONES und PROSPERO 1999.

NH4NO3z und (NH4)2S04: Nach Abzug der mit Seesalz und Mineralstaub
verkniipiten Mengen an NO;* und SO,” werden de Reste den Ammonium-
salzen zugeredhnet. Da NH4NO; ein leicht fllichtiges Salz it, ist es snnvoll,
zunadhst die Verdrangung des Chlorids aus Seesalz sowie die Verdrangung
von Hydrogencarborat aus Mineralstaub der Salpetersaure aizuschreiben.
NHsNOs; im Aerosol kann duch Disziation as zusétzliche Quelle fir
HNO; dienen. Daher wurde die Bildung von NH;NO; ans Ende der Auftei-
lung zu den NOs -Spezes gestellt. (NH,4).SO, ist dagegen sehr stabil und
steht weiteren Regktionen im Aerosol nicht zur Verflgung.

H,SO,: Firr einige Proben bleibt ein Rest an NS-SO,*, der mit nicht analy-
sierter Saure [Hz0'], z.B. in Schwefelsiuretropfchen erklart werden kann.
Da die GroRenverteilung von (NH4)>SO, und H,SO, nur graduell unter-
schiedlich ist, muss aber eher von gemischten Partikeln ausgegangen
werden. NH4HSO,4 kann mit der gewahlten Berechnurgsmethode nicht von
(NH4)2SO4 undH,S0O, unterschieden werden.

UberschussNH,": Als Konsequenz der schrittweisen Beredhnurg wvon
Aerosolsalzen beibt in wenigen Fallen NH," tibrig, das nicht mit weiteren
gemessenen lonen erklart werden kann. Ein Kationentiberschussin Form von
NH," kann wegen Instabilit & kaum als (NH,4).COs vorliegen. Ein derartiger
Uberschussist deshalb, anders als fur Punkt 4 angenommen, nur durch de
Présenz organischer Anionen zu erklaren. Andererseits muss hier auch de
M oglichkeit einer Fehlerfortpflanzung in Betradht gezogen werden.

In Tab. 7-1 bis Tab. 7-5 sind reben den so berechneten Werten fr die Partikel-
filter zusatzlich de gemessenen Korzentrationen auf den Badkupfiltern sowie
die separat bestimmten Gase NH3, HNO3; und zum Teil HCI angegeben. Mit
Hilfe der Werte von den Badkupfiltern (HNO; + NOs, HCl + CI, NH3 + NH,")
und cen Gaskonzentrationen konrten ,fliichtiges® NOs, NH," bzw. ClI” vom
Partikelfilter abgeschatzt werden.
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Tab. 7-1: Mittelwerte der berechneten Salzkonzentrationen [nAg m®] an alen Mess-
stationen fur die Jahre 19941996 sowie die Standardabweichung o fur 8 parallel

durchgefiihrte Probenahmen in Preila 1996

Expaimente 1994- 1996 Nordsee Odsee o

DB WHA | VIN LUB GOT PRE | PRE

Arzahl der Proben/ 46 46 39 31 9 6 8*2

Dauer der Probenahmel[H] 517 542 | 478 361 100 135 | [%]

Seesalzverbindungen auf dem Partikdfil ter

~ (NaK,Mg,Ca/Cl,S0,) 541 256 | 234 182 23 66 | 34

NaNO; 198 112 | 714 87 48 33| 13

Na,SO, 15 02| 02 09 20 O

Umwandung vonSeesalz 28% 27% | 26% 28% 46% 32%

Mineragtaub und anthropogene Komporenten auf dem Partikdfil ter

(Ca, Mg, K){(HCO;), 31 84| 61 30 194 466 79

(Ca, Mg, K)(NOy), 41 41| 52 44 35 81| 11

(Ca, Mg, K)(SO3), 06 05| O 06 25 01| 67

Unmwandung vonMineralstaub 60% 35% | 46% 58% 24% 15%

NHNO; 658 811 | 799 141 17 105 74

(NH,),;S04 760 898 | 857 515 162 355 18

H,S0, 113 106 | 36 107 O o1 | 33

UbaschussNH," (org. Anioren? | 95 71 | 118 131 26 O

Gase undfliichtige Komporenten

HNO; 257 333" 126" 3P| 16

HNO; + NOs (Nylorfilter) 372 354 | 287 157 185 71| 35

fluchtigesNO; vom Partikefilter | 115 21 31 32

NH; 432 2069" 2219 2077 11

NH; + NH," (Nylorfilter)? 112 164 | 714 20 11 04

NH;+NH, (imprégrieter W41) | 470 2251 | 963 242 173 389 | 33

fluchtigesNH," vom Partikdfilter | 150 345 41 96

HCl 207" 126" 65"

HCl + CI" (Nylorfilter) 304 119 | 119 109 28 34| 34

fliichtiges CI vom Partikefilter 101 O 44

SO, + SO, (Nylorfilter) 162 91 | 342 124 74 71 6.9

Y Denuder-Differenz-Methocke
2 Anrular-Denuder
9 deheKapitd 5
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Tab. 7-2. Mittelwerte der berechneten und gemessenen Aerosolkonzentrationen
[nAq m®] wahrend der Netzwerkstudie im Sommer 1997an 4 K iistenstationen.

Netzwerkstudie Sommer 1997 Kigendtatioren
KAP HOB HEL PRE

Anzahl der Proben 28 24 23 34
Daue der Probenahmelh) 953 843 707 1212
Seesalzverbindungen auf dem Partikdfil ter
2(Na, K, Mg, Cél Cl, SO)rain 183 41 9.3 227
NaNO; 145 71 14 9.6
NaxSO, 0 03 03 17
Unmwandung vonSeesalz 52% 70% 44% 47%
Mineragtaub undanthropogene Komporenten auf dem Partikdfil ter
(Ca, Mg, K),(HCO), 1638 75 105 167
(Ca, Mg, K),(NO,), 90 36 59 49
(Ca, Mg, K)(SOy), 45 45 18 80
Unmwandung vonMineralstaub 45% 52% 42% 44%
NHNO; 7.6 04 7.8 05
(NH,)S0, 589 376 652 427
H,SO, 04 14 13 10
UberschussNH," (organische Anionen?) 04 01 48 02
Gase undfliichtige Komporenten
HNO; (Denuder) 164 158 14 14
HNO; + NO;5 (Nylorfilter) 159 174 9.8 110
flichtiges NO; vom Partikdfilter 0 17 25 36
NH; (Denuder) @ 261 119 169 123
NH;+ NH," (impragriertter W41) 544 255 1118 300
fllichtiges NH,;* vom Partikelfilter 283 136 949 177
HCI + CI" (Nylorfilter) 78 54 71 9.3
S0, + SO (Nylorfilter) 99 83 260 75

“ sohwedisches Urmwalt- und Forschunggingtitut VL
IVL hat lecht albwe chende Probenarnzahlen.
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Tab. 7-3: Mittelwerte der berechneten und gemessenen Sazkonzentrationen
[NAqm® wéhrend des LAGRANGE-Experimentes im Sommer 1997 an den
4 Netzwerkstationen und auf den Forschungshiffen.

LAGRANGE-Expeaiment Kigendtatioren Forschungssthiffe
Sommer 1997 KAP HOB HEL PRE | AVH PAP

Arzahl der Proben 12 9 11 13 16 16
Daue der Probenahmelh) 237 194 191 286 190 197
Seesalzverbindungen auf dem Partikdfil ter
>(Na, K, Mg, Cd Cl, SOy)ain 126 21 103 269 36 95
NaNO; 130 41 14 9.3 48 7.8
NaSO, 0 03 09 20 12 29
Unmwandung vonSeesalz 58% 68% 50% 40% 54% 57%
Mineragtaub und anthropogene Komporenten auf dem Partikdfil ter
(Ca, Mg, K),(HCO), 143 33 34 132 0.2 23
(Ca, Mg, K),(NO,), 148 32 44 75 08 24
(Ca, Mg, K)(SOy), 37 24 24 97 10 14
Unmwandung vonMingrdlstaub | 56% 61% 67% 57% 92% 63%
NHNO; 9.1 18 7.0 0 19 10
(NH,):S04 541 379 361 379 293 278
H,SO, 14 57 37 21 104 49
UberschussNH," (org. Anioren?) | 0 0 134 07 0.8 37
Gase undfliichtige Komporenten
HNO; (Denuder) 256 149 89 100 236 175
HNO; + NO;5 (Nylorfilter) 250 198 111 154 | 235 152
flichtiges NO; vom Partikdfilter | O 49 22 54 0 0
NH; (Denuder)® 278 104 151 94 36 169
NH; + NH," (impragrieter W41) | 456 150 730 142 57 106
fllichtiges NH," vom Partikdlfilter | 17.8 46 579 48 21 0
HCI + CI" (Nylorfilter) 7.2 45 6.2 96 9.3 96
S0, + SO (Nylorfilter) 134 96 241 94 |165 137

) sohwedisches Urmwalt- und Forschungsinstitut VL.
IVL het lacht abweichende Probenarzahlen.
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Tab. 7-4. Mittelwerte der berechneten und gemessenen Aerosolkonzentrationen
[nAq m®] wahrend der Netzwerkstudie im Winter 1998an 4 K iistenstationen..

Netzwerkstudie Winter 1998 Kigengtatioren
KAP HOB HEL PRE

Anzahl der Proben 30 32 29 35
Dauer der Probenahme[h 1093 1149 1004 1231
Seesalzverbindungen auf dem Partikdfil ter
2(Na, K, Mg, Cdl Cl, SOp)rain 424 174 294 563
NaNOs; 79 9.0 6.4 179
NaxSO, 04 03 0 0.7
Unmwandung vonSeesalz 15% 40% 17% 29%
Mineragtaub undanthropogene Komporenten auf dem Partikdfil ter
(Ca, Mg, K),(HCO), 16 02 07 17
(Ca, Mg, K),(NO,), 44 16 6.7 42
(Ca, Mg, K){(SO), 03 06 02 14
Unmwandung vonMineralstaub 67% 90% 81% 7%
NHNO; 693 229 496 274
(NH,):S04 465 279 469 473
H,SO, 141 117 209 100
UberschussNH;" (org. Anionen?) 13 14 17 28
Gase undfliichtige Komporenten
HNO; (Denuder) 71 79 110 71
HNO; + NOs (Nylorfilter) 75 109 120 117
fllichtiges NO; vom Partikdfil ter 04 30 10 45
NH; (Denuder) 487 34 46 15
NH; + NH," (impragrierter W41) 406 31 48 34
fllichtiges NH,;* vom Partikelfilter 0 0 0.2 19
HCI + CI (Nylorfilter) 134 137 193 205
S0, + SO,Z (Nylorfilter) 29 34 44 29

“ sohwedisches Urmwalt- und Forschungaingtitut VL
IVL hat lecht albwe chende Probenarnzahlen.
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Tab. 7-5. Mittelwerte der berechneten und gemessenen Sazkonzentrationen
[NAqm®] wéhrend des LAGRANGE-Experimentes im Winter 1998 an den
4 Netzwerkstationen und auf den Forschungshiffen.

LAGRANGE-Expeaiment Kigendtatioren Forschungssthiffe
Winter 1998 KAP  HOB HEL PRE AVH PAP

Arzahl der Proben 8 8 9 11 11 11
Daue der Probenahmel[h) 151 165 150 199 160 160
Seesal zverbindungen auf dem Partikdfil ter
>(Na, K, Mg, Cd Cl, SO3)main 36.7 7.3 249 376 227 192
NaNO; 58 53 54 83 95 81
NaSO, 01 0.6 0 11 05 0.2
Umwandung vonSeesalz 16% 48% 22% 32% |42% 42%
Mineragtaub und anthropogene Komporenten auf dem Partikdfil ter
(Ca, Mg, K)(HCOg), 01 0.1 0 0.2 0 0
(Ca, Mg, K)(NOy), 39 0.9 38 41 22 20
(Ca, Mg, K)(SOy)y 25 18 0.7 21 0.8 04
Unmwandung vonMingrdlstaub | 85% 93% [100% 97% |J100% [J100%
NH/NO; 145 11 6.1 33 48 39
(NH,):S04 74 0.3 42 6.6 30 40
H,SO, 110 79 159 142 204 166
UberschussNH,," (org. Anionen?) | 0 0 0 0 0 0
Gase undfliichtige Komporenten
HNO; (Denuder) 71 45 58 49 106 95
HNO; + NOs (Nylorfilter) 6.6 35 56 49 129 137
fllichtiges NO; vom Partikdfilter 0 0 0 0 23 42
NH; (Denuder) 201 25 41 10 10 6.3
NH;+ NH," (impragnierter W41) | 17.1 18 47 32 138 167
fllichtiges NH," vom Partikdlfilter | O 0 0.6 22 128 104
HCI + CI" (Nylorfilter) 226 222 290 253 159 133
S0, + SO (Nylorfilter) 2.3 2.1 3.3 2.8 103 114

“ sohwedisches Urmwalt- und Forschungaingtitut VL

VL hat lecht aowe chende Probenanzahlen.
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Der analytische Fehler und de drondogische Berechnurg der Zusammenset-
zung des Aerosols fuihren zu einer Fehlerfortpflanzung. Inwieweit bereits kleine
Fehler beziglich der CI™- und Na'-Konzentrationen de Berechnurg anderer
Komporenten beanflussen, wurde Uber den Vergleich von 8 rallel durchge-
fuhrten Probenahmen in Preila untersucht (Tab. 7-1). Fir jede Probenahme
wurde die Zusammensetzung und anschlief3end de relative Standardabweichurg
der Probenpaae berechnet. Obwohl in Preila nur geringe Aerosol-
konzentrationen gemessen wurden, ist die mittlere relative Standardabweichung
fiir die meisten Komporenten < 15 %. Lediglich fiir SO,” -haltigen Mineralstaub
((Ca, Mg, K)x(SO4)y) und fur HCI + CI" (Nylonfilter) wurden auf Grund sehr
geringer Konzentrationen grole relative Abweichurngen bestimmt.

Mit der Berechnurg der Salzkonzentrationen im Aerosol werden hbisher ver-
nadhléssgte Zusammenhadnge deutlich. Diese werden im folgenden herausge-
stellt. Vergleicht man in den Tab. 7-1 hbis Tab. 7-5 de relativen Umwandungs-
raten von Seesalz 21 NaNOs, féllt auf, dass Uber jeden Experimentzetraum bei
GOT und HOB die grofden Werte bestimmt wurden. Gleichzetig wurden dat
die geringsten Seesalzkonzentrationen festgestellt. Dies sheint eine Besonder-
heit der beiden Stationen zu sein, die geographisch nah beieinander in der
zentralen Ostseeliegen.

Absolut wurden de héchsten Konzentrationen von NaNO; an Stationen mit
gleichzatig hohen Seesalz- oder / und HNOs-Vorkommen gemessen. Aufgrund
der sehr hohen Seesalzkonzentrationen an der Dinenstation PRE und sehr gro-
Rer HNOs-Konzentrationen an den Forschungschiffen lagen im Winter 1998an
diesen Stationen de hochsten NaNOs-Konzentrationen vor (Tab. 7-4, Tab. 7-5).
Bel sehr groffen HNOs-Werten undtrotz nur méldig konzentriertem Seesalz im
Aerosol wurden bei KAP im Sommer 1997 de hichsten NaNOs-Vorkommen
bestimmt (Tab. 7-2, Tab. 7-3).

Bel der Re&tion von Seesalz mit atmosphérischen Sduren entstent HCI, das bei
relativen Luftfeuchtigkeiten < 98% fast vollstandig vom Aerosolpartikel oder
-tropfchen verdampft (CLEGG und BRIMBLECOMBE 1985. Gasformige HCI
Ist gut was=erl6slich und aponert schnell auf der Meaesoberfladhe. Aul¥erdem
kann es mit basischen Spezes im Aerosol reagieren. Durch Neutralisation mit
NH; bildet sich NH,Cl, desen Bestandigkeit, dhnlich dem von NH4NOs, von
der Temperatur und Luftfeuchtigkeit abhéngt. Nach HARRISON et al. (1990
verdampft NH,Cl besonders aus Aerosoltropfchen schneller als NH;NOs. Uber
lange Probenahmezeten von 48 Stunden an den Netzwerkstationen ist es snn-
falli g, dasskein NH,Cl auf den Partikelfilt ern gemessen werden konrte. Auf den
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Badkupfiltern gemessenes NH; " undCl™ kann aber aus dissozii ertem NH,Cl vom
Partikelfilter stammen (ALLEN et al. 1989 PIO et al. 1992). HCl kann auch mit
basischen Mineralstaubpertikeln reagieren und dot Carboret verdréngen. Nach
PAKKANEN (1996 und KERMINEN et a. (1997 kann demzufolge @ne Un-
terbewertung des Cl™-Verlustes aus Seesalz efolgen, wenn bereits verdrangtes
HCl mit Mineralstaub reagiert und weiterhin in Aerosol partikeln vorliegt. Nicht-
Seesalz-Ca’* gilt als typisches Mineralstaubelement, das nach KERMINEN et
al. (1998h mit maximalen Konzentrationen in Partikelgrof®en von 35- 7.5 um
vorliegt, wahrend de grofden Seesalzkonzentrationen in feineren Partikeln mit
Durchmessern < 3.5 um gemessen werden. Durch ihre grofenklasserenden Im-
paktormesaungen konrten KERMINEN et a. (19981 diesen Fehler auf geringe
Antelle grober Seesalzpartikel eingrenzen. Bel den vorliegenden Ergebnissen
der Probenahmen mit Filterkaskaden kann deser Sadhverhalt zu einer generellen
Unterbewertung des Chlorid-verlustes gefiihrt haben, sofern Mineralstaub im
Aerosol gemessen wurde.

Gasformiges HCI wurde in den meisten Experimenten nicht separat bestimnt,
sondern auf dem Nylon-Badupfilter gemessen. Wahrend der Probenahme kon-
nen auf dem Nylonfilter paositive Artefakte auftreten, die auf fllchtiges ClI” vom
Partikelfilter zuriickgehen und sich nicht von der gasformigen HCI-Konzen-
trationim Aerosol trennen lassen. So kann wahrend der Probenahme fortlaufend
die Re&tion von atmosphérischen Sauren mit bereits abgeschiedenen Partikeln
erfolgen und zu einer Uberbewertung des veranderten Seesalzes im Aerosol
fihren. PIO und LOPES (1998 haben Mesaungen mit Filterkaskaden an der
Portugiesischen Atlantikkiiste durchgeftihrt. Trotz Vorabscheidung der Gase
haben sie ~ 8% des Chlorids auf den Nylon-Badupfiltern gemessn, das se
auf die Re&ktion von Seesalz mit freier Sure in bereits abgeschiedenen Parti-
keln auf dem Partikelfilter zuriickfiihren, wodurch es zu einer Uberbewertung
der Seesalzreaktion kommt. Insgesamt ist es von Interesse, die auf Nylorfiltern
gefundenen HCl-Werte mit den NaNO;+Na&SO,-Konzentrationen zu verglei-
chen.

Werden de CI -Konzentrationen auf den Nylon-Badkupfiltern mit denen von
NaNO; auf dem Partikelfilter (Abb. 7-3) verglichen, erkennt man fur die
Mesaungen im Sommer 1997 an den Kistenstationen holere Konzentrationen
von ungewandeltem Seesalz gegentiber ClI. Freigesetztes HCl hatte durch
Redktionen, Auswaschen oder Deposition eine kirzere Lebensdauer in der
Atmosphdre ds die veranderten Seesalzpartikel. Bei Mesaungen auf den
Forschungsschiffen sowie generell im Winter 1998 wurde mehr HCI als NaNO;
Im Aerosol gemessn. Im Winter wurden an alen Stationen hole Wind-
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geschwindigkeiten beobadhtet (Tab. 7-2), die a1 schnellerer Deposition der
NaNOs-haltigen Partikel gegeniiber dem freigesetzten HCI fuhrte. Es sheint, als
wére das Verhdtnis der Lebensdauer von HCl und NaNO; nicht immer gleich.
Im Winter sowie auf den Forschungschiffen zu beiden Jahreszeten wurden nu
geringe Minerastaub- und NHs-Vorkommen gemesn, die aur Neutralisation
von HCI verfligbar waren. Mdglicherwelise blieb daher das freigesetzte HCI Uber
einen relativ langeren Zeitraum in der Atmosphére prasent als grobe NaNOs-
haltige Partikel, welche schnell depornierten. Neben einer Verdnderung der
Lebensdauer beider Komporenten miissen auch pasitive Cl -Artefakte auf dem
Nylorfilter in Betracht gezogen werden, die wahrend der Probenahme aus der
Reéktion freier Sdure mit bereits abgeschiedenen Seesalzpartikeln hervorgingen.
Der daher rihrende Fehler sollte jedoch zu beiden Jahreszaten auftreten, bzw.
Im geringeren Ausmal3 im Winter, wo im Mittel weniger freie Sdure im Aerosol
gemessen wurde.
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Abb. 7-3: Korrelation der Konzentrationen wvon HCI+ClI™ (Nylonfilter) zu
NaNO; + Na,SO, (Partikelfilter) an den Ostseestationen.

Unerwartet wurden wahrend der LAGRANGE-Experimente 1997 und 199&uf
den Schiffen PAP und AVH in der Ostsee mitunter doppelt soviel HNO3; gemes-
sen als an den Kistenstationen. Lediglich de Weate von KAP 1997 waren de-
nen auf der Ostseevergleichbar und spiegeln de relative Nahe dieser Station zu
den hoken NO,-Emisgonen in Westeuropa wider.
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Wahrend der Winterexperimente 1998 (Tab 7-4, 7-5) wurde a@n grol¥er Sdure-
gehalt im Aerosol bestimmt, der auf nicht vollstdndig neutralisiertes H,SO,
deutet. Gleichzeitig wurden geringste Mengen an (iberschiissgem NH,™ (mit
organischen Gegenionen) berechnet. Wahrend allein an der Station KAP im
Winter und Sommer vergleichbare NH;-Konzentrationen gemessen wurden, wa-
ren de NHs-Werte an den anderen Stationen im Winter deutlich niedriger alsim
Sommer. Dementsprechend wurde im Sommer bei hoheren NHs-
Konzentrationen eine vollstdndige Neutralisierung der H,SO, unter Bildurg
(NH,4)2SO, festgestellt.

Aus der Differenz der Denuder- und Badupfilter-Werte lasg sich das flichtige
NH3; undHNO; abschétzen. Im Winter 1998konrte an den Kustenstationen bei
hohen NH4NOs-Vorkommen kaum fltchtiges, auf dem Partikelfilter disziier-
tes NOs” und NH4" bestimmt werden. Nur auf den Schiffen herrschte, bedingt
durch de grolere Durchmischung der atmospéarischen Grenzschicht, eine gerin-
gere Luftfeuchtigkeit als an den Klstenstationen (Tab. 4-2), weshab dat ca 2/3
des NH;NO;z; auf den Partikelfiltern dissziierte und als paositives Artefakt
(HNOs, NH3) auf den Badkup-Filtern bestimmt wurde. Im Sommer wurde eben-
fall s eine Abhéngigkeit von disoziiertem NH4NO3 und cbr Luftfeuchtigkeit be-
obadtet. So konrnte diesmal auf dem FSPAP bei hoher Luftfeuchtigkeit (um
89 %) im Gegensatz zu den anderen Stationen kein fliichtiges NOs und NH,"
bestimmt werden (Tab. 7-3). Unter der Annahme, dass sch NH,NO; auf dem
Partikelfilter zersetzt, sollten sich de ,fluchtigen* NHs- und HNOs-Konzen-
trationen gleichen. Dies tun sie &er leider nur mit Einschrankungen. Die sehr
hohen Werte fiir fliichtiges NH;" an der Station HEL 1997 (u.a.) sind auf die
Diskrepanz zwischen den urterschiedlichen Probenahmemethoden des schwedi-
schen Institutes IVL und den Filterkaskaden zuriickzufihren und ncht auf tat-
sadnlich disozii ertes und fliichtiges NH,". Es ist davon auszugehen, dassin der
IVL-Probenahme die NHs-Werte unterschétzt und dbs partikuldre NH,™ Giber-
schétzt wird. Bereits in Kapitel 5 wurden de gréf@en Abweichungen zwischen
beiden Methoden im Sommer 1997an der Station HEL bestimnt (Abb. 5-4).

Ein detallli ertes Bild der Zusammensetzung und Herkunft wichtiger Salze im
Aerosol geben de folgenden, nach Windrichtung Kassfizierten Konzentrations-
rosen wieder, die Ergebnisse der Netzwerkstudie im Sommer 1997 undWinter
1998 drstellen (Abb. 7-3, Abb. 7-4).
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Abb. 7-3: Nadch Windrichtung Klasdgfizierte Mittelwerte der wichtigsten Saze im
Aerosol, die an vier Kistenstationen wahrend der Netzwerkstudie im Sommer 1997
gemessen wurden.

Die vier Stationen zeigen weitgehend Ukereinstimmende Aerosolverteil ungen.
Im Sommer war (NH,4),SO, die wichtigste Komporente im Aerosol, die in aus
alen Windrichtungen kommenden Luftmassen gemessen wurde und damit eine
Art Hintergrundaeosol fir Nordeuropa darstellte. NH;NO3 spielte im Sommer
bei mittleren Lufttemperaturen > 17°C und relativen Luftfeuchtigkeiten < 80%
keine wesentliche Rolle, weil sich dessen Dissoziationsgleichgewicht bei hohen
Temperaturen undgeringen Luftfeuchtigkeiten zu Gunsten der Gase verschoben
hatte (STELSON und SEINFELD 1982). Die Seesalzkonzentrationen sind an
allen Stationen gering. In KAP und HOB wurden grofere Konzentrationen von
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NaNO; festgestellt als von Seesalz, welches generell nur geringen Antell an der
Zusammensetzung des Aerosols hatte. Im Sommer lag die Umformung des See-
salzes durch de Redktion mit HNO; bei 40—-70%. Die an starksten
richtungsausgepragte NaNOs-Konzentrationsrose wird bei Stdwest-Wind fir
Preil a gefunden.
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Abb. 7-4: Nach Windrichtung Klasdfizierte Mittelwerte der wichtigsten Saze im
Aerosol, die an vier Kustenstationen wahrend der Netzwerkstudie im Winter 1998
gemessen wurden.

Fur die Netzwerkstudie im Winter 1998 zeigen de Konzentrationsrosen der
Aerosolkomporenten ein volli g anderes Bild (Abb. 7-4). Es gibt gréfiere Unter-
schiede avischen den Stationen. An der Station HOB, die an entferntesten von
anthropogenen Quellen liegt, wurden de geringsten Aerosolkonzentrationen
gemesen. An alen Stationen hat die Bedeutung wvon (NH;):SO4 bzw.
(NH4)HSO, im Aerosol abgenommen. Die Konzentrationen von NH4NO; sind
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weitaus grof%er als im Sommer, weil die geringen Lufttemperaturen im Winter
eine hohere Stabilit & des Salzes im Aerosol bewirken, obwohl die mittlere rela-
tive Luftfeuchtigkeit geringer war als im Sommer. An den Stationen KAP und
HEL, wo am meisten NH;NO; gemessen wurde, |asg sich erkennen, dassdiese
Spezes verglichen mit (NH,4).SO,4 eher in den aus Westen kommenden Luft-
masen erfasg wurde. Dies bestétigt wieder, dass die wesentlichen Quellen fir
oxidierte Stickstoff verbindurgen in West-Europa liegen (EMEP 1998. Die See-
salzkonzentrationen waren im Winter, bel héufig stirmischen Wetterlagen,
deutlich groféer als im Sommer. Dagegen sind de NaNOs-Konzentrationen zu
beiden Jahreszeiten vergleichbar. PRE, im Vergleich mit HEL, ist deutlich stér-
ker durch ,stidéstliches* (NH,4),SO, undrelativ viel ,sidwestliches* NaNO; und

NH4NO; gepragt.

Zusamnenfasaung deses Abschnitts

* Die lonenbilanzen der analysierten Spezes liegen fur die meisten Mesaun-
gen aul¥erhalb des Fehlerbereichs der 1:1-Diagonalen. Die Verschiebung der
Bilanzen deutet auf nicht gemessene Anionen wie Carborate oder organische
Anionen bzw. auf nicht analysierte Saure.

* Besonders an den Stationen GOT und PRE-96 sowie im Sommer 1997 an
den Netzwerkstationen (KAP, HOB, HEL, PRE) wurde en Kationentber-
schuss gemesen, der auf nicht analysiertes Carborat zurtckgeftihrt wird.
Auf den Forschungsschiffen PAP und AVH im Sommer und Winter sowie
an den Kustenstationen hauptsadlich im Winter wurden mehr Anionen als
Kationen gemesen, die ds nicht analysierte Sdure interpretiert werden.
Unter Einbezehung solcher nicht analysierter lonenspezes wurde ene
mittl ere Kationen- und Anionenzusammensetzung an jeder Station undsepa-
rat fur unterschiedliche Experimentzetraume estellt.

» Fur die aif den Partikelfiltern einer Filterkaskade gemessnen Bestandteile
wurden, ausgehend von den konstanten lonenverhdtnisen im Meawass,
die Anteile von Seesalz, umgewandeltem Seesalz, Minerastaub und @r
Feinstaubkomporenten NHsNOs; und (NH4).SO, im Aerosol beredhnet
(Tab. 7-1 bis 7-5). Es s darauf hingewiesen, dass die formal berednete
Aufteilung des Aerosols nicht den tatsadlich in der Atmosphére vorli egen-
den Spezes entspricht, da diese bei hohen Luftfeuchtigkeiten (an den Ku-
stenstationen in der Regel > 70%) eher in Form von Losungstropfchen,
eventuell mit einem unldslichen Kern, in konzentrierter Losung vorliegen.
Die hier entwickelte anschauliche Betrachtungsweise soll dem Verstandns
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der Entstehung einer bestimmten Zusammensetzung des Aerosols dienlich
sein und mogliche, in der Atmosphére stattfindende Prozesse au erkennen
helfen.

Parallelmesaungen in PRE-96 zegen bei niedrigen atmosphérischen
Konzentrationen fir die wichtigsten Spezes Abweichurgen bel der Beredr-
nurg der lonenpaae von kleiner 15%. Da die Unterschiede in der Zusam-
mensetzung des Aerosols zwischen den Stationen grofer sind als die
Standardabweichurngen der parallelen Mesaungen, konren de Unterschiede
hier diskutiert werden.

In der von anthropogenen Quellen am weltesten entfernten Region kel
Gotland/ Schweden (GOT, HOB) wurden bei geringen Seesalzkonzentratio-
nen im Aerosol die héchsten Umwandungsraten duch de Regtion von
Seesalz mit atmosphérischen Sauren bestimmt. Absolut wurden die grofden
NaNOs-Vorkommen an Stationen mit gleichzatig hohen Werten fir Seesalz
und HNO; gemessen.

Der Vergleich von freigesetztem HCI (CI" + HCI), auf dem Nylorfilter ge-
mesen, mit NaNO; ergibt, dassan den Netzwerkstationen im Sommer 1997
NaNOs-haltige Partikel eine langere amosphérische Aufenthaltsdauer hatten
as das sbstituierte Gas HCI. Bel den Forschungsschiffen und generell im
Winter 1998 wurden hoékere Windgeschwindigkeiten beobaditet, und
NaNOs-Partikel deponierten schneller als HCI.

Bel geringen Luftfeuchtigkeiten und medrigen Temperaturen im Winter 1998
wurden hole Wete fir NH;NO3; bestimmt. Eine Zersetzung auf dem Parti-
kelfilter konrnte nur auf den Forschungsschiffen festgestellt werden, wo de
relative Luftfeuchtigkeit geringer war als an den Netzwerkstationen, und s
chemische Gleichgewicht auf dem Partikelfilter zugunsten der Gase ver-
schoben war.

Im Sommer 1997 wurde an den 4 Netzwerkstationen das Aerosol aus allen
Windrichtungen von (NH,),SO, dominiert, das von daher als Hintergrund
agosol Uber Nordeuropa fur diese Periode angesehen werden muss Im
Winter 1998 rahm die Bedeutung von (NH4),SO, gegentiber NH4;NO;3 ab.
Bel KAP und HEL wurden de grof¥en Konzentrationen von NH;NO; ge-
mesen, deren arigindre Windrichtungen gegendber (NH,4).SO, von Sid
/Sidost nadh Stidwesten verschoben waren. Dieses ist ein weiterer Hinwel's
auf die Quellstérke Westeuropas fur NOy und relativ bedeutenderer SO,-
Emisgonen im 6stlichen Zentraleuropa.
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8 Storung der Zusammensetzung des kontinentalen Aerosols
durch Seesalz

Seesalzaeosolpartikel oder —tropfchen, durch Wind lbker der Meaesoberflache
erzeugt, reagieren in der Atmosphére mit sauren anthropagenen Stoffen urter
Freisetzung von HCI. Die wichtigsten in der Atmosphére vorkommenden freien
Sauren, die weniger flichtig sind als HCI, sind SO,, H,SO, und HNO;. Se
reagieren in einer Austauschregktion mit Seesalz und blden grobes NaNO; und
NaSO,. Besonders in Kistenregionen, wo sich kontinentale und anthropagen
belastete mit relativ sauberen marinen Luftmassen mischen, wird Seesalz zur
dominierenden Base im Aerosol, wdhrend Ammoniak und Mineralstaub
deponeren undausgewaschen werden. Die freie Salpetersaure kann sowohl aus
der phaolytischen Re&ktion von OH-Radikeln mit NOy als auch aus der
Diswziation von NH4sNO; in Aerosolpartikeln hervorgehen. Die nur nadits
stattfindende sogenannte Dunkelreaktion zur Bildung von Salpetersdure ist da-
gegen von urtergeordneter Bedeutung. Schwefelsdure wird eher in Wolken-
prozessen gebildet und liegt zumeist in Aerosoltropfchen vor. Die Bildung von
grobem N&3SO, findet vorwiegend in entfernten maritimen Regionen statt, wo
das Aerosol weitgehend frel von HNO3; und NOy ist (KERMINEN et a. 1997,
TEN BRINCK et al. 1997. Im Rahmen deser Arbeit wurde in Bereichen der
Nordsee und Ostsee sehr wenig grobes NS-SO,* gemessen, wahrend NO5™ zu
grolen Anteilen im Grobstaub gefunden wurde. Daher werden hier vorwiegend
die NaNOs-Konzentrationen diskutiert, die manchmal einen geringen Antell
NaSO, beinhalten (Tab 7-1 his Tab. 7-5).

In desem Abschnitt werden Ergebnisse aus Mesaungen vertikaler und haizon-
taler Konzentrationsprofile sowie von LAGRANGE-Experimenten beziglich
Veranderungen der Zusammensetzung im Aerosol durch zunehmenden marinen
Einflussvorgestellt.

8.1 Vertikale Konzentrationspr ofile

Bel stabiler Schichtung der Atmosphére kénren vertikale Konzentrationsprofil e
in der unteren Grenzschicht Uber der Wasseroberflache auf mogliche Senken
oder Quellen in deser Schicht hinweisen. Die ungestOrte Depaosition der sehr
gut was=rloslichen HNO; auf der Wasseroberfladche fuhrt zu nadch urten hin
linear abnehmenden Konzentrationen der Saure. Tatsadlich werden starker ab-
nehmende Konzentrationsprofile nahe der Wasseroberflache gemesen, als se
bislang theoretisch berechnet wurden. Es wird pcstuliert, dassdie Regktion von
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HNO3; mit Seesalz zum vorschnellen Verschwinden der Sdure aus der Gasphase
fuhrt (SCHULZ et a. 1995. Diese Erkenntnis dndert das bisherige Versténdns
Uber die trockene Deposition von HNO3; und mogli cherweise generell Gber die
der oxidierten Stickstoff verbindurgen.

Vertikale Konzentrationsprofile, die an verschiedenen Stationen in der Ostsee
gemessen wurden (VIN, GOT, PAP/AVH) und ein kombiniert vertikales owie
horizontales Profil (LUB), das vom Strand lbker die Was=rlinie bis in de
Brandurgszone reicht, werden hier vorgestellt. Die Hohe, in der die jeweili gen
Probenahmen stattfanden, war von auf¥eren Gegebenheiten vorgegeben und
varii ert zwischen den Stationen.

Messungen bei Vindeby

Aerosolkonzentrationen wurden in vier Hohen Uber der Meaesoberfladhe an ei-
nem meteorologischen Mast, der ca 1 km ndrdlich der dénischen Insel Lolland
bei Vindeby (VIN) in der flachen Beltsee stand, gemesen. Zur Auswertung
wurden de Probenahmen nadh der vorherrschenden Windrichtung Kassfiziert.
Mit Wind aus SW-N-NO kamen Luftmassen zur Probenahme an den Mast, die
vorher, weitgehend urgestort von anthropagenen Quellen undTurbulenzen, 50 -
200km Uber die Beltsee transportiert worden waren. Aus O-S-SW kamen de
Luftmassen Uber die landliche Insal Lolland und @nn eine kurze Stredke von ca
1 km Uber das Me&a an den Probenahmeort.

In Tab. 8-1 werden, separiert fur beide Transportrichtungen, die mittleren Kon-
zentrationen fir die unterste und olerste Probenahmehdhe sowie die Konzen-
trationsdnderung mit zunehmender Hohe angegeben. Uber die Betraditung
mittlerer Konzentrationen, die aus 15 lezw. 13 Profilmessungen hervorgehen,
wird hier ein représentatives Bild fir vertikale Konzentrationsprofile bei zwei
verschiedenen Windverhdtnisen gegeben. Ein paaweiser Student-t-Test (2
Endfladhen) wurde durchgefihrt, um die Konzentrationsdifferenzen zwischen
der oberen und urnteren Probenahmehohe auf ihre Signifikanz zu Glkerprifen.
Die relativen Standardabweichungen fir die beredhneten Salzkonzentrationen
und gemessenen Gase auf Badkupfiltern sind bereits in Tab. 7-1 aufgelistet. Ab-
gesehen von NaNOs (13 %) und HCI (Nylorfilter, 33 %) ist mit Fehlern kleiner
als 10 % zu rechnen. Die gemessenen Konzentrationsunterschiede avischen der
oberen und uneren Hohe sind in der Regel grofer und kdnrnen daher a's verti-
kale Konzentrationsprofil e angesehen und dskutiert werden.
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Tab. 8-1: Nadch Lange der ungestorten Transportstredke Ubers Mee separierte, mittlere
Konzentrationen der wichtigsten Komponenten im Aerosol, die in verschiedenen
Hohen bei VIN (199495) gemessen wurden. Signifikant unterschiedliche Werte sind
mit + (90 % Niveau), ++ (95 % Niveau) oder +++ (99 % Niveau) gekennzechnet.

50-200km Trangport Ubers Mee ca 1 kmTransport Ubers Mee
Windssktor: W-N-NO, (N=15) Windssktor: NO-S'W, (N=13)

[NAqm?] 25m 10m Ac tTet| 25m 10m Ac tTed
Seeslz 118 180 +52% 0 283 433 +53% +
NaNO; (+Na,SOy) 43 60 +40% 0 83 102 +22% 0
Umwandung von 58% 31% 24%  23%
Seesdlz
HCI (Nylorfilter) 2.7 40 +46% 0 | 135 163 +21% O
HNOs(Nylorfilter) 329 349 +7% +++ 180 185 +3% 0
NH; (Papiefilter) 713 745 +5% 0 286 305 +7% 0
NHNG; 899 996 +11% 0 404 411 +2% 0
(NH,),S0, 850 872 +3% 0 | 380 419 +10% O
H,SO, 6.2 42 -32% 0 2.7 10 -62% 0
Windgeschwindgkat 35 59
[ms]

Die gemessnen Profile unterscheiden sich trotz unterschiedlicher Transport-
bedingungen wenig. Die Aerosolkonzentrationen anthropogenen Ursprungs
waren in den aus westlichen Richtungen kommenden Luftmassen, obwohl sie
50 —200km Uber die dénische Beltsee kamen, ca doppelt so grofd wie fir Ost-
liche Transportrichtungen, in denen alerdings hohere Seesalzkonzentrationen
gemessen wurden. Unerwartet nahmen de Konzentrationen von Seesalz und
NaNO; von cer unteren Messhohe (2.5 m) nadh oken (10 m) zu. Die Konzen-
trationen der freien HCI, die bel der Reaktion von HNO; mit Seesalz freigesetzt
wird, lagen in der Grofenordnurg von NaNO; und zegten den gleichen Trend.
Aus logistischen Grinden konrten, besonders bel westlichen Winden, die
Mesaungen nu bei moderaten Windgeschwindigkeiten durchgefiihrt werden, bei
denen de Seesalzprodiktion an der Meaesoberflache gering blieb. In deser
Stuation klingen de Seesalzagosol-Konzentrationen durch Depasition eher ab.
Unterschiedliche Umwandungsraten von Seesalz in der obersten und medrig-
sten Probenahmehdhe lassen ein Depasiti onsprofil mit von olken nach urten ab-
nehmender Anzahl grober Partikel vermuten. In der unteren Hohe ist eine relativ
grolere Feinstaubfraktion zu erwarten (siehe BERNER-Grofenverteilungs-
differenz NaNO; - NaCl, Abb. 8-10), in welcher bereits 58 % des Seesalzes zu
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NaNO; regjiert hatten. Bei 6stlichem Wind vom Land mit etwas héheren Wind-
geschwindigkeiten undmit mehr Seesalzaerosol wurden fir beide Hohen gleiche
Umwandungsraten von 23— 24 % bestimmt. Offensichtlich fuhrt dies zu einer
besseren Durchmischung. Es ist aber auch mit Aerosoltransport aus dem weiter
entfernten Ostseaaum zu rechnen.

Die Konzentrationen der Verbindurgen anthropogenen Ursprungs (NH4NOs,
(NH4)2S04, HNOg3, NH3) dndern sich mit der Hohe nur wenig (< 11%). Trotz-
dem ist die nach urten gerichtete Abnahme der HNOs-Werte in der vom Land
ungestorten Luftmasse hoch signifikant. Da die Probenahme nur mit Filterkas-
kaden erfolgte, stammen Werte fir die Gase von den Badkupfiltern. Mdgliche
Artefakte sollten de paralelen Mesaungen in den 4 Hohen gleichermalien
betreffen. Somit sei der Vergleich der Werte untereinander erlaubt. Als einzige
Verbindurg zeigt H,SO, eine Abnahme mit der Hohe.

In Vindeby wurde dlerdings nicht nur in 2 sondern in 4 H6hen gemessen.
Leider vereinfacht sich de Lage nicht mit mehr Daten. Es zegt sich, dass $ch
die Konzentrationen urstetig mit der Hohe (Abb. 8-1) verandern.

Nacd einem langen Transport tber das Mea wurden, in urterschiedlicher Aus-
pragung fur die meisten Spezes, minimale Wete bel 5m Uber dem Meaes-
spiegel bestimmt, obwohl sich Quellen undSenken fir die betrachteten Verbin-
dungen urterscheiden. Unterhalb von 5m steigen besonders die Konzentratio-
nen der Seesalzkomporenten leicht an. Dies kann richt alein mit Seesalz-
produktion erklért werden, da die Umwandungsrate von Seesalz in der unter-
sten Probenahmehohe bereits auf ein gedtertes Aerosol deutet und dese die-
jenige der Probenahme in 10m Hohe sogar Ubersteigt (Tab. 8-1). Oberhalb von
5 m zegen von olen abnehmende Konzentrationen typische Depasitionsprofil e.
Die Feinstaub-Nicht-Seesalz-Komporenten NH4NOs; und (NH4).SO, folgen
einem ahnlichem Trend. Generell zeigen de parallel verlaufenden Konzentra-
tionsprofile, dass die heran transportierten Luftmassen nicht turbulent durch-
mischt waren, was ein Charakteristikum fur Stuationen mit geringen Windge-
schwindigkeiten ist.

Bel ablandigen Winden aus Osten, nach einem kurzen Transport der Luftmasse
Uber das Mee, wurden ebenfalls 5m Uber der Wasseroberfladhe minimale
Konzentrationen an grobem Seesalz, NaNO; sowie - etwas weniger ausgepragt -
auch der Feinstaubkomporenten gemessen. Dies deutet fir den okeren Teil des
Profils auf Deposition Uker Land hin. Die Gase zegen kein eindeutiges Profil
und scheinen Uber Land in der Luftmasse gut durchmischt worden zu sein. Erst
beim kurzen Transport Giber das Mea zum Probenahmeort begannen de Tur-
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bulenzen in der unteren Grenzschicht abzunehmen, frisches Seesalz wurde frei-
gesetzt, und es begann sich eine marine Grenzschicht nahe der Wasseroberfla
che auszubilden, die @n Minimum der Seesalz- und NaNOs-Vorkommen 5m
Uber der Wasseroberfladhe verursadte.

50- 200 km calkm
Transport Ubers Meer Trangport Ubers Meer
Windsektor: W-N-NO Windsektor: NO-S-W
——— Seesdz
100 - i —@— NaNO,
I I —F— HNO,
W —%— Hcl
80r i —=— NH,NO,
w A (NH,),S0,
—<— NH,
= '\ """ Umwandlungsrate [ %]
S, \

40 -

Konzentration sowie Umwandlungsrate von Seesalz
(o)
(@)
[

Hohe [m] Hohe [m]

Abb. 8-1: Mittlere vertikale Konzentrationsprofile der wichtigsten Komponenten im
Aerosol sowie Umwandlungsraten von Seesalz, separiert fir kurze und lange Strecken
Ubers Mee transportierter Luftmassen bei VIN 1994 wnd 1995

Mesaungen auf Ostergarnsholm

Ganz andere vertikale Konzentrationsprofile wurden auf Ostergarnsholm, einer
kleinen Insel westlich von Gotland (GOT), gemessen, wo de Luftmassen aus
nahezu jeder Winadrichtung maritim beanfluss waren. Die Bezechnurgen ab-
und auflandiger Wind kekommen fur die Station GOT eine differenzierte Be-
deutung. Ablandiger Wind (W-N-NO) lie eine Luftmasse tiber die Insel Oster-
garnsham streichen, wobel die Unebenheiten des Landes kurz vor der Probe-
nahme, die an der sidichen Spitze der Insel erfolgte, Verwirbelungen in vor-



8 Stérung der Zusammensetzung des kontinentalen Aerosols durch Seesalz 109

mals gabilen Grenzschichten der unteren Atmosphére verursachen konrten.
Gleichzetig handelte es sch um sehr wenig anthropogen beanflusge Luft-
massen mit allgemein geringen Aerosolkonzentrationen. Umgekehrt wurde die
untere Atmosphére bei auflandigen Winden (W-S-O-NO) bis direkt vor der Pro-
benahme nicht in ihrer Schichtung gestort und de Mesaung von vertikalen Kon-
zentrationsprofilen wurde moglich. Probenahmen bel dieser Windrichtung las-
sen deutlich den anthropagenen Beitrag Nordwest- und Zentraleuropas zur
Zusammensetzung des Aerosols erkennen (Tab. 8-2, Abb. 8-2).

Tab. 8-2: Nach auf- und ablandigem Wind separierte mittlere Konzentrationen der
wichtigsten Komponenten im Aerosol, die in verschiedenen Hohen bei GOT 1996
gemesen wurden. Signifikant unterschiedliche Werte sind mit + (90% Niveau),
++ (95 % Niveau) oder +++ (99 % Niveau) gekennzechnet.

auflandger Wind ablandger Wind

Windsektor; W-S-O-NO, (N=5) Windsektor: W-N-NO, (N=4)
[NAqm?] 145m 835m Ac tTet|145m 835m Ac tTet
Seesdlz 6.7 49 -26% ++ | 151 109 -28% O
NaNO; (+Na;SO;) 82 69 -16% ++ | 107 89 -20% O
Umwandung von 39% 60% 55%  39%
Seesdlz
HCI (Nylorfilter) 37 20 -46% + 24 33 +37% 0
HNO; (Nylorfilter) 138 169 +22%  + 96 140 +45%  ++
NH; (Papierfilter) 488 455 -T% 0 | 121 33 -73% 0
NHNG; 41 52 +26% 0 0 0 nv
(NH,),S0, 224 185 -17% 0 6.6 57 -13% 0
H,SO, 01 0 -100%  ++ 0 0 nv
Windgeschwindgkat 33 75
[ms]

Bel auflandigem Wind wurden, anders als in VIN, nadch olen signifikant ab-
nehmende Konzentrationen von Seesalz und NaNO3; gemessen. Das freie HCI
zagte den gleichen Trend. In der oberen Atmosphére aus NOy gebildete HNO;
bildete @n Depasitionsprofil mit hdheren Konzentrationen in der oberen Luft-
schicht, wo kaum Seesalzagosol vorhanden war. Zur Wassroberflache nahm
die Konzentration ab, bedingt durch Deposition undihre Reaktion mit Seesalz.

Die geringen NH4NOs-Konzentrationen nahmen ebenfall s zur Wasseroberfladhe
ab. Mdoglicherweise wurde durch de parallel abnehmenden HNOs-Konzen-
trationen das Disziationsgleichgewicht zugunsten der Gase verschoben, was
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fir NH3z zu einer geringen Zunahme der Konzentrationen fuhrte. (NH,4)2SO4
zeigte den entgegengesetzten Trend.

Auflandiger Wind Ablandiger Wind
Windsektor: NO-S-W Windsektor: W-N-NO

N 60 - Umwand ungsrate [%] | —O—Seesllz —K—HCl
g P - —@—NaNO, ——HNO,4
8 ¢"" “\ NH3
% 0 7 i ‘\‘ —— NH,/NO,
7 /’ \ & (NH,),S0,
9 l' “
= 40+ ! - \
o) “ ____-—-'--
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=
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Abb. 8-2: Mittlere vertikale Konzentrationsprofile der wichtigsten Komponenten im
Aerosol sowie Umwandlungsraten von Seesalz fur auf- und ablandige Windverhalt-
nisse bei GOT 1996

Trotz des Transportes der Luftmasse vor der Probenahme tber die Insal, konrte
bei ablandigem Wind fir die meisten Spezes der gleiche Trend wie fur auf-
landige Winde beobadhtet werden. Auffélig sind de nach olen steil abnehmen-
den NHs-Korzentrationen. Wahrend de Luft Gber die Gras bewadsene Insel
Ostergarnsholm stromte, wurde vom Boden NHz emittiert, welches sch nach
oben zunehmend verdinrte. Das Konzentrationsprodukt [NH3][HNO3] ist bel
diesen Situationen deutlich niedriger als bei sidlichen auflandigen Winden.
Vermutlich wurde deshalb hier kein NH,NO3 gefunden. Das Depasiti onsprofil
der HNO; war sehr signifikant.

Bel GOT zegen de Konzentrationsprofile, im Gegensatz zu den Mesaungen bei
VIN, einen gleichméaligeren Verlauf zu- oder abnehmender Trends (Abb. 8-2).
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Diskontinuierliche Profile wurden bel auflandigem Wind besonders fur die an-
thropogen verursaditen Feinstaubspezes NH;NO; und (NH,4),SO,4 bestimnt, die
vom Seesalz weitgehend unbeanflusg bleiben.

Vergleicht man de vertikalen Konzentrationsprofil e beider Stationen (GOT und
VIN), wird deutlich, dassdie afolgreiche Anwendurg dieser Messsrategie ho-
he Anforderungen stellt an eine Probenahmestation, ihre Umgebung und de Be-
ricksichtigung wenig vorhersehbarer meteorologischer Parameter. So war an
beiden Stationen aus logistischen Grinden de Probenahme bei hoheren Wind-
geschwindigkeiten nicht moglich, bei denen hohere Seesalzkonzentrationen im
Aerosol zu erwarten gewesen waren.

Mesaungen aud den Forschungsschiffen ALEXANDER VON HUMBOLDT
und PROFESSOR A BRECHT PENCK

Ein weteres Hohenprofil wurde auf den Forschungsschiffen PAP und AVH
(Abb. 8-3, Abb. 84) wahrend einer paralelen Fahrt in der Nadit vom
2./3.7.1997in de zentrale Ostsee mit Filterkaskaden, Denudern sowie zusétz-
lich mit zwei BERNER-Impaktoren gemessn. Weil die beiden Schiffe unter-
schiedlich grof3 sind, représentieren de Peildeds, auf denen de Probenahmen
stattfanden, unterschiedliche Hohen lbker dem Wasserspiegel, zwischen denen
ein Konzentrationsgradient bestimmt wurde (Abb. 85, Tab. 8-3). Es i nicht
verschwiegen, dassdie Mesaung urspringlich als Interkali brierung gedadit war.

Auf den Schiffen wurden einige meteorologische Parameter bestimmt, die eéen-
falls einen Gradienten zeigen. Die Windgeschwindigkeit nahm mit der Hohe zu
und de Luftfeuchtigkeit stieg mit der Ndhe zur Wassroberfladhe an. Kenn-
zeichen fur eine vorherrschende neutrale Schichtung war der geringe Tempera-
turunterschied zwischen Meawasser und Luft bzw. der geringe Temperaturan-
stieg von der Wasseroberflache aum Pell dedk.

Sehr geringe Seesalzgehalte im Aerosol nahmen, hnlich den Konzentrations-
profilen bei GOT, fir Seesaz, NaNOs; und HCI vom niedrigen (PAP) zum
hohen Peildedk (AVH) ab. Wéahrend der Fahrt am Bug des Schiffes frisch
erzeugtes Seesalzaeosol wurde bel der Probenahme nicht erfasd, wie die be-
reits zu 53% erfolgte Umwandung zu NaNO3 auf dem niedrigen Peildedk des
FS PAP zegt. Fir HNO3; wurde, geméal3 ihrer Deposition undihrer Produktion in
hoheren Luftmassen, ein dem Seesalz entgegengesetztes, nadh urten abnehmen-
des Depositionsprofil bestimmt. NH;NO; zegte dem gegenliber nédher dem
Meaesgiegel die hbheren Gehalte. Bei grofierer relativer Luftfeuchtigkeit auf
dem FS PAP war das Salz dot stabiler; daher konrnte auf dem Nylon
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Badkupfilter keine HNO3 bestimmt werden, die auf Dissziation vom Partikel-
filter zuriickgeht. Dagegen wurden auf dem FS AVH 15 nmol m* , dissozii erte®
HNO; auf dem Nylonfilter gemessen. Fir (NH,4),SO, wurden nu geringe Unter-
schiede avischen beiden Hohen bestimntt.

Abb. 8-3: Forschungsschiff
ALEXANDER VON HUM-
BOLDT (AVH) vom Institut fur
Ostseeforschung in Warnemiinde.
Die Probenahme fand in 12.8 m
U.NN an der

Reling des Pelldedks gatt.

Abb. 8-4: Forschungsschiff
PROFESSOR ALBRECHT
PENCK (PAP) vom Institut fur
Ostsedorschung in Warneminde.
Die Probenahme fand in 6.7 m
U.NN an der Reling des Peildedks
statt.

Fur NH3 wurde vom schwedischen Umweltinstitut 1VL ebenfalls ein nach olen
abnehmender Konzentrationsgradient gemessen. Dies gilt als Hinweis darauf,
dass die Meaesoberflache ds Quelle fur NH3 fungierte. Nach ASMAN et al.
(19949 wird de Richtung des NHs-Austausches an der Grenzflache Meawas-
ser/Atmosphére hauptsddilich duch de amosphérische Konzentration be-
stimmt, welche wahrend deser Probenahme tatsadlich gering war. Die Emis-
sion von NH3 wird von den Mesaungen mit Badkupfiltern in der Filterkaskade
bestétigt, die jedoch einen geringeren Konzentrationsgradienten zeigen, weil auf
dem FS AVH zusétzliches NH3 als Disziationsprodukt vom Partikelfilter be-
ricksichtigt werden muss
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Tab. 8-3: Vergleich von Aerosolkonzentrationen, gemessen mit BERNER-Impaktoren
und FK/D in 2 Héhen ((.NN) auf dem FS PAP und FSAVH (2.7., 212 — 37.1997,8%).

FK/D BERNER, Z (Stufe 1-8)

PAP AVH Ac PAP AVH Ac
Spezies [Mgm?  67m  128m 67m  128m
Seesdlz 26 0 -100% 36 0 -100%
NaNO; (+Na;SOy) 29 0.3 -90% 39 05 -87%
Unmwandung vonSeesalz 53% >100% 080% -
HCI (Nylorfilter) 48 0 -100%
HNO;(Denuder) 228 320 +40%
NH; (Denuder) “* 146 100  -32%
NH; (HsPO-Papiefilter) 431 329  -24%
NHNO; 133 7.6 -43% 117 9.2 -21%
(NH,):S0,4 702 775 +10% | 961 950 -1%
H,SO, 0 08 >100% 0 0
Windgeschwindgkeit [ms’] 54 6.4
L uftfeuchtigkatt [%] 97.0 901
Lufttemperatur [°C] 159 160
Wassartemperatur [°C] 160 154
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Abb. 8-5: GroRenverteilung der Komponenten des Aerosols wahrend einer parallelen
Fahrt auf dem FS PAP und FS AVH.



114 8 Storung der Zusammensetzung des kontinentalen Aerosols durch Seesalz

Generell stimmen de Konzentrationsgradienten der Mesaungen mit Filter-
kaskade und Impaktor gut tberein. Die Zu- oder Abnahme der Werte avischen
den beiden Hohen liegt fur beide Mesamethoden in der gleichen Grolenord-
nung. In Abb. 85 sind de Grolenverteilungen der wichtigsten lonen im Aero-
sol, wie sie aif beiden Schiffen gemessen wurden, abgebildet. Deutlich sind
Unterschiede im Grobstaub, nicht jedoch im Feinstaub zu erkennen. Mit den
Impaktoren wurden holere Aerosolkonzentrationen bestimmt als zur gleichen
Zeit mit Filterkaskaden. Der ausfiihrliche Vergleich von zeatgleichen Mesaungen
mit BERNER-Impaktoren undFilterkaskaden wurde bereits in Kapitel 5 duch-
gefuhrt. Hier soll lediglich hervorgehoben werden, dass mit voneinander unab-
hangigen Probenahmen de gleichen Phdnomene beobadtet wurden.

Vertikales und haizontales Konzentrationspr ofil

Am Strand von LUB wurde mit Filterkaskaden (FK) ein vertikales Konzen-
trationsprofil gemessen, das uber die Brandurgszone hinaus in haizontaler
Richtung erweitert war. Dazu wurden Probenahmen in 30m Hohe aif einem
ehemaligen Milit &rturm durchgefiihrt, der ca 100m von der Wassrlinie ent-
fernt stand. Am Strand fanden Probenahmen 4m Uber dem Boden und etwa
20m von der Wasslinie entfernt statt. Zusétzlich wurde aif einer Plattform
gemessen, die ca 2 m tber dem Meawassr und 260m vom Strand entfernt in
der &uf¥eren Brandurgszone installi ert war (siehe Skizzein Abb. 8-6).

Die Probenahmen wurden mit Filterkaskaden urterschiedlicher Ansaug-
offnungen duchgefuhrt. Auf dem Turm und am Strand wurden quasi-
Isokinetische, parallel dazu am Strand undauf der Plattform in der Brandurgs-
zone wurden nicht-isokinetische Probenahmen duchgefuhrt (siehe Kap. 5).
Besonders grobe Partikel werden von der quasi-isokinetischen Probenahme be-
vorzugt gesammelt und eine Fraktionierung des Aerosols ist die Folge. In
Abb. 87, wo de wichtigsten Verbindurgen im Aerosol in Balkendiagrammen
dargestellt sind, dirfen daher nur die Konzentrationen aus gleichartigen Mess-
methoden miteinander verglichen werden. Der Vergleich von Aerosolkonzen-
trationen auf dem Turm und auf der Plattform vor der Brandurgszone wird Gler
die Mesaungen am Strand mdglich, wo beide Methoden nebeneinander ange-
wendet wurden. Die Ergebnise bezehen sich auf eine Probenahmedauer von
94 Stundken (19.-23.9.1995, in denen de Filterkaskaden an Land mehrfadh mit
neuen Filtern bestlickt wurden (N=9), jedoch ein Probenwedsel an der Platt-
form bei hohem Wellengang nicht moglich war. Uber die lange Dauer der
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Probenahme traten wediselnde meteorologische Bedingungen auf. Ab-
/auflandige und entlang der Kiste gehende Winde bradhten variierende Mi-
schurgen aus Seesalz und anthropagen verursachter Spezes im Aerosol mit
sich. Werte fur die Gase resultieren aus Mesaungen mit Badkupfiltern undspie-
geln, wegen madglicher pasitiver Artefakte, eine obere Abschétzung ihrer Kon-
zentration wider.

ehemaliger Mili térturm
ca 30mu.NN, ca 100 m biszur Wasserlinie

ﬁ\

Quasi -isokinetische Probenahmen

Nicht-isokinetische Probenahmen

/ \ ca 2 m (i.NN,
ca 260m

bis zum Strand

ca 4m U.NN,
ca. 20 m bis zur Wassxlinie

)
Wald von Lubiatowo

Abb. 8-6: Schematische Skizze (nicht mal3stabsgetreu) der Probenahmen fir vertikale
und horizontale Konzentrationsprofile bei Lubiatowo 1995

Vom Turm zum Strand (quasi-isokinetische Probenahme) nehmen de Seesalz-
konzentrationen signifikant zu, wahrend de Umwandlung zu NaNO; von 25%
auf 18 % absinkt. Dassam Strand weniger Seesalz zu NaNO; umgewandelt war,
reflektiert die Nahe aur Quelle von frisch freigesetztem Seesalz. Die HNO;-
Konzentration war am Strand auf Grund des groferen Seesalzvorkommens
durch Reé&tion undDepasition vermindert. Der Sauregehalt im Aerosol, bzw.
nicht voll sténdig neutralisiertes (NH4)».SO, wird in der Abbildung durch H,SO,
reflektiert und nmmt zum Strand ab, wo signifikant hohere NHs-Konzen-
trationen zu weitgehend voll sténdig neutralisiertem (NH,4),SO, fuhrten. Fir die
weiteren anthropogen verursadchten Verbindurgen konrte kaum ein Unterschied
fur beide Probenahmestandate festgestellt werden. Die Konzentrationsgra-
dienten vom Turm zum Strand sind den Vertikalprofilen, gemessen bei GOT
undauf den Forschungsschiffen PAP/AVH, sehr dhnlich.
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Abb. 8-7: Vertika-horizontales Konzentrationsprofil der wichtigsten Aerosol-
komponenten und Gase, die auf einer Plattform in der Brandungszone, am Strand und
auf einem ehemaligen Militarturm in 30 m Hoéhe bei LUB 1995 iber ca 100 Stunden
gemesen wurden. Signifikant unterschiedliche Werte sind mit + (90% Niveau),
++ (95 % Niveau) oder +++ (99 % Niveau) gekennzeichnet. Zur Bewertung der Kon-
zentrationsdifferenzen zwischen Strand und Brandungszone war die Durchfihrung
eines Student-t-Tests nicht maglich.

Am Strand wurden mit der quasi-isokinetischen Probenahme mehr Grobstaub,
d. h. mehr Seesalz, NaNO3; und hauptsddilich in Tropfchen vorkommende
H,SO, gemessen als mit der nicht-isokinetischen. Die Probenahme aner feine-
ren Fraktion des Aerosols im nicht-isokinetischen System bedingt die Ver-
schieburng zu “sehr signifikant” héheren Umwandlungsraten von Seesalz zu
NaNO;s, well diese Re&ktion hauptsidlich an Seesalzpartikeln mittlerer Grofien
stattfindet (Tab. 2-1). Interessant ist, dassauch de @soluten NaNOs-Werte bel
der nicht-isokinetischen de der quasi-isokinetischen Probenahme signifikant
Ubersteigen.

Unerwartet nahmen de Seesal zkonzentrationen vom Strand zur Plattform in der
Brandurgszone &, wahrend der Anteil an NaNO; auf 54 % des Seesalzagosols
anstieg, was von den Werten fur HCI bestétigt wird. Diese Ergebnisse bedeuten,
dass die Plattform am &uf¥eren Rand der Brandurgszone lag, wo bel auflandi-
gem Wind de Wdlen nach urgestért sind, bevor sie ndher am Strand lrecdhen
und maximale Seesalzmengen freisetzten. Bl Wind entlang der Kustenlinie
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oder vom Land kommend rehm die Brandurgsaktivitét schnell ab, und anthro-
pogenes wie gedtertes Seesalzagosol wurde an Strand undauf der Plattform
gesammelt. Der wesentliche Unterschied zwischen der Probenahme in der
Brandurgszone und der am Strand war die geringe Probenahmefrequenz in der
Brandurgszone. Dies kann de ,Alterung” des Seesalzes auf dem Filter
(positives Artefakt fur NaNOg) erkldren. Perioden mit HNOgs-reicher Land uft
folgen auf solche mit sauberer maritimer L uft.

Auf der Plattform konrte kein NH;NO3 gefunden werden. Es ist zu vermuten,
dass trotz der erh6hten Luftfeuchtigkeit Gber dem Wasser, bel der langen Pro-
be-nahmedauer bereits abgeschiedenes Salz vollsténdig diswoziierte, und de
freigesetzten Gase ds positive Artefakte auf den Badupfiltern analysiert wur-
den.

Eine Abschétzung zum genauen Ausmal3 der Disoziation ist nicht mogli ch, well
die Gase nicht separat gemessen wurden. (NH;),SO, war auf der Plattform
weitgehender mit NH3 neutralisiert als am Strand, wo mehr H,SO, gemessen
wurde.

8.2 LAGRANGE-Studien in der Nordsee

Bislang gaben vertikale und haizontale Konzentrationsgradienten Informa-
tionen Uber Veranderungen beziglich der Zusammensetzung und dem Zustand
des Aerosols in der unteren marinen Grenzschicht und Uler die kurze Distanz
vom Strand ks in de Brandurgszone. Probenahmen uber grofere Distanzen von
der Kiste aim offenen Mea sollen nun Aufschluss Uber die variierende
Zusammensetzungen des Aerosols wahrend dessen Transport Gbers Mea geben.
Dazu werden in desem Abschnitt in der Nordsee durchgefiihrte semi-
LAGRANGE-Experimente vorgestellt.

In der Nordsee wurden an der Kustenstation WHA und auf einem Forschungs-
schiff in drel intensiven Meskampagnen (19949596) semi-LAGRANGE-
Experimente durchgefiihrt. Da die Zusammensetzung des Aerosols gark von
meteorologischen Transportbedingungen bestimmt wird, sind in Abb. 8-8 fir
beide Stationen korresponderende mittlere Seesalz- und NaNOs-Konzen-
trationen sowie in einer weiteren Windrose die Dauer der Probenahme in desen
Windrichtungsklassen auf dem Forschungschiff nadh 8 Windrichtungen klass-
fiziert dargestellt.
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Abb. 8-8: Korrespondierende Mittel-
werte der nach Windrichtung klassfi-
Zierten atmosphérischen Konzentration
von Seesalz und umgewandeltem See-
salz (NaNO; + NaSO,) an zwei Statio-
nen in der Deutschen Bucht
(199495/96) und de Dauer der vor-
herrschenden Windrichtungen mit pro-
zentualer Angabe der Haufigkeit auf
dem Forschungsschiff.
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Die Probenahmen bei ablandigem Wind aus NO bis SO maditen 48 % der ge-
samten Probenahmedauer aus. In desen, aus Richtung Schleswig-Holstein
kommenden Luftmassen wurde wenig Seesalz im Aerosol gemesen. Mehr als
50 % des Seesalzes hatte mit HNOj; reagiert und wurde ds NaNO; bestimnt.
Aufféllig hohe NaNOs-Vorkommen wurden bei Wind aus SO in WHA be-
stimmt. Diese Windrichtung herrschte nur kurz vor, und in anthropagen stark
belasteter Luft hatte das Seesalz im Aerosol voll standig mit Sdure reagiert. Wah-
rend auflandiger Wind, aus NW bis SW kommend, die Luft zur Kuste transpor-
tierte, fanden 40 % der Probenahmen statt. Von NW nadh SW nahm die Kon-
zentration des Seesalzes im Aerosol ab, wahrend gleichzetig die Re&tion zu
NaNOs in grofRerem Ausmald ablief und dessen Konzentration zunahm. Generell
wurden auf dem Forschungsschiff hohere Konzentrationen von Seesalz und
NaNO; im Aerosol gemessen als an der Kiistenstation WHA.

Im folgenden werden de Probenahmen beriicksichtigt, die bei eindeutig auflan-
digen (NW-SW), bzw. ablandigen (NO-SO) Winden duchgefiihrt wurden, und
bei denen de Position des Forschungsshiffes in der Deutschen Bucht eine
Mesaung im LAGRANGEschen Sinne allief. Die entsprechenden meteorologi-
schen Parameter sowie Entfernung und Zeitversatz der Probenahmen, wie sie
fur das LAGRANGE-Prinzip erforderlich waren, sind in Tab. 8-4 zusammenge-
stellt. Es zagt sich, dasskorresponderende Luftmassen beprobt wurden.

Tab. 8-4: Mittlere meteorologische Parameter sowie Entfernung und Zeitversatz
wahrend der LAGRANGE-Perioden in der Nordsee (DB) und an der Klstenstation
WHA bei auf- und ablandigem Wind.

Windauflandg/Westwind | Windablandg/Ostwind
DB >>  WHA DB <<  WHA

Perioce[h] 89 85 116 113
T[°C] 101 102 168 165
relative L uftfeuchtigkeit [%6] 886 869 841 847
Windrichtung[°] 283 291 70 66
Windgeschwindgkeit [ms’] 6.1 6.0 6.3 6.2
mittlere Entfernung [km) 66 61
mittlerer optimaler Zatversatz [h) -22 +24
mittlerer reder Zeitversatz [ -22 +23

Konzentrationen der Nicht-Seesalzspezes, die bel auflandigem und ablandigem
Wind gemessen wurden, werden in Tab. 8-5 mit charakteristischen Werten, wie
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sie OTTLEY und HARRISON (1992 auf der Nordseefir Luftmassen verschie-
dener Herkunft bestimmt haben, verglichen. Die NH3-Werte aus der Deutschen
Bucht veréndern sich mit wediselnden Windrichtungen am auffalli gsten.
Gleichzetig stellen de NHs;-Werte ds einzige bel auflandigem Wind Hinter-
grundkonzentrationen im Sinne von OTTLEY's genanntem ,marinen Aero-
sol* dar. Die gemessnen Konzentrationen der anderen Spezes variieren bei DB
und WHA in geringerem Ausmal3 mit der Windrichtung und 8hneln generell den
nach OTTLEY und HARRISON (1992 aus Europa oder England kommenden
hohen Luftkonzentrationen. Es wird deutlich, dassim Bereich der Deutschen
Bucht das Aerosol stark von den anthropagenen Quell en Europas beanflusd ist.
Auch beim ablandigen Transport der belasteten Luftmasse, wie sie bei Ostwind
in WHA gemes®n wurde, reicht eine Distanz von 60km Ubers offene Meea
nicht aus, um abnehmende Konzentrationen der Nicht-Seesalzspezes auf ein
»marines Niveau* durch Depasition zu bewirken.

Tab. 8-5: Fir beide Windsituationen auf der Nordsee gemessene mittlere Konzentra-
tionen im Aerosol im Vergleich mit charakteristischen Werten, die von OTTLEY und
HARRISON (1992 in Luftmassen unterschiedlicher Herkunft bestimmt wurden und im
unteren Bereich der Tabelle aufgefuihrt sind.

[Mgm¥  NH; NH," HNO; NO; NS-SO
DB auflandg 125 1543 345 1121 992
WHA auflandg 1054 1920 431 957 988
DB ablandg 755 1547 295 965 845
WHA ablandg 4094 1844 263 937 867
Zentreleuropa 294 2450 483 1382 1380
Engand 300 1117 394 685 854
Schatland 182 406 383 269 388
Marin ggprégtes Agrosol 94 244 106 229 460

Die mittleren Konzentrationen der Komporenten (beredhnet wie in Kapitel 7)
korresponderender Probenahmen sind in Abb. 8-9 fur auflandigen undablandi-
gen Wind separiert dargestellt (PLATE et a. 1996 PLATE und SCHULZ
1997. Bel auflandigem Wind sind de Seesalzkonzentrationen in DB signifikant
groler als an der Kiste bei WHA. Weil gentigend freie HNO; zur Verfligung
stand, hatten am Forschungsschiff 30% des Seesalzes im Aerosol zu NaNO;
reagiert. An der Kuste wurde weniger Seesalz, NaNO; und HCI im Aerosol
bestimmt. Das Seesalz mussrelativ frisch freigesetzt worden sein, da e nur zu
18 % verandert war, obwohl dort mehr HNOs als in der DB gemessen wurde.
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An beiden Stationen entspredhen de Konzentrationen der gasformigen HCI der
Menge an NaNOs;, bei desen Bildung sie freigesetzt wird. Bel ablandigem
Wind wurden an beiden Stationen geringere Seesalz- und HNOs-Konzen-
trationen gemesen als bel auflandigem Wind (Kapitel 6). Das Seesalzaegosol
war bei WHA stark gedtert, d.h. die Umwandlung zu NaNOs betrug bereits
41%. Von der Kiste aur DB nahm der Anteil an frischem Seesalz im Aerosol
erwartungsgemal? hach signifikant zu. Wahrend des Transportes der Luftmasse
von cer Klste aur DB stiegen de dsoluten Werte fir NaNO; an, d.h. die Um-
wandung von frisch freigesetztem Seesalzagosol zu NaNOj; hat die Depasition
dieser Spezes Uberkompensiert.

Auflandiger Wind (SW-W-NW) Ablandiger Wind (NO-O-SO)
DB ¢Ca 66 km WHA DB ca 61 km WHA
wei 3 grau weil3 grau
+ NH,
i | +++
N H,S0, [
(NH,),So,
NH,NO,
T ] HNO, E
}| HCI i
+ 18 % 41% ]
30% NaNO, + Na_SO, 3206 |]
++ Seesdlz [H+++
0 100 200 500 400 300 200 100 0
[nAqm=] [nAg m3]

Abb. 8-9: Fiur auflandige und ablandige Windverhdltnisse emittelte korrespondierende
mittlere Konzentrationen der Salze im Aerosol, die aif einem Forschungshiff in der
DB und an der Kustenstation WHA (199495/96) in semi-LAGRANGE-Experimenten
gemesen wurden. Signifikant unterschiedliche Werte sind mit + (90% Niveau),
++ (95 % Niveau) oder +++ (99 % Niveau) gekennzechnet.
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Nach Berechnurgen von PRYOR und SORENSEN (1999 verzogert die Bil-
dung von groben NaNOs-haltigen Partikeln (typischer AD = 3.2 um) bei méaf3i-
gen Windgeschwindigkeiten (3.5> u> 10ms?), wie sie bei den Mesaungen in
der Deutschen Bucht vorherrschten, die trockene Deposition der oxidierten
N-Spezes, indem NaNO; langsamer auf der Wasseroberflache deponiert als die
frele HNOs. Nur bei sehr ruhigen oder sehr stiirmischen Wetterlagen mit Wind-
geschwindigkeiten u< 3.5 ms” oder u> 10ms™ deporiert NaNO; schreller als
HNO;. Die mittleren Windgeschwindigkeiten wéhrend der LAGRANGE-
Experimente lagen bei 6 ms* und eine Verzdgerung der trockenen Deposition
von HNO; sollte demnacdh zu einer breiteren Verteilung dieser Spezes durch
Transport Uber das Mea gefuhrt haben. Tatsddlich stieg bel ablandigem Wind
die Summe der Konzentrationen HNO; + NO;3™ zur Schiff sposition hin leicht an.

In Abb. 810 sind de Grolenvertellungen der Seesalz- und NOj -haltigen
Partikel zu sehen, wie sie in DB 199495 gemessen wurden. Deutlich ist die
Verschieburg der Grolenvertellung von NaNO; gegeniiber Seesadlz zu einem
kleineren mittleren Durchmesser (Maximum 2 — 4 um) zu erkennen.
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Abb. 8-10: Mittlere GroRenverteilung der Seesalz- und NOs-haltigen Partikel in der
Deutschen Bucht (19941995, gemessen mit dem BERNER-Impaktor (N=14).

Der stellste Konzentrationsgradient zwischen beiden Stationen wurde bei
ablandigen Winden fur NH; von WHA zum offenen Meea bestimmt. Neben
einer Verdiinnurg der hohen Konzentrationen infolge Durchmischung mit Luft-
masen der freien Tropasphare spiegelt sich darin de schnelle Depaosition des
sehr gut wasserldslichen Gases auf feuchten Oberflachen wider. Die Konzen-
tration von NH4NO; anderte sich beim Transport der Luftmasse aim off enen
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Mee nicht. Am Forschurgschiff lagen de NHs-Konzentrationen immer noch
deutlich Gber Hintergrundwerten, wie sievon OTTLEY undHARRISON (1992
fur NH3 in marinem Aerosol angegeben werden (Tab. 8-5). Bei Westwind (auf-
landig) nahmen die NHs-Konzentrationen zur Kiste durch Emissonen aus der
Wattenmea- und Salzwiesenflache a1 (PLATE et a. 1995. Welil die NH;NOs-
Werte ebenfalls anstiegen, kann de Dissoziation deser Spezes nicht zu einer
Zunahme von NH; in der Atmosphére gefuhrt haben. Andere Prozese sind
nicht bekannt. Die aunehmende Konzentration von NH3; und in geringerem
Ausmald HNO; fuhrten zu einer Verschieburng des chemischen Glechgewichts
zugunsten von NH4NO;3, das ebenfall s in hdheren Konzentrationen an der Kiste
gemessen wurde (PLATE et al. 1995.

Fur beide Windsituationen anderten sich de Konzentrationen von (NH4),SO,
zwischen den Stationen praktisch nicht. Derartig geichbleibende Werte fir eine
Aerosolspezes reflektieren eine lange Aufenthaltsdauer im Aerosol und lasen
eine gute Durchmischung mit héheren Luftmassen erkennen. Gleichzetig unter-
schied sich der Sdauregehalt im Aerosol fur auf- und ablandigen Wind. In
marinen Luftmassen, die von der Nordsee kamen, wurden hote H,SO,-
Konzentrationen (bzw. (NH,)HSO,) gemessn mit einem molaren NH,/SO,*-
Verhdltnisvon 15 an beiden Stationen. Bei ablandigem Wind lag das Verhdltnis
an beiden Stationen bei 1.8, d.h. trotz sehr hoher NHs-Konzentrationen an der
Kuste war (NH4)HSO, nicht vollstdndig mit NH3 neutralisiert. Die dlichen
Saurewerte an den beiden Stationen, die andererseits bei auflandigem Wind er-
hoht waren, lassen darauf schlief3en, dass hier keine Beanflusaung durch de
K Usteneff ekte vorliegt. Vielmehr wurde mehr oder weniger H,SO, vermutlich
durch Oxidation von SO, in Wolken in den jeweili gen Luftmasen erzeugt. NH3
war dabei in den maritimen Luftmassen nicht hinreichend zur Neutralisierung
vorhanden.
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Zusammenfasaung deses Abschnitts

* Die Zusammensetzung des Aerosols reflektiert einen bestimmten Zustand cder
Luftmasse. So 1&s4 sich de Ndhe a1 Quellen undSenken bestimmter Spezes
in Emissons- oder Depositionsprofilen vertikaler und haizontaler Ausrich-
tung erkennen. Das relative Alter der basischen Bestandteil e kann anhand der
Umwandung von Seesalz zu NaNOs (+ N&SO,), bzw. von Mineralstaub zu
NO; oder SO, -halti gen Salzen abgeschétzt werden.

* In Luftmassen, die 50— 200km Uber die danische Beltsee (VIN) transportiert
wurden, konnten fir Gase und Verbindurgen, die im Grobstaub vorliegen,
vertikale Konzentrationsprofile in der unteren marinen Grenzschicht bis 10 m
U. NN gemessen werden. Seesalz, NaNOs;, HNOj3 (hochsignifikant) und HCI
zagten de gleichen Profile mit minimalen Werten bei 5 m Uber der Wasser-
oberflache. Eswird de Aushildurg einer internen Grenzschicht vermutet, die
den Austausch von Bestandtellen des Aerosols verhindert. Oberhalb deser
H6he wurden Depositi onsprofil e gemessen (SCHULZ et al. 1995. Unterhab
wurde a@n Seesalzaeosol bestimmt, das zu 58% transformiert war und daher
auf ein an Grobstaub verarmtes Aerosol hinwies, da die Grolenverteilung
von NaNO; gegenliber Seesalz zu einer Fraktion mit relativ kleinen Durch-
messern verschoben ist. Die vom Land kommenden Luftmassen waren besser
durchmischt. Dennoch konrten fir Seesalz, NaNO; und Feinstaub-
komporenten &hnliche Konzentrationsprofile mit einem Werteminimum bel
5 m festgestellt werden. Bei dem kurzen Transport von ca 1 km tbers Meea
wurde frisches Seesalz freigesetzt, von cem zur Zeit der Probenahme nur
24 % zu NaNO3; umgewandelt war.

* Bei GOT undauf den Forschurngschiffen PAP/AVH wurden dhnliche Kon-
zentrationsprofile gemesen, die andersalsin VIN einen stetigen Verlauf za-
gen. Von der Wasseroberfladhe, der Produktionsdétte fir Seesalz, nehmen
die Wete fur Seesalz, NaNO3z; undHCI nadh olken ab undreflektierten damit
die auinehmende Distanz zum Wassr und eine zigige Re&ktion von Seesalz
mit HNO;. Die freie HNO; zagt ein typisches Depasiti onsprofil .

* Auf den Forschurgsschiffen PAP und AVH signalisierte @n nadh olen
abnehmendes Korzentrationsprofil die Emisson von NH; aus dem Meawas-
ser, die nach ASMAN et a. (1994 be geringen atmosphérischen NHs-
Vorkommen moglich ist. Auf Ostergarnsholm (GOT) konrte bei ablandigem
Wind ebenfalls anhand von Konzentrationsgradienten de bodennahe
Emissonvon NH; auf der Insel festgestellt werden.
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* Die Kornzentrationsgradienten PAP/AVH sind auf Grund cer sehr stabilen
Wetterverhdtnisse wahrend der Probenahme am deutli chsten ausgepragt. An
diesen Schiffsgationen konnten de Ergebnisse mit voneinander unabhéngi-
gen Probenahmemethoden bestétigt werden.

* Die Uber mehrere Tage integrierten Mesaungen des Aerosols an den drel
Probenahmeorten bei LUB zeigen z.T. signifikante Konzentrationsunter-
schiede awischen dem 30 m hohen Turm, dem Strand und @ Plattform vor
der Brandurgszone. Die Konzentrationsgradienten fir Seesalz und HCI nah-
men vom Turm zum Strand zu undgleichen den vertikalen Profilen in GOT
und PAP/AVH sowie den Ergebnissen aus LAGRANGE-Experimenten bei
DB und WHA. Am Strand von Lubiatiowo kezw. bel auflandigem Wind in
WHA wurden geringere Umwandungsraten von Seesalz zu NaNO; gemessen
als auf der Plattform am Rand der Brandurgszone bzw. auf dem Forschungs-
schiff in der DB. Die Quellstérke fir Seesalz war daher bei auflandigem
Wind drekt an der Wasserlinie aim Strand undan der Kiste grof¥er als vor
der Brandurgszone bzw. auf dem Forschungs<chiff im offenen Mee.

* Vertikale und haizontale Konzentrationsgradienten in VIN, GOT, PAP/AVH
und LUB madhen auch die Schwierigkeit deutlich, an einem bestimmten Ort
représentative Probenahmen hinsichtlich der Zusammensetzung des Aerosols
durchzufihren. Gleichzatig werden an MessStationen, an denen vertikale
Konzentrationsgradienten bestimmt werden soll en, hohe logistische Anforde-
rungen gestellt. Die Luft sollte weitgehend urgestort tUber das Mee an den
Probenahmeort transportiert werden. Die Probenahmen sollten vom Wetter
weitgehend urabhéngig durchgefiihrt werden konren, und de meteorol ogi-
schen Parameter sollten Gbker die Dauer einer Probenahme weitgehend stabil
sein.

* Die Bildung von NH4;NO; im Feinstaub, einem instabilen Produkt aus NH3
und HNO;, verzogert die Depasition der Gase beim Transport der Luftmas<,
bis das Salz aus thermodyramischen Griinden, bei abnehmender Luftfeuch-
tigkeit oder abnehmenden Konzentrationen der Gase, wieder disoziiert. Ab-
gesehen von deser Gemeinsamkeit differenzieren sich de reduzierten und
oxidierten N-Verbindurgen beim Transport von der Kiste Uber das offene
Meea inihrem Verhalten beziglich Deposition undAusbreitung.
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* NH;3 wird vom Boden emittiert und wurde in maximalen Konzentrationen an
der Kustenstation WHA gemessn. Zum offenen Mea hin zegt sich ein stark
abfallender Konzentrationsgradient. Nahe der Kiste deporniert es in weit
groferem Mal3 als in der offenen Nordsee wo schliefdich nu durch Nass
deposition de NH,"-Salze lokal aus dem Aerosol auswaschen werden. Bei
auflandigem Wind wurden am Forschungs<chiff kleine NHz-Konzentrationen
gemessn, die denen aus der Literatur flr marines Hintergrundaeosol ahnlich
sind. Nacdh Transport Uber 60 km waren de Wete in WHA auf ein vielfades
angestiegen. Emissonen von NH3; aus dem Meawasr sowie den Watt- und
Salzwiesenflachen wurden fir den Anstieg der Konzentrationen vom Mee
zur Kiste verantwortlich gemadit (PLATE et al. 1995.

* Oxidierte N-Verbindurgen werden weit in entfernte marine Gebiete trans-
portiert. Aus dem NO,-Pod der Atmosphére kann stdndig HNO3z nadhgebil det
werden, die aifgrund ihrer sehr guten Wasserl6slichkeit schnell auf dem
Meawassr deporniert oder mit basischen Bestandteilen im Aerosol zu
NH4NO;, NaNOz; oder mit Mineralstaub zu Ca(NO;3), u.a reajiert. Nad
PRYOR und SORENSEN (1999 fiihrt die Bildung von NaNOs; bei mittleren
Windgeschwindigkeiten von 6m s™ zu einer Verzégerung der Depasition von
HNO3; + NOs und ddurch zu ener wetrdumigeren Vertellung der
oxidierten N-Spezes bisin de offene Nordseehinaus.
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9 Zusammenfasang

Aerosolpartikel sind in der Atmosphére von vielféltiger Bedeutung. Sie bestim-
men de optischen Eigenschaften der Atmosphére enschliefdich des Strahlungs-
haushaltes der Erde. Des weiteren wirken sie ds Kondensationskeime, auf
denen sich Wolkentropfchen und radhfolgend Regentropfchen hilden kdnren.
Aerosole sind auch as chemische Systeme anzusehen, an denen hamogene und
heterogene Reé&ktionen stattfinden. Und schliefdich werden tber Aerosole so-
wohl feste ds auch fllchtige Stoff e teil weise tiber grof3e Entfernungen transpor-
tiert, bevor sie deponeren. Mit zunehmenden anthropogenen Emissonen — ke
sonders aus den Schwellenlandern — wird der Einfluss der Aerosolzusammen-
setzung auf das Klima weiter steigen. Daher sollte im Rahmen dieser Arbeit, die
aus BMBF-, EU- sowie US-amerikanischen Forschungsmitteln geférdert wor-
den ist, die Variabilité der Zusammensetzung der anorganischen Aerosole in
kiistennahen Gebieten der Nordseeund Ostseeuntersucht werden.

Probenahmen anorganischer Inhaltsdoffe im Aerosol mit Filterkaskaden und
Denudern sowie Mesaungen der Grolenvertellung der Komporenten mit BER-
NER-Impaktoren wurden in 11 intensiv durchgefiihrten Feldexperimenten auf
Forschungsschiffen undan Kustenstationen urternommen. Dabei beprobte Filter
und Denuder wurden am Probenahmeort verschlossen, nadchfolgend im Labor
eluiert und auf die wichtigsten lonen analysiert. In den wasgigen Losungen
wurden mittels lonenchromatographie und Leitfahigkeits-/UV-Detektion de
Anioren CI", NO; und SO4* gemessen. NH," wurde mit der Gasdiff usionsme-
thode und phaometrischer Detektion an einem Fliefdinjektionsanalysator be-
stimmt. Weiterhin wurden de Extrakte an Flammen-Atomemissons- und
Atomabsorptions-Spektrometer auf Na', K* bzw. Ca®" undMg®* analysiert. Da-
bei konrte gezegt werden, dassdas Anayseverfahren sehr gut gedgnet ist, Ae-
rosolkonzentrationen in Gebieten der Nordsee und Ostsee 21 bestimmen, wo
abwedselnd anthropagen stark belastete Luftmassen und gering konzentrierte
Hintergrundagosole asftreten. Im Rahmen deser Arbeit entstand ein Datensatz
von uler 860 Aerosolprobenahmen mit Filterkaskaden und Denudern sowie 86
I mpaktorprobenahmen.

Qualitat der Probenahmen

Das Problem der Fraktionierung des Aerosols durch nicht definierte Vorab-
scheidung von groben Partikeln wie Seesalz und Mineralstaub wurde anhand
quasi-isokinetischer Probenahmen urtersucht, bel denen de Sammeleffizienz
fur Seesalz um 26 % und fUr Mineralstaub un 44 % erhoht werden konrte. Es
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wurde jedoch eine Anfdlli gkeit der quasi-isokinetischen Probenahme gegentiber
feinen Nebeltropfchen und Nieselregen festgestellt. Fir die nicht-isokinetische
Probenahme mit Filterkaskaden ist eine gute Sammeleffizienz fur Partikel mit
Durchmessrn his ca 8 um gegeben. Das genaue Ausmald der Vorabscheidurng
variiert mit der Windgeschwindigkeit.

Durch vergleichende Mesaungen wurden de Fehler der Probenahme mit identi-
schen und unerschiedlichen Gerdten sowie unterschiedlichen Probenahme-
methoden ermittelt. Besonders wichtig wurden Ergebnise aner Interkalibrie-
rung von Probenahmen urseres Instituts und des <hwedischen Umwelt- und
Forschurgsinstituts Goteburg in Preila/Litauen 1996 Systematische Abwei-
chungen zwischen beiden Systemen deuten auf eine Unterschatzung von NHs
(OnHa=60 %) und eine Uberschatzung von NH;" (Onhas= 12 %) der schwedi-
schen Mesaungen gegentber den Mesaungen deser Arbeit. HNO3; und NOj3’
wurden vergleichsweise in guter Ubereinstimmung zwischen beiden Analyse-
verfahren bestimmt (Ounos=23 %, Onos-=17 % ). Als Folge der Interkali brierung
wurden im Rahmen von Netzwerkstudien und Experimenten nach dem LA-
GRANGE-Prinzip identische Probenahmegerdte verwendet und de Analyse
gleicher Filter und Denuder in einem Labor durchgefiihrt. Dies war zwingend
erforderlich, um einen konsistenten Datensatz amosphérischer Aerosolkonzen-
trationen zu erstellen.

Insgesamt wurden in allen Experimenten dieser Arbeit an jeder Station Filter-
kaskaden gleicher Bauart und nu leicht unterschiedliches Filtermaterial zur
Probenahme angesetzt, mit denen im Feldexperiment Standardabweichungen
<10% fur die meisten Aerosolspezes gewdhrleistet werden konrten. Grofere
Abweichurgen ergaben sich fir Probenahme der Gase NH3 (11 %) und HNO3
(16 %) mit Annuar-Denudern und radhfolgende Analyse.

Durch eine nicht definierte Vorabscheidung grober Partikeln und auf Grund
unerwartet hoher Mineral staubkonzentrationen wurden bel der Interkali brierung
in Preila grofe Standardabweichungen bei Ca®* undMg® zwischen Messungen
mit identischen Filt erkaskaden festgestellt. Sehr hohe Mineral staubkonzentratio-
nen scheinen jedoch ein besonderes Charakteristikum des Experimentzetraums
in Preila 1996 gewesen zu sein.

Regionde Variabhilit & der Aerosolzusammensetzung

Uber die Jahre 1994 bs 1998 wurde @ne Vielfalt verschiedener Feldexperi-
mente mit unterschiedlichen Probenahmestrategien durchgefiihrt, deren Ergeb-
nisein deser Arbeit diskutiert werden.
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Unterschiede amosphérischer Konzentrationen und e Zusammensetzung des
Aerosols wurden statistisch ausgewertet und keziglich der Qualitét regionaler
Luftmassen sowie meteorologischer Transportbedingungen urtersucht. Dabei
profitierte diese Arbeit von der Moglichkeit, an interdisziplingren undinterna-
tionalen Projekten teil zuhaben, die ihre Schwerpurkte im Bereich der Deutschen
Bucht/Nordsee in der westlichen und lesonders in der stiddstlichen Ostsee
setzten. So wurde es moglich, die regionalen Unterschiede der Zusammenset-
zung des Aerosols zu dskutieren. Z.B. wurden mit zunehmender Distanz zu den
westeuropaischen NOy-Emissonsschwerpurkten entlang einer West-Ost-Mess
adhse in den genommenen Proben abnehmende HNO;z-Konzentrationen analy-
Sert.

Andererseits wurden bei zetgleichen Probenahmen in der Nordsee und in der
Ostsee Uber eine Distanz von ca 200km Uber die Halbinse Schleswig-
Holstein/Danemark hinweg korrelierte Zeitserien der Konzentration anthropo-
gener Aerosol bestandteil e gemessen. Daran ist zu erkennen, dassdiese Stationen
kaum von lokalen Quellen beanflusg wurden. Vielmehr bestimmte die Grof3-
wetterlage Uber Mittel- und Nordeuropa die Herkunft der Luftmassen und émit
die Zusammensetzung des Aerosols.

Vergleich von Mesaungen mit Modellrechnungen

Mit dem Datensatz der hier vorgestellten Mesaungen wasserl6slicher anorgani-
scher Aerosolinhaltsdoffe im Bereich der Deutschen Bucht konrte das me-
soskalige Atmosphédrenmodell METRAS im Rahmen des interdisziplinaren
BMBF-Meaesforschungsprojektes KUSTOS beziglich der Zusammensetzung
und Depaosition mariner und sekundérer Aerosolpartikel initialisiert undvalidiert
werden (VON SALZEN 1997.

Auch de Zeitserien der Aerosolkonzentrationen, die wahrend zwei intensiver
Netzwerkstudien an vier Kustenstationen rund um die zentrale Ostsee gemessen
wurden, konrten hier zum intensiven Vergleich mit berechneten Werten des
HIRLATAR-Modells vom Meteorologischen Institut Helsinki (Finnland) heran-
gezogen werden (HONGISTO et a. 1999 SCHULZ et al. 19991.

Die besten Ubereingtimmungen zwischen dem HIRLATAR-Modell und Mes-
sungen wurden fir HNO; undNOj3 festgestellt. Das Modell berechnet fir diese
Spezes die richtige Groleenordnurg und den richtigen Trend sowie die gleiche
Variabilité und Amplitude avischen minimalen und maximalen Werten. Zeit-
weise Uberschatzungen der atmosphérischen NO; -Werte wurde an der Station
HOB auf Gotland (Schweden) beobadtet, einer weit von West-Europa entfern-
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ten Region mit niedrigen lokalen NOy-Emissonen. Gleichzeatig wurde an deser
Station de beste Ubereinstimmung zwischen Modell und cen Mesaungen der
Nasgdeposition (D. SOPAUSKIENE, personliche Mittellung, Vilnius/ Litauen)
erzielt. Zu Uberprifen ist, inwieweit das Modell die trockene Depasition von
NOjs Uber Seeunterschétzt. Die berechneten Konzentrationen von NHy stimmen
ebenfalls gut mit Messergebnisen zweier voneinander unabhéngigen Probe-
nahmen des schwedischen Umwelti nstituts Goteborg und deser Arbeit tberein.
Die beredchneten gasformigen NHs-Konzentrationen waren jedoch drastisch gro-
Rer als die gemessnen. Gleichzetig waren die berechneten NH,*- und SO,* -
Werte in dhnlichem Ausmald zu gering. Es bleibt zu Gkerprifen, inwieweit die
Bildung von (NH,)»,S0O, aus NH3; und SO,/H,SO,4 im Modell unterbewertet wird.

Mit der Erstellung einer Datenbank (siehe Anhang) soll die Verwendurg der
Messrgebnisse fur weitere Anwendurgen und Vergleiche mit Modellen er-
maAgli cht werden.

Zusamnensetzung des Aerosols

Fur die gemessenen Aerosolkorzentrationen wurde die lonenhilanz beziglich der
partikuléren Fraktion auf den Partikefiltern urtersucht. Unter Berticksichtigung von
nicht gemessener Sure und Hydrogencarboret bzw. organischer Anionen konrten
die wichtigsten lonenspezes bzw. lonenpaae im Aerosol identifiziert werden. Da-
be gemadite Annahmen werden von cen gemessenen Grolenverteilungen sowie
diversen Befunden anderer Forschurgsgruppen gestiitzt. Diese neue Betraditungs-
weise fir Salze im Aerosol spiegdt eine externe Mischurg von Komporenten im
Aerosol vor. Bel hohen Luftfeuchtigkeiten liegen de Aerosolpartikel aber in Form
von konzentrierten Multii onen-L6sungstropfchen vor. Es war jedoch des Zid, en
verbessertes Verstandns fir die heterogenen chemischen Prozesse in der Atmo-
sphére sowie fir Quellen undSenken von Spezesim Aerosol zu gewinnen.

Fur die auf den Partikelfiltern gemessenen Bestandteil e wurden, ausgehend von
konstanten lonenverhdtnissen im Meawassr, die Antelle von Seesalz, umge-
wandeltem Seesalz, Mineralstaub und @ Feinstaubkomporenten NH;NO3 und
(NH4)2S0,4 im Aerosol bestimmt. Infolge schrittweiser Berechnurg der Salzkon-
zentrationen bleibt am Ende oft ein Rest NS-SO,”, welcher als H,SO, bzw. un-
vollstdndig neutralisiertes NH,HSO, interpretiert wird. Sofern innerhab eines
K ationentiiberschusses tiberschilssges NH," gefunden wurde, wurde auf die Pré-
senz von aganischen Anionen geschlossen. Aus parallelen Mesaungen wurde
fur die Herleitung der Komporentenzusammensetzung ein Fehler von maximal
13% fir NaNO; bestimmt. Fir die anderen Komporenten war die Uberein-
stimmung besser.
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Ergebniss der ProzessSudien

Vertikale und haizontale Konzentrationsprofile konrten nicht nur fir die Gase
HNO3z und NH3;, sondern auch fir partikelformige Bestandteile im Aerosol un-
tersucht werden. Dabei reflektiert die Zusammensetzung des Aerosols einen be-
stimmten Zustand der Luftmasse, an dem sich das relative Alter sowie die Néhe
zu Quellen undSenken von Aerosolspezes erkennen lassen.

Seesalz und Natriumnitrat

Die Nahe aim Meawassr wird im Aerosol durch vertikal nach urten zuneh-
mende Seesalzkonzentrationen reflektiert, wenn frisches Seesalz freigesetzt
wird. Die Re&tion von Seesalz mit HNO; bedingt in desem Fall nadh olen
abnehmende Konzentrationen von NaNO; und HCI bei gleichzetig zunehmen-
den HNOs-Werten. Eine derartige Situation konnte auf der Insel Ostergarnsholm
bei der schwedischen Insel Gotland (GOT) bestimmt werden. Uberwiegt die
Depasition, nehmen de Seesalzkonzentrationen zur Wasseroberfladche &, und
es

bildet sich ein Depasitionsprofil fur Grobstaub aus. In der danischen Beltsee
(VIN) wurden vertikale Konzentrationsprofile gemessen, bel denen beide Ph&
nomene off ensichtli ch zusammen wirkten undgekrimmte Profile mit minimalen
Werten fur Seesalz, NaNO; und HCI in 5m HoOhe tGber der Wasseroberfladhe
bestimmt wurden. Oberhalb wurden Depasiti onsprofil e fiir Grobstaub gemessen.

Die Stationen in der Nordseeundin der Ostseewaren von anthropogenen Emis-
sionen insofern gepragt, dass Seesalz teilweise vollsténdig, im Mittel aber zu
30% zu NaNOs; umgewandelt war. Bel geringen Seesalzvorkommen, durch
welchen der abnehmende Salzgehalt im Ostseevasser angezegt wird, wurden an
den Stationen GOT und HOB im Bereich des Gotlandbedkens die hochsten
Umwandungsraten fur Seesalz im Aerosol festgestellt. Diesist ein urerwartetes
Ergebnis, da beide Stationen sehr wenig von NOy-Emissonen aus dem Kfz-
Verkehr beanflusg wurden.

Mineralstaub

Basische Mineralstaubpartikel konren ahnlich wie Seesalz mit frelen atmosphé-
rischen Suren reagieren (z.B. DENTENER et al. 1996. Besonders wéhrend cer
Netzwerkstudie im Sommer 1997wurden an den Stationen in der Ostseerelativ
grofe Vorkommen an Mineralstaub kestimnt, die in @nlichem Ausmald mit
HNO; reagiert hatten wie Seesalz. Bei geringen atmosphérischen Konzentratio-
nen im Winter 1998lag Mineral staub weitgehend transformiert vor.
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Salpetersiure

Freie HNO; hat eine kurze Aufenthaltsdauer im Aerosol. Da die Séure gut was-
serlodlich ist, deponert sie schnell auf der Meeesoberfladhe. Aulerdem kann
HNO;z; mit NH3 in einer Gas-Gas-Reé&ktion urter Partikelbildung neutralisieren.
Mit Seesalz oder Mineralstaub findet die Neutralisation Uker eine Gas-Partikel-
Redktion statt. In deser Arbeit bestdtigen sich de Erkenntnisse von LAMM EL
(1997, nach denen de Bildung von NH4;NO3 im Feinstaub kei niedriger Tempe-
ratur und holer Luftfeuchtigkeit die Deposition der oxidierten Stickstoff verbin-
dungen verzogert. Ob de Bildung von NaNOs in groben Partikeln zu einer ver-
stérkten Deposition gegentiber der freien HNO3z im Aerosol fhrt, ist nicht ge-
klart undwird in der Literatur kontrér diskutiert LAMMEL 1997 PRYOR et al.
1999. Dies ist fur den atmosphérischen Eintrag von N-Verbindurgen wichtig,
well eine verlangerte Aufenthaltsdauer im Aerosol die breitere Verteilung dieser
Spezes bis in anthropagen wenig beanflusde Regionen zur Folge hat.

Aufgrund urterschiedlicher Bildungsmedhanismen am Tag und kei Nadt wur-
den fir HNO; und dbis Redaktionsprodikt NaNOjs ein signifikanter Tag-Nadt-
Gang der Konzentrationen an der Kustenstation WHA festgestellt. Auch darin
spiegelt sich de Kurzlebigkeit dieser Spezesim Aerosol wider.

Ammoniak und Ammonium

NHs-Emissonen vom Erdbocen und von der Meaesoberflache konrten bei
Messungen vertikaler Konzentrationsprofile auf der Ostsednsel Ostergarnsholm
(GQOT) bzw. bel zdtgleicher Probenahme auf den Forschungsschiffen PAP und
AVH in der Ostseeund rachfolgender Analyse festgestellt werden.

In der Nordseewurden bei LAGRANGE-Experimenten ansteigende NHs-Werte
beim Transport der Luft von der Deutschen Bucht zur Kiste gemessen, die
ebenfall s auf Emisgonen aus der Wattflache bzw. Salzwiesen und ¢tm Mea-
wassr zuriickgehen. Umgekehrt wurden bei ablandigem Wind stark abnehmen-
de Konzentrationen bestimmt, welche die starke NH3-Quelle an der Kistenstat-
ion sowie die Depasition von NH3 auf dem Meawasser reflektieren.

Eine Saisonditdt der NHy-Konzentrationen wurde von zum Tell sehr hohen
NH;-Vorkommen lokalen Ursprungs tiberdedkt. Das Verhéltnis von gasférmigen
NH; zu partikuldrem NH," steigt mit zunehmender Temperatur, was nur zum
Tell auf die Zersetzung von instabilem NH;NO3 im Aerosol, insbesondere aer
auf die aunehmende NHs-Quellstérke der Boden bei hohen Temperaturen zu-
rickgefihrt werden kann.
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Ammoniumnitr at

NH4NO; ist ein leicht zersetzliches Salz, das nur bei niedrigen Temperaturen
und holer relativer Luftfeuchtigkeit im Aerosol partikuldr vorliegt. Aus den
Analysen der Probenahmen der Netzwerkstudie im Sommer 1997 ging hervor,
dassdieses Saz nur in sehr geringen Kornzentrationen im Aerosol vorlag. Dage-
gen wurde NH;sNO; wéahrend der Netzwerkstudie im Winter 1998 bsweilen
zum dominierenden Bestandteil im Aerosol. Die grofere Stabilitdt des Salzes
wahrend der kalten Jahreszet wird auch daran deutlich, dass auf den Badkup-
Nylorfiltern der Kistenstationen kein auf die NH;NOs-Zersetzung zurtickge-
hendes NO;* gemessen werden konrte. Nur in den auf den Forschungschiffen
genommenen Proben, wo de relative Feuchtigkeit geringer war als an den
KUstenstationen, wurden geringe Mengen flichtiges NO;™ analysiert. An allen
Stationen der Netzwerkstudie wurde en deutlicher Bezug von NH;NO; zu
westlichen Winden festgestellt, worin wieder die besondere Quellstérke West-
Europas fir NOy-Emisgonen reflektiert wird.

Ammoniumsulfat

Im Sommer 1997 wurde die Aerosolzusammensetzung an allen den vier Stat-
ionen der Netzwerkstudie von (NH4),SO, dominiert. In Luftmassen aus allen
Windrichtungen wurde dieses Salz gleichermal3en bestimmt und stellte in de-
sem Zeitraum eine Art Hintergrundagosol fir den mitteleuropéischen Raum
dar. Im Winter wurde weniger (NH,4)>.SO, gemessen, dessen VVorkommen vergli-
chen mit NH4NO; eher an stidéstliche Winde gekoppelt war. Dieser Befund ent-
spricht einem Emissonskataster (EMEP 1998, nach dem die stérksten SO,-
Emisgonen in Zentral europa stattfinden.

Im LAGRANGE-Experiment in der Deutschen Bucht konrnten keine Konzentra-
tionsanderungen fir (NH4).SO, Uber eine Distanz von 60km zwischen der Ki-
ste und cem Forschungsschiff festgestellt werden. Daran zeigt sich de lange
Aufenthaltsdauer dieser feinen Partikel im Aerosol. Betrachtet man dese Kom-
porente ds konservativen Trace im Aerosol, kann fir die LAGRANGE-
Experimente festgestellt werden, dass abnehmende bzw. zunehmende Konzen-
trationen anderer Spezes durch lokale Senken, Quellen, Deposition oder Resk-
tionen zu erklaren sind.

Insgesamt ergibt sich mit der vorliegenden Arbeit ein konsistentes Bild der
anorganischen Zusammensetzung des Aerosols von der Deutschen Bucht bis in
die Ostliche zentrale Ostsee Von kesonderer Bedeutung ist die durchgéangige
Présenz von NaN O3 im marin gepragten Aerosol der K istenregionen.
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Summary

Aerosol particles play different roles in the amosphere. They affed climate by
changing the radiative budget of the amosphere. They take part in biogeo-
chemicd cycles of nutrients and can be long range transported. Aerosol particles
can ad as condensation nuwclel forming clouds and pcsgbly provoking rain
events. Also heterogeneous and hanogeneous chemicd readions can take place
in agosol systems. With orgoing anthropagenic emissons it is of growing in-
terest to investigate the variability of the aeosol compaosition.

This work presents the results of ag'osol measurements carried ou during the
yeas 19941998 in the frame of international and interdisciplinary projeds.
Samples were taken with filter packs and denuders at several coastal stations
and onreseach vessls in regions of the North Sea and Baltic Sea Speaal in-
terest was devoted to possble sampling errors. An intercdibration in
Preila/Lithuania 1996 was undertaken which allowed to quantify the sampling
error and reveded the importance of using identica sampling equipment to get a
consistent data set from different regions. Such a data set was aqquired for dif-
ferent stations to be discussed in terms of their regional and seasonal charader-
istics. Statisticd tests were goplied to establish significant concentration dffer-
ences. Higher nitrate cncentrations were measured in the German Bight as
compared to eastern Balti ¢ stations. This corresponds to the distance of the latter
stations to the major traffic emissons (NO) in western Europe. On the other
hand measurements undertaken at the same time in the North Sea and in the
Baltic Sea show similar agosol comporent concentrations. This may be
explained by the gred influence of meteorologicd condtions over Europe and
only small i nfluence of locd sources.

A database including all measurements from this work may be used for further
applicaions and comparisons with modelling results. Experimentally derived
concentration time series aroundthe central Baltic Seawere compared with cd-
culated agosol data provided by the Finnish Meteorologicd Institute Helsinki.
Good agreament between modelled and measured nitrate and ntric agd con-
centrations was found At the same time the model seams to underestimate the
formation d ammonium sulphate in agosol particles.

The ion balance of the particulate fradion was investigated. Whil e protons were
not measured, a ladck of caions in some samples indicated that the ag€osol was
likely addic. In ather samples an excessof cations paints to the presence of car-
borates and/or organic anions, both of them being nat analysed. By considera-
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tion d such missng componrents anions and caions could be paired to show the
major aegosol salt and add comporents present in the amosphere. This
approacd towards the aeosol composition based onan ion kalance refleds an
external mixture of aegosol particles. It shoud be noted that the amospheric
agosol might be better described as highly concentrated solution doplets.
However, thisill ustrative view on the aeosol refleds the knowledge @ou het-
erogeneous readions as well as abou sources and sinks in the amosphere.

The phaolyticd formation medhanism of nitric acd provoked significantly
higher concentrations of bath, the free aed and its readion product sodium
nitrate during day compared to night time. This was foundat the mastal station
Westerhever refleding also the short life time of these spedes in the amos-
phere.

Depending on temperature and humidity of the ar ammonium nitrate is more or
less $able in the a€osol. During the summer network study 1997in the Baltic
Seait was only measured in small concentrations. But at low temperatures dur-
ing the winter network study 1998 ammonium nitrate was more stable and even
dominated the aeosol composition. At the four coastal network stations highest
concentrations of ammonium nitrate were mainly related to westerly winds,
whereas ammonium sulphate was measured in higher concentrations with south-
easterly winds. This might be due to higher source strengths of NOy in western
and SO, in south eastern European source regions.

Verticd concentration profiles up to 10 m above sealevel were measured for
gaseous nitric add and ammonia & well as for sea salt and sodium nitrate.
While seasalt was emitted from the water surfaceits aeosol concentrations de-
creased with the height. The readion d seasalt with nitric agd was refleded by
also deaeasing concentrations of sodium nitrate and hydochloric aed bu in-
creasing concentrations of nitric acdd. Most profiles $1ow depasition gradients
for ammonia. But in some caes ammonia enmissons from the ground @ from
the seawater were indicaed by concentration profiles deaeasing with height.
These findings and additional horizontal concentration profiles, measured at the
bead nea Lubiatowo/Poland, also pant to the question if measurements at
only one sampling site ae representative for aregional agosol compasiti on.

Altogether a cnsistent view on the aeosol composition from the German Bight
to the central Baltic Seais given in this work. Of spedal interest was the trans-
formation d seasalt with anthropogenic adds in the marine influenced aeosol
in coastal regions, which sometimes had completely readed with nitric aad to
form sodium nitrate. The mean pation d transformed seasalt was 30 %.
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11 Anhang

In den nadfolgenden Tabellen sind de damosphérischen Konzentrationen
anorganischer Aerosolspezes (S. 144179), die Grolenvertellung der partikul&ren
Komporenten (S. 1802000 sowie meteorologische Parameter (S. 201-215
gemittelt  Uber  Probenahmezeaten aufgefuhrt. Insbesondere bel  den
aimosphérischen Konzentrationen erganzen sich héufig die Tabellen auf
gegenuberliegenden Seiten (Tell 1 und Tel 2). Zum Tell wurden mehrere
Mesaungen gleichzetig in urterschiedlichen Hohen oder mit verschiedenartigen
Probenahmedffnungen  duchgefihrt. Derartige Besonderheiten gehen als
Parameter in de Tabelen ein. Zusétzlich werden bestimmte Windsektoren mit
dem Parameter angegeben. Konzentrationen konren nach der Subtraktion des
Blindwerts den Wert ,,0“ haben.

Atmosphérische K onzentrationen werden in [nmol m™®] angegeben.

Folgende Abkurzungen wurden verwendet:

<DL Messwert kleiner als die analytische Nadhweisgrenze
(Detedion Limit)

NS-SO,* Nicht-Seesalz-Sulfat

NV Messwert nicht verflgbar
RF Relative Feuchtigkeit

S Salzgehalt

SSS0,” Seesdlz-Sulfat

T L ufttemperatur

Tw Wassertemperatur

WG Windgeschwindigkeit
WR Windrichtung
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11 Anhang: Atmosphérische Konzentrationen

Deutsche Bucht (DB) 27.7. - 11.8.1994 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 1.

Beginn
Probenahme

Encede
Probenahme

NH;

NH,

NHy, HNOs; NO; HNOs

+NO;

HCI

o

HCI
+ClI

27.07.94 2025
2807.94 833
2807.94 2023
2907.94 834
2907.94 2027
3007.94 1127
3007.94 2300
3107.94 833
3107.94 2030
010894 8:29
020894 844
030894 9:56
030894 2026
040894 8:25
040894 2035
050894 8:26
050894 2100
060894 855
060894 2026
080894 2006
090894 837
090894 2040
100894 819
100894 2018

2807.94 8:.00
2807.94 2000
2907.94 8.00
2907.94 1952
3007.94 9:20
3007.94 2234
3107.94 806
3107.94 2003
010894 811
020894 800
030894 830
030894 2007
040894 805
040894 2000
050894 805
050894 2042
060894 8:35
060894 2010
070894 808
090894 810
090894 2012
100894 8:00
100894 2000
110894 8:10

26
1117
694
7.0
463
155
701
897
790
171
212
1565
1123
796
1040
441
195
7.0
17
0
81
9.8
658
751

2138
4344
1912
598
352
1595
2306
3472
1341
2225
531
803
2070
3588
2967
2457
1632
146
30
89
9.2
94
817
888

2165
5461
2606
668
815
3145
3008
4369
2132
2397
742
2369
3192
4384
4008
2897
1826
216
47
6.7
172
192
1474
1639

745
365
34
31
0
243
207
298
160
304
501
634
426
856
780
483
1162
31
15
189
104
102
110
196

855
1946
814
444
296
706
1007
1549
424
973
637
664
1138
1472
707
690
408
162
7.0
9.0
149
133
475
410

1600
2312
847
475
268
949
1214
1847
584
1277
1138
1298
1564
2328
1488
1173
1570
193
8.6
280
253
235
585
606

157
286
9.6
480
141
0
53
58
220
212
461
52
9.9
193
1759
127
152
7.6
388
1541
542
267
7.7
149

263
1183
854
1032
993
1190
776
374
746
1262
611
119
439
310
574
1103
935
1334
1389
477
782
467
436
777

421
1469
951
1512
1134
1101
829
432
966
1474
1072
171
537
503
2333
1230
1087
1410
1777
2017
1325
735
513
926

Deutsche Bucht (DB) 284. - 9.5.1995 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 1.

Beginn
Probenahme

Encede
Probenahme

NH;

NH,

NH;

HNO; NO; HNO; HC

+NO;

o

HCI
+ClI

280495 2007
290495 840
290495 2025
300495 1014
3004.95 2055
010595 1225
020595 0:.03
020595 1055
020595 1832
020595 2355
030595 9:45
030595 1529
030595 2032
040595 912
040595 2031
050595 830
060595 0:15
060595 1003
060595 2020
07.0595 845
070595 2258
080595 856
080595 2058

290495 8.02
290495 1946
3004.95 9:58
3004.95 2030
010595 1200
010595 2305
020595 1030
020595 1805
020595 2303
030595 9:17
030595 1503
030595 2003
040595 805
040595 2010
050595 800
050595 1802
060595 9:33
060595 2002
070595 810
070595 1802
080595 826
080595 2031
090595 805

58
126
644

55
388
562
928
494

4.7

3119
1183
0
0
1272

NV
195

9.8

51

0.2

4.2

5638

89

13

46
0
94
260
776
147
494
1868
212
1136
3268
2496
6479
5744
6207
9414
2388
137
9.9
838
1263
128
0

103
126
738
315
1164
2032
1422
2362
2167
4255
4451
2234
6038
7016
NV
9609
2486
187
101
130
6900
217
13

0
106
247

0
111
480

0
695

0

2159
104
1742
0
1209
2735
300
471
171
144
813
3248
101

44

0
9.8
9.3
430
945
1303
1526
1406
1741
414
2032
1702
3885
3552
3137
6562
1005
146
163

0
845
129
5.0

0
204

34
215
1056
1783
1471
2061
1562
2573
2137
3444
3030
4761
5892
6862
1475
317
307
813
4094
230
94

170
322
6.4

0
342
115
149
334
240
7.0
24
352
249
426
94
118
263
484
306
268
1914
1019
2871

122
74
650
580
212
248
347
169
135
0
265
53
0
0
19
474
483
451
183
401
537
987
687

292
395
715
356
554
363
496
503
375
7.0
289
404
249
426
113
592
746
935
488
669
2451
2006
3558
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Deutsche Bucht (DB) 27.7. - 11.8.1994 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 2.

Beginn d Endeder SSSOZ NSSOZ Na&  K'  c& M@ Paa
Probenahme Probenahme meter
27/07/94 2025 2807/94 8:00 14 547 234 <DL <DL <DL
28007/94 833  2807/942000 57 1052 946 40 <DL 108
2807/94 2023 2907/94800 46 437 769 21 <DL 78
290794 834 2907/941952 75 226 1253 30 <DL 145 W
290794 2027 3007/94920 41  1Q2 681 <DL <DL 74
300794 1127 3007/942234 34 281 562 <DL <DL 65 O
30007/94 2300 31/07/94 8:06 12 474 204 <DL <DL <DL O
31/07/94 833 3107942003 05 870 86 <DL <DL <DL O
31/07/94 2030 010894811 41 523 677 26 <DL 89
010894 829 020894 8.00 68 786 1138 36 <DL 136
020894 844 030894830 52 265 869 20 <DL 103 W
030894 956 0308942007 27 374 449 <DL <DL 62
030894 2026 040894 8.05 27 483 454 44 <DL 58 O
040894 825 0408942000 19 1106 324 43 158 45 O
040894 2035 050894805 31 1153 522 55 194 78
050894 826 0508942042 46 914 764 51 <DL 91
050894 21:00 060894835 34 1342 574 <DL <DL 65 W
060894 855 0608942010 57 125 950 57 <DL 105
060894 2026 070894 8.08 6.5 56 1083 21 <DL 123
080894 2006 090894810 44 222 738 <DL <DL 81
090894 837 0908942012 54 126 897 17 <DL 102
090894 2040 100894800 32 97 527 <DL <DL 57 O
100894 819 1008942000 27 126 446 <DL <DL 43
100894 2018 110894810 37 224 615 24 <DL 70

W: Windssktor NW-W-SW

O: Windssktor NO-O-SO

Deutsche Bucht (DB) 284. - 9.5.1995 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 2.

Beginn d Endeder SSSOZ NSSOZ Na&  K'  c& M@ Paa
Probenahme Probenahme meter
280495 2007 290495 8:02 16 109 260 23 03 66
290495840 2904951946 17 136 285 26 10 70
2904952025 300495958 46 96 768 42 25 130 O
300495 1014 3004952030 39 01 654 61 107 80
3004952055 0105951200 31 215 521 53 40 97 O
01/0595 1225 01/05952305 21 340 353 56 33 80 O
020595003 0205951030 29 373 486 73 46 114 O
0200595 1055 0205951805 17 578 285 87 NV 87
0205951832 0205952303 17 943 288 118 142 <DL
0200595 2355 030595 9:17 06 953 98 22 135 <DL
030595945 0305951503 13 673 221 21 132 <DL
030595 1529 0305952003 06 1158 94 <DL 32 <DL
030595 2032 040595 805 21 1457 352 43 137 <DL
040595912 0405952010 05 1422 75 28 75 <DL
0405952031 050595800 03 1779 58 37 65 <DL
050595830 0505951802 21 1560 352 36 93 <DL W
060595 0:15 060595933 42 781 700 25 26 <DL
060595 1003 0605952002 53 78 883 69 30 86
0605952020 070595 8:10 20 79 331 15 16 66
070595845 0705951802 60 167 994 70 39 <DL
07/0595 2258 080595 8:26 80 2490 1328 33 67 149
090595856 0805952031 05 161 76 23 108 122
0805952058 090595805 98 123 1629 33 71 <DL

W: Windssktor NW-W-SW

O: Windssktor NO-O-SO



146 11 Anhang: Atmosphérische Konzentrationen
Deutsche Bucht (DB) 24.2.-6.3.1996 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 1.

Beginn Encede NH; NH,” NH, HNO; NO; HNO; HCI CI HC
Probenshme Probenshme +NO; +CI
24/02/96 1736 2502/96 1.05 0 4741 4252 14 2416 2431 1136 737 1873
2502/96 145 250296 1352 NV 3133 NV 0 1465 1282 523 612 1135
2502/96 1453 260296 0:36 873 1952 2825 66 950 1016 134 515 649
2602/96 1.04 260296 1302 959 1903 2862 11 1465 1476 55 238 293
2702/96 1728 2802/96 9:34 0 1125 993 532 607 1139 209 35 245
2802/96 1007 280296 2010 O 563 552 116 359 475 O 222 124
2802/96 2043 2902/96 810 0 204 113 O 318 241 60 80 140
2902/96 850 290296 2150 12 302 314 61 299 360 621 1726 2347
020396 7.07 010396 1405 O 57 20 O 05 O 216 1709 1925
02/0396 1500 020396 057 0 0 0 70 O 70 79 1371 1450
020396 1.31 020396 9:27 0 0 0 38 168 206 120 992 1112
020396 1005 020396 2128 O 109 108 37 387 424 72 511 583
020396 2327 030396901 363 1565 1928 0 1477 1463 O 398 368
030396 1025 030396 2200 119 1314 1434 254 1052 1306 238 213 451
040396 2008 090396800 1776 3609 5386 0 2790 2767 109 276 386
050396 834 090396 1702 122 3062 3184 215 2285 2500 42 177 219
050396 1725 060396515 137 390 528 87 597 684 248 1389 1637
Westerhever (WHA) 27.7.-11.8.1994 Atmosphérische Konzentrationen, Tell 1.

Beginn Encede NH; NH,” NH, HNO; NO; HNO; HCI CI HC
Probenshme Probenahme +NO; +CI
280794 000 280794 808 2510 3910 6421 248 1961 2208 85 133 218
2807/94 838 2807/94 1857 8316 3771 12087 790 1034 1824 129 29 158
2807/94 1918 2907/94 815 4386 2331 6717 203 738 942 343 606 949
290794 832 2907/94 2147 1450 723 2173 514 388 902 130 553 684
2907/94 2210 3007/94 842 3789 569 4358 68 370 439 93 451 544
3007/94 900 300794 1945 6097 1814 7911 378 785 1163 97 237 334
3007/94 2007 310794 608 4766 2026 6792 107 1132 1239 09 93 102
310794 633 310794 1720 6629 3207 9836 645 934 1579 157 54 211
3107/94 1743 010894 617 283 2958 3241 30 388 418 270 71 341
010894 644 020894 1042 3674 3184 6858 338 1133 1471 140 234 374
020894 1107 030894 846 2252 1134 3387 725 406 1131 27 483 510
030894 912 030894 1801 4456 1523 5979 558 809 1367 57 09 66
030894 1817 040894553 6475 2130 8606 266 1326 1592 68 151 219
040894 618 040894 1755 5793 3047 8840 961 862 1823 412 137 549
040894 1822 050894 6:21 0O 8506 8057 483 660 1143 59 101 160
050894 644 090894 2330 2330 2822 5152 757 761 1518 134 170 304
050894 2358 060894 1030 237 1835 2071 659 676 1335 273 366 639
060894 1048 070894938 392 313 705 35 153 188 368 635 1003
070894 957 080894 2002 796 289 1085 41 186 227 351 1098 1449
080894 2019 090894805 765 173 938 36 139 175 329 718 1047
090894 826 0908942042 750 234 984 96 205 301 430 622 1051
090894 2105 100894 7:11 1244 184 1428 167 68 236 219 271 489
100894 725 100894 1727 4011 940 4951 268 444 712 182 206 388
100894 1747 110894600 3643 938 4581 166 480 646 90 106 196
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Deutsche Bucht (DB) 24.2.-6.3.1996 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 2

Beginn d Endeder SSSOZ NSSOZ Na&  K'  c& M@ Paa
Probenahme Probenahme meter
2402196 1736 2502196 1:05 78 438 1293 49 88 148
2502196 1:45 25020961352 52 327 869 43 55 98
250296 1453 26/02/96 0:36 28 296 468 35 65 59
260296 1:04 2602961302 13 336 224 37 39 <DL
27/02196 1728 280296 9:34 15 469 242 09 17 27
2802/96 1007 2802962010 O 255 <DL <DL <DL <DL
2802196 2043 290296810 01 264 16 <DL <DL <DL
2902/96 850 290296 2150 114 215 189 37 43 224 W
01/0396 7:07 01/0396 1405 89 03 1485 18 31 175
01/0396 1500 020396 0:57 6.7 20 1112 26 31 126
020396 1:31 020396 9:27 6.0 11 1000 18 33 114 W
0200396 1005 020396 2128 35 29 588 16 54 66
020396 2327 030396 9.01 18 6.8 301 41 43 <DL
030396 1025 0303962200 11 288 178 27 14 <DL
040396 2008 050396 8:00 17 492 287 37 50 38
050396 834 0503961702 04 450 66 17 19 <DL
050396 1725 060396515 87 153 1446 25 27 159 W

W: Windssktor NW-W-SW

O: Windssktor NO-O-SO

Westerhever (WHA) 27.7.-11.8.1994 Atmosphérische Konzentrationen, Tell 2

Beginn d Endeder SSSOZ NSSOZ Na&  K'  c& Mg Paa
Probenahme Probenahme meter
2807/94 0:00 2807/94 8:08 13 648 223 33 <DL 36
280794 838 2807/941857 04 1143 71 49 157 25
2807/94 1918 2907/94815 45 668 752 31 <DL 87
2907/94 832 2907/94 2147 45 566 751 20 <DL 90 W
2907/94 2210 3007/94 842 28 115 470 20 <DL 55
3007/949:00 3007/941945 19 322 323 41 <DL 44 O
30007/94 2007 310794608 04 463 70 23 <DL 34 O
3107/94 633 3107941720 04 987 62 52 106 25 O
31/07/94 1743 01/0894 6:17 06 248 107 40 105 30
010894 644 0208941042 20 961 331 39 66 48
020894 11:07 030894 8:46 24 367 406 12 <DL 54 W
030894 912 0308941801 21 379 358 19 <DL 55
030894 1817 040894 553 11 452 186 43 101 31 O
040894 6:18 0408941755 06 960 107 61 179 33 O
040894 1822 050894 6:21 05 871 75 48 162 26
050894 6:44 0508942330 17 1552 281 40 133 43
050894 2358 0608941030 25 823 422 17 <DL 48 W
060894 1048 070894938 46 119 769 15 37 80
070894 957 0808942002 56 115 936 23 35 106
080894 2019 090894805 47 110 783 17 <DL 92
090894 826 0908942042 51 148 845 21 <DL 100
090894 21:05 100894 7:11 23 91 376 12 <DL 44 O
100894 725 1008941727 16 208 274 24 <DL 38
100894 1747 110894 6:00 12 276 201 38 99 35

W: Windssktor NW-W-SW

O: Windssktor NO-O-SO
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11 Anhang: Atmosphérische Konzentrationen

Westerhever (WHA) 284.-9.5.1995 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 1.

Beginn Endeder NH; NH,” NH, HNO; NO; HNO; HCI CI HC
Probenshme Probenshme +NO; +CI
2804/95 2029 290495817 1515 388 1904 O 240 230 O 185 184
2904/95 843 2904/951835 624 551 1175 06 312 319 O 87 79
2904/95 1855 3004/95 755 3240 1008 4248 O 618 563 O 108 71
3004/95 815 3004951955 2791 1402 4193 44 806 850 43 105 148
3004/95 2015 010595 755 3175 2222 5397 92 1687 1779 72 117 189
020595 820 0105951955 1373 1170 2544 06 1087 1093 38 61 98
020595 2015 020595755 2326 1618 3944 13 852 865 15 86 101
020595 815 0209951355 1660 1696 335 79 859 938 106 111 217
020595 1415 0209951955 546 2445 2991 1076 582 1658 56 145 201
020595 2015 030595 757 3309 2968 6278 196 1380 1575 14 29 43
030595 820 0309951355 1882 2765 4647 331 1006 1338 112 11 123
030595 1415 0305952001 419 3654 4073 983 795 1778 57 23 80
030595 2015 0405951030 148 5922 6070 525 3506 4031 O 0 0

040595 1053 040595 2253 450 7310 7760 2201 3299 5500 138 O 138
040595 2320 09505951055 65 6781 6846 477 3457 3934 O 92 30
050595 1120 09509952155 684 9292 9976 569 4968 5537 41 90 131
050595 2217 060595 841 90 4338 4428 0 2017 1982 59 339 398
060595909 0605952235 217 352 570 136 90 226 203 135 338
060595 2252 0705951215 193 311 504 137 176 313 208 127 335
070595 1233 0705952008 754 432 1186 355 100 455 165 70 234
070595 2032 080595 1127 726 2324 3050 204 953 1157 86 293 380
080595 1149 0805952206 1224 482 1706 82 79 161 523 281 804
0805952232 090595935 432 75 507 36 48 84 254 260 513
Westerhever (WHA) 24.2.-6.3.1996 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 1.

Beginn Endeder NH; NH,” NH, HNO; NO; HNO; HCI CI HC
Probenshme Probenshme +NO; +CI
24/02/96 1700 250296 1.00 358 3975 4333 83 1951 2034 34 61 95
2502/96 1:130 2502/96 1345 365 3484 3849 0 1766 1719 42 64 106
2502/96 1500 260296 200 1126 1855 2980 88 955 1043 04 111 115
2602/96 224  2602/96 1500 923 2180 3103 53 1010 1062 22 112 134
2702/96 1740 2802/96 957 1476 3448 4924 121 1433 1554 56 109 165
2802/96 1037 280296 2015 208 1511 1719 39 643 682 18 229 247
2802/96 2105 290296 1100 O 688 664 71 408 479 43 54 97
2902/96 1400 290296 2245 425 108 533 09 16 25 726 1230 1955
010396 800 010396 1610 422 94 515 14 26 40 185 431 616
010396 1645 020396233 810 11 820 135 25 160 O 1377 1319
020396 340 020396 1200 477 43 519 36 112 148 93 247 340
020396 1250 0203962230 O 0 0 0 877 56 O 568 356
020396 2315 030396 833 2878 1195 4073 0 1243 1217 129 197 325
030396 9:.08 030396 2300 792 1685 2477 46 1083 1129 222 144 366
040396 1900 050396 800 3023 3322 6345 115 2215 2330 32 69 102
050396 820 050396 1900 234 3323 3556 1626 639 2266 52 100 15”2
050396 1925 060396 700 339 796 1135 42 549 590 356 331 687
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Westerhever (WHA) 284.-9.5.1995 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 2.

Beginn d Endeder SSSOZ NSSOZ Na&  K'  c& M@ Paa
Probenahme Probenahme meter
280495 2029 290495 8:17 14 111 228 15 90 57
290495 843 2904951835 11 112 178 29 64 59
290495 1855 300495755 08 129 132 28 56 46 O
300495815 3004951955 09 194 156 21 64 <DL
3004952015 010595755 08 412 140 46 70 53 O
01/0595820 0105951955 10 324 160 35 91 59 O
0105952015 020595755 09 232 150 53 86 53 O
020595815 0205951355 14 565 228 96 155 81
020595 1415 0205951955 48 766 802 88 128 78
020595 2015 030595 7:57 03 738 57 25 137 <DL
030595820 0305951355 06 537 92 25 195 <DL
030595 1415 0305952001 03 816 51 19 135 <DL
0305952015 0405951030 02 1069 37 24 92 <DL
040595 1053 0405952253 03 1890 50 32 61 <DL
0405952320 0505951055 02 1316 31 18 67 <DL
0505951120 0505952155 04 1447 62 26 54 <DL W
050595 2217 060595 8:41 20 883 330 18 17 <DL
060595909 0605952235 19 6.5 312 09 19 36
0605952252 0705951215 26 108 430 36 45 56
070595 1233 0705952008 NV NV NV 83 07 111
0705952032 0805951127 16 528 271 13 36 30
080595 1149 0805952206 4.2 85 706 27 65 79
080595 2232 090595 9:35 29 26 486 12 57 59

W: Windssktor NW-W-SW

O: Windssktor NO-O-SO

Westerhever (WHA) 24.2.-6.3.1996 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 2.

Beginn d Endeder SSSOZ NSSOZ Na&  K'  c& M@ Paa
Probenahme Probenahme meter
240296 1700 250296 1:00 08  4Q9 127 30 102 156
250296 1:30 250296 1345 04 355 66 33 35 <DL
2502196 1500 2602962:00 03 282 44 24 48 <DL
26002096 224 260296 1500 04 304 69 22 23 <DL
27/02/96 1740 280296 9:57 02 706 33 <DL 03 <DL
28/02/96 1037 2802962015 0 442 <DL <DL 05 <DL
2802196 2105 290296 11:00 02 285 31 <DL <DL <DL
2902196 1400 2902096 2245 9.0 28 1503 18 34 172 W
01/0396 800 0103961610 28 09 474 <DL 06 50
010396 1645 020396 2:33 6.0 01 1002 17 49 116
020396 340 0203961200 18 09 204 19 29 <DL W
0200396 1250 0203962230 0 0 <DL <DL 29 <DL
0200396 2315 030396 8:33 0.9 83 155 36 22 <DL
030396 908 0303962300 04 371 73 30 08 <DL
040396 1900 050396800 03 414 47 18 48 <DL
050396 820 0503961900 02 342 27 04 09 <DL
050396 1925 060396700 35 154 581 08 14 61 W

W: Windssktor NW-W-SW

O: Windssktor NO-O-SO
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11 Anhang: Atmosphérische Konzentrationen

Lubiatowo (LUB) 20.9.-29.9.1994 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 1.

Beginn dx Encede Hohe NH; NH; NH, HNO; NO; HNO; HCl CI° HCI+
Probenshme Probenshme UNN +NO; cr
22/0994 1600 230994750 07 O 764 366 0O 204 168 0 565 532
220994 1600 230994 7:50 16 NV NV 782 NV NV 329 NV NV 906
2209941600 230994750 39 NV NV 809 NV NV 369 NV NV 435
230994 920 230994 1944 0.7 240 793 1032 211 560 771 0 495 346
230994 2140 240994916 07 O 630 486 120 394 514 22 100 122
240994 1036 240994 2140 39 207 736 943 454 139 593 62 99 161
240994 2227 250994 1010 39 906 788 164 439 211 651 83 71 154
250994 1107 250994 2158 39 2882 749 3631 16 618 634 39 189 228
250994 2238 260994 1138 0.7 481 1867 2348 698 557 1255 226 173 398
260994 1128 260994 2216 0.7 1736 2613 4349 415 321 737 0 151 116
260994 1128 2609942216 16 NV NV 3078 NV NV 707 NV NV 212
260994 1128 2609942216 39 NV NV 4255 NV NV 876 NV NV 222
260994 2346 270994 1055 0.7 408 685 1093 273 283 556 115 154 269
2710994 1235 270994 2141 0.7 1483 688 2171 293 433 726 240 272 512
2710994 1235 2709942141 16 NV NV 1656 NV NV 534 NV NV 683
270994 1235 2709942141 39 NV NV 1058 NV NV 588 NV NV 601
270994 2231 280994924 07 353 70 423 0 430 221 517 987 1504
2710994 2231 280994 9:24 16 NV NV 250 NV NV 200 NV NV 3350
2710994 2231 280994924 39 NV NV 386 NV NV 209 NV NV 1589
280994 1059 2809942139 07 328 7.7 406 116 81 197 267 899 1166
280994 1059 2809942139 16 NV NV 350 NV NV 169 NV NV 2391
280994 1059 2809942139 39 NV NV 508 NV NV 325 NV NV 2054
280994 2323 290994 1041 0.7 2491 567 3058 1129 198 1326 710 6.7 778
280994 2323 290994 1041 16 NV NV 2308 NV NV 879 NV NV 586
280994 2323 290994 1041 39 NV NV 2819 NV NV 1563 NV NV 823
Lubiatowo (LUB) 129.-18.9.1995 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 1.

Beginn dx Encede Paa NH; NH;” NH, HNO; NO; HNO; HCl CI' HCI+
Probenahme Probenahme meer +NO; cr
14/0995 1815 150995 9:50 a NV Nv 2378 NV NV 714 NV NV 732
140995 1815 150995 9:50 b NV NV 2507 NV NV 782 NV NV 465
140995 1815 150995 9:50 c 0 2015 2006 173 313 486 64 52 116
140995 1815 150995 941 e NV NV 2128NV NV 776 NV NV 142
150995 1117 160995 9:02 a NV NV 461 NV NV 267 NV NV 706
150995 1117 160995 9:02 b NV NV 427 NV NV 281 NV NV 649
150995 1117 160995 9:02 c 13 388 401 81 48 129 76 127 203
150995 1128 160995 9:23 e NV NV 443 NV NV 285 NV NV 272
160995 1110 170995 9:26 b NV NV 315NV NV 64 NV NV 28
160995 1110 170995 9:26 c 42 207 250 14 18 32 O 04 02
160995 1137 170995 9:45 f NV NV 939 NV NV 46 NV NV 35
170995 1057 1709951755 a NV NV 619 NV NV 57 NV NV 41
170995 1057 1709951755 b NV NV 561 NV NV 75 NV NV 34
170995 1057 170995 1755 ¢ 0 425 367 25 10 34 O 03 O
1709951110 1709951813 e NV NV 481 NV NV 69 NV NV 31
| sokinetische Probenahmen aanStrand e 30mhoter Turm

Nicht-isokingische Probenadhmen b:amStrand  f: Brandungszore

Denuder-Diff erenz-Methoce (mit Vorabscheder) c.am Strand
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Lubiatowo (LUB) 20.9.-29.9.1994 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 2.

Beginn dbr Enceder Hohe SSSO7 NSSO/ Na© K' C& Mg
Probenahme Probenshme UNN
22/0994 1600 230994 7:50 07 28 193 464 04 77 63
220994 1600 230994 7:50 16 45 343 743 13 47 96
220994 1600 230994 7:50 39 24 399 403 20 43 57
230994 920 2309941944 07 18 9.2 292 <DL 44 48
230994 2140 240994 9:16 07 O 139 <DL <DL 19 <DL
24/0994 1036 2409942140 39 O 390 <DL 12 72 <DL
24/0994 2227 2509941010 39 O 802 0 22 30 <DL
250994 1107 2509942158 39 O 819 <DL 31 65 <DL
250994 2238 2609941138 07 O 784 <DL 21 45 <DL
260994 1128 2609942216 07 O 976 <DL 37 42 <DL
260994 1128 260994 2216 16 O 976 <DL 36 45 <DL
260994 1128 2609942216 39 O 1009 <DL 31 70 <DL
260994 2346 2709941055 07 06 365 100 <DL 33 <DL
270994 1235 270994 2141 07 17 903 286 05 33 52
270994 1235 270994 2141 16 16 592 265 11 49 80
270994 1235 270994 2141 39 17 846 286 <DL 41 52
270994 2231 280994 9:24 07 124 0 2060 26 74 230
2710994 2231 280994 9:24 16 168 151 2800 43 89 330
270994 2231 280994 9:24 39 116 112 1929 31 67 222
280994 1059 280994 21:39 07 110 79 1839 24 72 211
280994 1059 2809942139 16 175 0 2914 36 89 272
280994 1059 2809942139 39 174 9.8 2898 27 80 229
280994 2323 2909941041 07 36 527 603 22 60 81
280994 2323 290994 1041 16 27 463 448 11 43 67
280994 2323 2909941041 39 33 591 549 14 43 76
Lubiatowo (LUB) 129.-18.9.1995 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 2.
Beginn dbr Enceder Paa SSSO/ NSSO/ Na& K'  Cc& Mg
Probenahme Probenshme meter
14/0995 1815 150995 9:50 a 30 895 496 71 35 57
140995 1815 150995 9:50 b 27 805 446 76 31 51
140995 1815 150995 9:50 c 07 762 113 49 08 <DL
14/0995 1815 150995 9:41 e 10 808 164 58 20 <DL
150995 1117 160995 9:.02 a 37 180 624 27 13 68
1509951117 160995 9:.02 b 36 192 602 22 16 65
1509951117 160995 9:.02 c 11 192 180 10 02 <DL
150995 1128 160995 9:23 e 17 170 276 11 08 30
1609951110 170995 9:26 b 02 115 39 10 01 <DL
1600995 1110 170995 9:26 c 0 9.2 06 04 0 <DL
16/0995 1137 170995 9:45 f 0.2 88 38 12 05 <DL
17/0995 1057 1709951755 a 0 148 03 21 <DL <DL
17/0995 1057 1709951755 b 02 153 36 34 06 <DL
17/0995 1057 1709951755 ¢ 0 154 <DL 12 0 <DL
17/09951110 1709951813 e 0 150 07 14 03 <DL
| sokinetische Probenahmen aanStrand e 30mhoter Turm
Nicht-isokingische Probenadhmen b:amStrand  f: Brandungszore
Denuder-Diff erenz-Methoce (mit Vorabscheder) c.am Strand
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11 Anhang: Atmosphérische Konzentrationen

Lubiatowo (LUB) 129.-18.9.1995 Atmosphérische Konzentrationen,
1. Fortsetzung Teil 1.

Beginn d Enceder Para= NH; NH,” NH, HNO; NO; HNO; HCl CI' HCl+
Probenahme Probenahme meter +NO; cr
17/0995 1915 180995 955 a NV NV 484 NV NV 99 NV NV 4.6
170995 1915 180995 955 b NV NV 462 NV NV 115 NV NV 43
170995 1915 180995 955 c 68 332 399 35 30 66 14 O 14
1709951923 1809951009 e NV NV 430 NV NV 99 NV NV 31
1809951124 1809951805 a NV NV 546 NV NV 90 NV NV 35
1809951124 1809951805 b NV NV 488 NV NV 107 NV NV 0.8
1809951124 1809951805 ¢ 156 344 500 31 35 66 200 O 200
1809951134 1809951805 e NV NV 360 NV NV 96 NV NV 52
1909951041 1909951900 a NV NV 788 NV NV 323 NV NV 156
1909951041 1909951900 b NV NV 790 NV NV 328 NV NV 89
1909951041 1909951900 ¢ 26 636 662 62 144 205 O 13 11
1909951041 1909951907 e NV NV 651 NV NV 263 NV NV 91
1909951005 2309951015 f NV NV 699 NV NV 386 NV NV 332
1909952010 2009951019 a NV NV 842 NV NV 269 NV NV 94
1909952010 2009951019 b NV NV 759 NV NV 273 NV NV 99
1909952010 2009951019 ¢ 127 614 741 35 145 180 21 56 77
1909952020 2009951018 e NV NV 802 NV NV 311 NV Nv 125
200995 1147 2009951900 a NV NV 1039 NV NV 493 NV NV 175
200995 1147 2009951900 b NV NV 1045 NV NV 485 NV NV 176
200995 1147 2009951900 ¢ 71 904 976 116 210 327 52 42 94
200995 1115 2009951900 e NV NV 803 NV NV 385 NV NV 146
200995 2007 210995 858 a NV NV 914 NV NV 331 NV Nv 377
200995 2007 210995 858 b NV NV 942 NV NV 286 NV NV 230
200995 2007 210995 858 c 402 344 746 83 129 212 17 164 181
200995 2000 21/0995 9:03 e NV NV 807 NV NV 252 NV NV 97
210995 1006 2109951826 a NV NV 822 NV NV 358 NV NV 856
210995 1006 2109951826 b NV NV 663 NV NV 320 NV NV 488
210995 1006 2109951826 ¢ 209 418 627 70 121 190 08 240 247
210995 1020 2109951840 e NV NV 658 NV NV 355 NV NV 283
21/0995 2001 220995 9:28 a NV NV 5799 NV NV 251 NV NV 350
21/0995 2001 220995 9:28 b NV NV 551 NV NV 254 NV Nv 314
21/0995 2001 220995 9:28 c 129 386 514 43 32 75 26 138 164
21/0995 1940 220995 9:18 e NV NV 489 NV. NV 285 NV NV 190
220995 1045 2209951900 a NV NV 392 NV NV 341 NV NV 316
2209951045 2209951900 b NV NV 312 NV NV 399 NV NV 394
220995 1045 2209951900 ¢ 36 296 333 138 59 197 49 43 93
220995 1115 2209951845 e NV NV 200 NV NV 369 NV NV 94
2209952000 2309951018 a NV NV 1391 NV NV 914 NV NV 89
2209952000 2309951018 b NV NV 1451 NV NV 984 NV NV 89
220995 2000 2309951018 ¢ 12 1116 1128 54 618 672 19 34 53
2209952012 2309951033 e NV NV 991 NV NV 928 NV NV 83
230995 1145 2309951830 a NV NV 379 NV NV 331 NV NV 1039
230995 1145 2309951830 b NV NV 215 NV NV 382 NV NV 649
230995 1145 2309951830 ¢ 59 317 376 90 98 188 0 316 304
230995 1125 240995 9:32 e NV NV 264 NV NV 241 NV NV 317
230995 1956 240995 9:46 a NV NV 235 NV NV 187 NV NV 206
230995 1956 240995 9:46 b NV NV 219 NV NV 215 NV NV 257
230995 1956 240995 9:46 c 18 137 155 10 46 56 O 36 17
| sokingtische Probenahmen a am Strand e 30mhoher Turm

Nicht-isokingische Probenadhmen b:amStrand  f: Brandungszore
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11 Anhang: Atmosphéarische Konzentrationen 153

Lubiatowo (LUB) 129.-18.9.1995 Atmosphérische Konzentrationen,
1. Fortsetzung Teil 2.

Beginn dbr Enceder Paa SSSO/ NSSOF Na& K'  Cc& Mg
Probenahme Probenahme meter

17/0995 1915 180995 9:55 a 0.1 167 10 18 20 <DL
17/0995 1915 180995 9:55 b 0 171 07 25 40 <DL
17/0995 1915 180995 9:55 c 0 6.9 05 19 09 <DL
17/0995 1923 1809951009 e 0 145 07 21 30 <DL
180995 1124 1809951805 a 0 120 0 18 21 <DL
180995 1124 1809951805 b 0 125 0 20 22 <DL
180995 1124 1809951805 ¢ 0 123 <DL 11 13 <DL
180995 1134 1809951805 e 0 118 0 19 67 <DL
190995 1041 1909951900 a 0 273 05 29 58 <DL
190995 1041 1909951900 b 0.1 293 11 34 69 <DL
190995 1041 1909951900 c 0.1 221 09 24 20 <DL
190995 1041 1909951907 e 0 239 08 40 51 <DL
190995 1005 2309951015 f 12 173 208 31 32 22
190995 2010 2009951019 a 0.1 262 10 31 43 <DL
190995 2010 2009951019 b 0.1 261 14 36 66 <DL
190995 2010 2009951019 ¢ 0.2 242 29 46 11 <DL
190995 2020 2009951018 e 0.1 245 11 32 50 <DL
200995 1147 2009951900 a 04 247 63 52 66 <DL
2000995 1147 2009951900 b 04 248 64 49 59 <DL
200995 1147 2009951900 ¢ 0.1 230 19 44 11 <DL
2009951115 2009951900 e 0.2 206 38 41 47 <DL
200995 2007 21/0995 858 a 19 131 311 71 148 55
200995 2007 21/0995 858 b 12 120 204 65 58 <DL
200995 2007 21/0995 858 c 10 118 164 60 32 <DL
2000995 2000 27/0995 9:03 e 0.7 109 114 57 52 <DL
21/0995 1006 2109951826 a 38 104 640 38 144 121
210995 1006 2109951826 b 24 99 395 34 10 61
210995 1006 2109951826 c 13 103 223 30 18 <DL
21/0995 1020 2109951840 e 15 105 251 37 43 89
210995 2001 220995 9:28 a 2.7 90 442 28 37 59
210995 2001 220995 9:28 b 25 7.1 424 28 30 56
210995 2001 220995 9:28 c 08 79 136 19 <DL <DL
21/0995 1940 220995 9:18 e 0.7 169 120 15 10 <DL
22/0995 1045 2209951900 a 14 122 237 14 <DL <DL
22/0995 1045 2209951900 b 18 119 302 17 <DL <DL
22/0995 1045 2209951900 ¢ 04 115 62 12 <DL <DL
22/0995 1115 2209951845 e 04 9.7 62 11 <DL <DL
22/0995 2000 2309951018 a 05 299 78 33 <DL <DL
22/0995 2000 2309951018 b 0.6 274 94 33 04 <DL
22/0995 2000 2309951018 ¢ 0 266 07 27 <DL <DL
22/0995 2012 2309951033 e 04 262 62 24 05 <DL
230995 1145 2309951830 a 40 138 668 17 08 90
230995 1145 2309951830 b 30 112 504 21 <DL <DL
230995 1145 2309951830 ¢ 13 100 214 08 02 <DL
230995 1125 240995 9:32 e 18 8.3 304 17 06 39
230995 1956 240995 9:46 a 14 53 234 12 05 <DL
230995 1956 240995 9:46 b 19 51 314 16 05 <DL
230995 1956 240995 9:46 c 0.1 41 22 04 <DL <DL
| sokinetische Probenahmen aanStrand e 30mhoter Turm

Nicht-isokingische Probenadhmen b:amStrand  f: Brandungszore
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11 Anhang: Atmosphérische Konzentrationen

Lubiatowo (LUB) 129.-18.9.1995 Atmosphérische Konzentrationen,
2. Fortsetzung Teil 1.

Beginn d Enceder Para= NH; NH,” NH, HNO; NO; HNO; HCl CI' HCl+
Probenahme Probenahme meter +NO; cr
240995 1127 2409951809 a NV NV 927 NV NV 396 NV NV 329
240995 1127 2409951809 b NV NV 868 NV NV 468 NV NV 291
240995 1127 2409951809 ¢ 161 638 798 108 90 199 0 598 144
240995 1115 2409951826 e NV NV 631 NV NV 395 NV NV 258
240995 1214 250995 9:20 f NV NV 1416 NV NV 878 NV NV 94
240995 1927 250995 9:06 a NV NV 1896 NV NV 497 NV NV 167
240995 1927 250995 9:06 b NV NV 1833 NV NV 479 NV NV 203
240995 1927 250995 9:06 c 36 1707 1743 107 315 422 26 48 74
240995 1913 250995 857 e NV NV 1704 NV NV 516 NV Nv 150
250995 1044 2509952132 a NV NV 1448 NV NV 676 NV NV 258
2509951044 2509952132 b NV NV 1434 NV NV 761 NV NV 163
250995 1044 2509952132 ¢ 6.1 1354 1415 220 268 488 80 24 104
2509951018 2509952202 e NV NV 1245 NV NV 661 NV NV 164
250995 1136 280995 9:50 f NV NV NV NV NV NV NV NV NV

250995 2244 260995 9:00 a NV NV 766 NV NV 292 NV NV 85
250995 2244 260995 9:00 b NV NV 508 NV NV 322 NV NV 53
250995 2244 260995 9:00 c 78 538 617 79 123 202 12 09 21
250995 2228 260995 9:16 e NV NV 344 NV NV 173 NV Nv 154
260995 1024 2609952127 a NV NV 365 NV NV 338 NV NV 162
260995 1024 2609952127 b NV NV 324 NV NV 367 NV Nv 170
260995 1024 260995 2127 ¢ 63 223 286 63 110 172 21 24 45
260995 1040 2609952115 e NV NV 320NV NV 357 NV NV 166
260995 2238 270995 9:48 a NV NV 113 NV NV 174 NV NV 462
260995 2238 270995 9:48 b NV NV 97 NV NV 195 NV NV 499
260995 2238 270995 9:48 c 44 52 96 09 48 57 06 83 88
260995 2214 270995 9:31 e NV NV 114 NV NV 138 NV NV 449
270995 1113 2709952127 a NV NV 168 NV NV 124 NV NV 271
270995 1113 2709952127 b NV NV 106 NV NV 158 NV NV 283
270995 1113 270995 2127 ¢ 21 125 146 21 37 58 21 53 73
270995 1047 2709952142 e NV NV 144 NV NV 124 NV NV 255
270995 2226 280995 9:32 a NV NV 343 NV NV 114 NV Nv 211
270995 2226 280995 9:32 b NV NV 175 NV NV 116 NV NV 99
270995 2226 280995 9:32 c 105 68 173 17 47 64 08 27 34
| sokingtische Probenahmen a am Strand e 30mhoher Turm
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Denuder-Diff erenz-Methoce (mit Vorabscheder) c.am Strand




11 Anhang: Atmosphéarische Konzentrationen
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Lubiatowo (LUB) 129.-18.9.1995 Atmosphérische Konzentrationen,
2. Fortsetzung Teil 1.

Beginn dbr Enceder Paa SSSO7 NSSOF Na° K" C& M@
Probenahme Probenahme meter

24/0995 1127 2409951809 a 14 235 226 11 09 <DL
24/0995 1127 2409951809 b 13 239 220 14 0 <DL
24/0995 1127 2409951809 ¢ 04 233 69 05 <DL <DL
24/0995 1115 2409951826 e 12 240 205 12 06 <DL
24/0995 1214 250995 9:20 f 0.5 553 86 25 22 <DL
24/0995 1927 250995 9:06 a 0.3 580 50 33 31 <DL
24/0995 1927 250995 9:06 b 0.3 476 54 33 35 <DL
24/0995 1927 250995 9:06 c 0.1 67.7 22 25 05 <DL
24/0995 1913 250995 857 e 0.3 554 47 29 26 <DL
250995 1044 2509952132 a 0.7 529 111 22 08 <DL
250995 1044 2509952132 b 08 530 126 24 121 <DL
250995 1044 2509952132 ¢ 0.3 527 43 19 14 <DL
250995 1018 2509952202 e 04 478 74 23 05 <DL
250995 1136 280995 9:50 f NV NV NV NV NV NV
250995 2244 260995 9.00 a 04 236 72 19 29 <DL
250995 2244 260995 9.00 b 0.3 236 58 19 13 <DL
250995 2244 260995 9.00 c 0.1 238 19 14 <DL <DL
250995 2228 260995 9:16 e 0.1 9.2 18 07 10 <DL
26/0995 1024 2609952127 a 13 7.8 212 09 14 <DL
26/0995 1024 2609952127 b 14 82 237 10 14 <DL
26/0995 1024 2609952127 ¢ 0.2 7.6 39 <DL <DL <DL
260995 1040 2609952115 e 12 85 201 10 <DL <DL
26/0995 2238 270995 9:48 a 29 6.1 491 18 <DL 56
260995 2238 270995 9:48 b 31 56 517 18 01 59
260995 2238 270995 9:48 c 04 48 6.7 <DL <DL <DL
26/0995 2214 270995 9:31 e 2.6 48 428 17 05 46
270995 1113 2709952127 a 17 89 278 12 02 <DL
27/0995 1113 2709952127 b 19 83 323 12 <DL <DL
27/0995 1113 2709952127 ¢ 0.3 7.7 43 <DL <DL <DL
27/0995 1047 2709952142 e 16 6.7 271 10 <DL <DL
27/0995 2226 280995 9:32 a 21 83 344 18 0 <DL
27/0995 2226 280995 9:32 b 08 74 139 06 <DL <DL
27/0995 2226 280995 9:32 c 0.3 7.6 57 05 <DL <DL
| sokinetische Probenahmen aanStrand e 30mholer Turm
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156 11 Anhang: Atmosphérische Konzentrationen
Vindeby (VIN) 27.10.-10.11.1994 Atmosphérische Konzentrationen.
Beginn dbr Enceder Paa NH, HNO; HCl SS NS Na K' c& Mg
Probenchme  Probenshme meter +NO; +CI' SO/ SO
271094 1720 2810941010 A 1549 1140 289 12 240 207 06 04<DL
B 1481 1071 274 10 230 172 06 04<DL
C 1046 788 174 06 180 98 <DL <DL <DL
D 1478 1086 265 11 237 175 08 08<DL
281094 1640 291094 9:40 A 2598 1652 478 13 429 220 12 06<DL
B 2547 1649 370 11 331 182 10 05<DL
C 1709 1079 305 07 276 114 06 08<DL
D 2614 1634 430 13 439 215 11 10<DL
291094 1232 301094 818 A 1498 876 345 12 178 201 15 13<DL
B 1478 896 336 12 193 205 15 11 20
C 931 605 197 06 127 93 09 01<DL
D 1393 877 280 11 189 184 15 11<DL
301094 1255 311094 7:47 A 1370 607 169 03 223 51 07 03<DL
B 1377 583 172 04 216 61 09 02<DL
C 1402 605 160 03 215 43 09 03<DL
D 1295 627 184 03 233 45 06<DL <DL
31/1094 838 3110941530 A 348 130 622 41 11 684 <DL 04 70
B 369 170 655 33 51 543 <DL 02<DL
C 393 128 401 30 28 492 <DL 16<DL
D 266 165 747 36 35 596 <DL 09<DL
311094 1626 0111941700 A 613 536 1676 76 105 1262 25 28 142
B 518 318 736 39 56 648 08 15 70
C 532 409 827 38 95 636 10 11 71
D 448 299 762 43 31 714 08 17 74
0211/94 1035 0211/941550 A 436 170 653 75 15 1253 19 66 133
B 438 114 1072 51 O 847 12 23 91
C 352 31 377 14 O 240 <DL 06 <DL
D 351 55 541 21 O 345 <DL 22<DL
02/11/94 1638 0311/94 835 A 977 553 635 30 57 505 26 25 53
B 1349 560 604 28 67 472 27 21 53
C 1514 529 468 21 68 346 22 19 38
D 1269 519 468 19 67 322 21 21<DL
0311/94 938 0311941559 A 754 509 556 30 49 494 13 37<DL
B 845 525 644 46 39 763 12 41 81
C 709 330 365 13 25 221 05 17<DL
D 865 509 314 36 26 603 16 45<DL
0311/94 1709 0411/94 839 A 1155 775 740 27 157 45 30 63 52
B 1341 698 627 30 120 494 28 66 52
C 1095 609 409 10 161 172 14 24<DL
D 1059 698 598 21 159 354 20 45<DL
04/11/94 945 041194 1524 A 1675 634 427 16 167 275 16 79<DL
B 1724 555 395 17 236 278 10 69<DL
C 1659 612 324 08 303 128 16 43<DL
D 1697 506 320 13 270 215 14 63<DL
04/11/94 1615 0511/94 9:10 a NV 886 503 12 371 197 39 100<DL
b 2253 1129 726 10 447 170 38 88<DL
c 2112 855 379 05 350 79 32 39<DL
d 2100 895 455 07 360 125 29 64<DL
al0mUNN b 7mUNN c:5miNN d:25mUNN

A, B, C, D: Windsekor W-N-NO

A, B, C, D: Windsstor NO-SW



11 Anhang: Atmosphéarische Konzentrationen 157

Vindeby (VIN) 27.10.-10.11.1994 Atmosphérische Konzentrationen, Fortsetzung.

Beginn d Endeder Paa NH, HNO; HCl SS NS Na K" C& Mg
Probenehme  Probeehme  meter +NO; +CI' SO7 SO

0911/94 1017 0511/94 1511 3539 1172 299 09 791 155 70 65<DL
NV NV NV NV NV NV NV NV NV
3933 1426 380 05 966 84 61 23<DL
3496 1169 251 06 774 99 58 35<DL

4634 1627 557 10 987 161 116 92<DL
NV NV NV NV NV NV NV NV NV

4446 1563 503 07 955 122 119 26<DL
4389 1586 561 09 961 151 122 6.0<DL

0511/94 1607 0611/94 1103

0611/94 1145 0711/94 1220 NV NV NV NV NV NV NV NV NV
NV NV NV NV NV NV NV NV NV
5412 2386 223 06 1476 100 124 52<DL

5146 2154 150 06 1461 94 118 45<DL

07/11/94 1421 0811/94 839 2602 968 202 02 948 34 53 15<DL

2228 1041 221 02 971 27 43 10<DL

2408 1000 185 02 1148 29 48 10<DL

0811/94 943 0811/94 1517 863 478 O 0 208 O 29 17<DL
1029 527 O 01 374 18 14 0 <DL
1080 518 05 0 426 08 18 06<DL

1188 484 O 0O 479 01 11 08<DL

0811/94 1601 0911/94 842 1595 812 79 01 743 18 30 09<DL
1376 729 62 01 454 17 29 08<DL
1432 799 95 01 533 22 28 18<DL

1358 747 102 01 599 19 26 05<DL

a
b
c
d
a
b
c
d
a
b
c
d
A
B
C 2220 1047 213 01 1081 25 48 13<DL
D
A
B
C
D
A
B
C
D

c5

al0mUNN b 7muUNN
A, B, C, D: Windsekor W-N-NO
A, B, C, D: Windstor NO-SW

MUNN d: 25miNN

Vindeby (VIN) 27.4.-10.5.1995 Atmosphérische Konzentrationen.

Beginn d Endeder Paa NH, HNO; HCl SS NS Na K" C& Mg
Probenehme  Probeehme meter +NO; +CI SO7 SO

27/04/95 1120 270495 17.34 1259 637 53 08 276 131 32 59<DL
1316 664 65 09 289 150 50 100<DL
1209 624 56 08 264 134 34 76<DL
1267 674 73 10 285 161 38 128<DL

27/04/95 1851 280495 1647 1605 501 163 10 385 166 14 19<DL
1738 505 147 09 395 149 16 25<DL
1626 492 121 08 373 128 14 27<DL

1653 504 110 09 381 149 15 22<DL

28/04/95 1800 2904/95 7:09 2148 667 203 13 140 212 16 126<DL

1968 625 140 09 136 150 17 14<DL
2004 644 148 10 144 162 15 18<DL

2904/95 821 2904/95 1332 587 487 105 06 O 95 06 18<DL
512 503 83 05 08 80 <DL 06<DL
367 435 92 03 O 49 <DL 06<DL

574 509 95 04 O 70 <DL 0 <DL

a
b
e
f
a
b
e
f
A
B 2212 711 205 13 151 220 18 29<DL
E
F
A
B
E
F
eb

alOmUNN  b:7miNN
A B, E, F: Windsekor W-N-NO
A, B, E, F: Windssktor NO-SW

MUNN f:25mUNN



158 11 Anhang: Atmosphérische Konzentrationen
Vindeby (VIN) 27.4.-10.5.1995 Atmosphérische Konzentrationen, 1. Fortsetzung.
Beginn dbr Enceder Paa NH, HNO; HCl SS NS Na K' c& Mg
Probenchme  Probenshme meter +NO; +CI' SO/ SO
29004/95 1431 2904951933 A 1442 570 85 0 163 <DL 29 07<DL
B 1148 595 57 0 177 08 <DL 788 <DL
E 1282 541 49 01 130 22 06 07<DL
F 1140 590 63 01 170 16 <DL <DL <DL
2904/95 2031 3004951032 A 2888 1369 83 05 243 89 31 45<DL
B 2784 1418 253 05 252 82 33 33<DL
E 2869 1373 250 05 2563 84 33 28<DL
F 2114 740 87 02 127 28 12 17<DL
3004/95 1114 010595 8:28 a 1936 984 114 07 220 123 16 24<DL
010595924 0105951425 A 774 673 848 54 760 895 <DL 1227 211
B 620 641 77 07 186 109 17 04<DL
E 400 596 59 04 163 69 <DL 05<DL
F 296 655 111 06 176 92 35 12<DL
01/05/95 1527 020595 7:03 A 1492 464 88 07 204 110 18 22<DL
B 1414 475 105 07 207 119 19 52<DL
E 1446 476 86 07 205 118 15 27<DL
F 1444 485 96 08 207 132 23 29<DL
020595830 0205951327 a 1355 454 26 03 132 42 21 47<DL
0200595 1402 0205951928 A 1344 1135 113 04 321 60 29 86<DL
B 1363 1088 84 02 271 41 23 68<DL
E 1195 1072 26 03 298 52 35 53<DL
F 1179 1091 23 02 264 41 23 83<DL
020595 2010 0305951630 a 148964955 289 11 2062 181 196 323 <DL
030595 1712 040595 7:03 a 6840 2688 80 03 1003 47 40 79<DL
b 7210 2813 23 021024 31 41 56<DL
e 6700 2716 61 03 971 45 40 77<DL
f 6766 2693 58 03 998 43 45 80<DL
040595 8:06 0405951345 a 6435 NV NV 09 1125 143 34 16<DL
b 7088 4279 163 08 1163 139 48 35<DL
e 6596 4152 176 07 1111 111 29 19<DL
f 7129 4353 176 08 1144 140 41 19<DL
04/0595 1428 050595 7.07 a 5348 1761 170 09 533 147 25 37<DL
050595 746 0505951339 A 119477113 178 03 204 56 61 58<DL
B 123967379 176 02 2114 42 58 21<DL
E 121196932 182 04 1909 62 64 47<DL
F 120145939 199 03 189 44 59 37<DL
050595 1434 0505951905 A 8209 4443 42 04 1516 70 43 40<DL
B 8556 4846 32 04 1573 63 41 10<DL
E 7736 4485 30 06 1418 99 55 22<DL
F 8492 4616 41 04 1540 73 48 21<DL
050595 2000 0605952019 A 4714 185 353 18 578 298 24 42 38
B 5719 1606 326 15 472 255 22 34 30
E 4387 1743 284 14 529 236 21 25 28
F 4559 1842 344 19 551 313 30 57 36
070595 1417 0705951901 A 1384 515 151 19 36 315 17 15<DL
B 1216 449 116 22 36 372 27 12<DL
E 1104 437 125 18 44 294 18 14<DL
F 1143 443 130 19 41 323 27 08<DL
al0m b:7m es5m f:25m

A B, E, F: Windsekor W-N-NO

A, B, E, F: Windstor NO-SW



11 Anhang: Atmosphéarische Konzentrationen 159

Vindeby (VIN) 27.4.-10.5.1995 Atmosphérische Konzentrationen, 2. Fortsetzung.

Beginn d Endeder Paa NH, HNO; HCl SS NS Na K" C& Mg
Probenehme  Probeehme  meter +NO; +CI' SO7 SO

07/0595 1948 070595 21:09 2255 474 46 14 01 232 31 111<DL
236 492 O 03 O 45 <DL 58<DL
1481 372 O 03 O 54 <DL 12<DL
1681 407 49 16 O 269 52 64<DL

080595 1815 090595 7:10 678 249 232 08 144 141 <DL <DL <DL
730 249 246 08 120 135 <DL 04<DL
517 229 178 08 119 137 <DL <DL <DL

531 208 219 08 106 134 <DL 0O <DL

090595 838 090595 2323 426 305 129 05 103 78 <DL 18<DL
423 294 123 02 83 38 <DL 21<DL
458 305 111 03 121 43 05 02<DL

431 285 139 04 122 73 <DL 05<DL

100595 7.07 100595 1639 1015 567 07 01 176 14 04 14<DL
876 563 10 01 183 21 09 29<DL
801 536 O 02 174 28 11 13<DL

832 516 O 02 181 27 07 17<DL

100595 1801 11/0595 840 1740 737 42 03 202 58 18 03<DL
1804 752 55 04 211 66 30 03<DL
1652 729 65 04 200 68 15 02<DL
1605 691 109 06 198 104 22 20<DL

m f:25m

OlmMmMmoo>TME>—+-0 SV TMWED>D—+O T D

alOm b: 7m
A, B, E, F: Windsekor W-N-NO
A, B, E, F: Windssktor NO-S'W

M

Ostergarnsholm/Gotland (GOT) 18.-24.9.1996 Atmosphérische Konzentrationen.

Beginn d Endeder Paa NH, HNO; HCl SS NS Na K" C& Mg
Probenehme  Probeehme meter +NO; +CI SO7 SOf

180996 1904 190996 8:58 198 328 02 02 105 39 27 62<DL
233 322 30 05 109 75 43 94<DL

235 317 57 03 111 48 30 51<DL

284 299 03 03 113 50 22 127<DL

NV 280 02 04 48 70 43 43<DL

NV 279 09 04 110 61 56 67<DL

190996 1130 190996 1652 127 223 74 10 41 167 58NV <DL
334 219 102 11 40 178 63 41<DL

395 204 63 11 44 181 61 18<DL

NV 113 33 10 03 164 99 49<DL
NV 66 06 09 O 157 91 64<DL

190996 1806 200996 7:55 159 183 167 13 O 210 26 47<DL
158 206 294 18 05 294 45 40 35
NV 191 335 19 09 321 36 41 38
190 176 345 24 0 403 47 31 47
NV 140 166 24 0 401 66 101<DL

NV 208 465 26 06 430 47 60 49

200996 950 200996 1635 le6 81 79 17 O 290 7.2 103 <DL
148 66 108 13 O 223 <DL 29<DL
144 72 227 19 05 319 <DL 58<DL

F 157 72 287 20 05 337 <DL 13<DL

B
D
E
F
g
h
B
D
E
F 459 206 76 10 49 170 64 56<DL
g
h
b
d
e
f
g
h
B
D
E

btg 85m d:535m eth:315m  f:145m gth: quasi-isokingtische Probenahme
B, D, E, F: Windsekor NO-SW B, D, E, F: Windssktor W-N-NO



160 11 Anhang: Atmosphérische Konzentrationen
Ostergarnsholm/Gotland (GOT) 18-24.9.1996 Atmosphérische Kornzertrationen, Forts..
Beginn dbr Enceder Paa NH, HNO; HCl SS NS Na K' c& Mg
Probenchme  Probenshme meter +NO; +CI' SO/ SO
2000996 950 2009961635 g NV 57 89 13 O 221 <DL 40<DL
h NV 45 311 28 O 460 <DL 124 <DL
2000996 1745 21/0996 849 B 109 134 62 07 72 117 <DL 7.6<DL
D 98 137 93 09 70 154 <DL 29<DL
E 134 125 134 11 73 179 <DL 18<DL
F 108 93 179 14 48 241 <DL 19<DL
g NV 132 88 10 58 165 13 33<DL
h NV 114 180 15 51 245 <DL 38<DL
21/0996 1025 21/09961711 B 154 188 50 10 47 168 <DL 107 <DL
D 171 200 74 10 72 160 <DL 51<DL
E 247 190 60 11 54 181 <DL 103<DL
F 281 187 92 12 70 197 <DL 68<DL
g NV 206 25 09 60 144 <DL 36<DL
h NV 180 50 11 50 182 <DL 85<DL
21/0996 1757 220996 852 B 134 258 42 06 92 98 <DL 110<DL
D 148 252 49 06 98 105 <DL 62<DL
E 138 253 63 07 94 113 06 70<DL
F 217 241 78 08 95 126 17 67<DL
g NV 260 58 06 79 105 27 45<DL
h NV 245 72 11 81 176 75 72<DL
22/0996 0:.00 220996 1637 b NV 350 38 0 107 05 <DL 110<DL
d 220 343 73 0 119 0 <DL 39<DL
e 172 307 83 01 76 24 <DL 63<DL
f 185 313 110 01 81 15 <DL 36<DL
g NV 302 112 O 87 <DL <DL b55<DL
h NV 236 146 O 0 <DL <DL 19<DL
2210996 1803 230996 9:52 B 601 331 53 03 176 55 38 141<DL
D 55 340 71 04 175 62 31 137 27
E 588 332 87 05 183 81 37 137 30
F 599 325 138 08 178 136 43 163 41
g NV 349 59 03 187 43 28 156<DL
h NV 346 86 05 186 89 45 161<DL
230996 1109 2309961655 B 1321 405 18 0 143 03 42 240<DL
D 1281 410 25 02 157 27 55 120<DL
E 1192 416 68 03 147 52 44 142<DL
F 1143 426 204 10 142 168 40 192<DL
g NV 432 25 0 135 <DL <DL 240<DL
h NV 453 64 04 167 67 28 283<DL
230996 1829 2309961944 b 1666 256 O 0 82 <DL <DL 748 <DL
d NV 288 O 0 73 <DL <DL 1164<DL
e 1349 276 17 O 6.7 <DL <DL 211<DL
f 1589 296 164 01 131 10 <DL 09<DL
g NV 158 O 0 40 <DL <DL 63<DL
h NV 142 O 0 0 <DL <DL 151<DL
24/0996 1008 2409961525 B 1594 393 09 02 88 36 47 216<DL
D 1679 485 50 04 151 59 51 212<DL
E 1667 387 88 08 101 132 52 263<DL
F 1698 459 209 11 151 187 51 221<DL
g NV 366 O 02 58 29 40 386<DL
h NV 509 110 08 133 131 43 367 <DL
b+g:85m d:535m eth:3.15m f:145m gth: quas-isokingtische Probenahme

B, D, E, F: Windsekor NO-SW

B, D, E, F: Windsektor W-N-NO



11 Anhang: Atmosphéarische Konzentrationen 161

Interkalibrierung Preila (PRE) 16.-26.9.1996
Atmosphérische Konzentrationen, Teil 1.

Beginn Encede Paa NH; NH,” NH, HNO; NO; HNOs+ HC
Probenahme Probenahme meer NO; +CI
1600996 1645 170996 8:44 K 258 179 437 14 47 61 360
170996 945 180996 843 K 201 347 548 30 80 109 70
180996 1023 190996 846 K 57 619 676 19 229 248 117
190996 945 200996 9:.00 K 61 446 507 55 265 320 100
200996 1026 21/0996 9:00 K 205 312 608 34 128 162 49
210996 1104 220996 848 K 219 544 763 26 219 245 198
220996 1016 230996 9:.04 K 495 718 1213 47 351 398 52
230996 1029 240996 9:.04 K 654 677 1331 54 309 363 33
240996 1019 250996 9:.05 K 1123 564 1687 66 393 458 131
250996 1037 260996 9:36 K 923 505 1428 51 338 389 123
160996 1710 170996 844 L 147 210 357 08 44 52 328
170996 945 180996 843 L 168 323 491 21 87 108 79
180996 1023 190996 8:46 L 50 642 692 16 236 253 133
190996 945 200996 9:.00 L 65 455 520 47 276 324 80
200996 1026 21/0996 9:00 L 260 365 625 28 138 165 54
210996 1104 220996 848 L 210 568 778 25 212 237 9.7
220996 1016 230996 9:04 L 406 859 1265 35 368 403 45
230996 1029 240996 9:.04 L 565 NV NV 47 NV NV NV
24/0996 1023 250996 9:.05 L 965 763 1728 46 427 473 141
250996 1037 260996 9:36 L 840 620 1460 39 367 405 163
Interkalibrierung Preila (PRE) 16.-26.9.1996
Atmosphérische Konzentrationen, Teil 2.
Beginn dbr Enceder Paaa SS NS Na° K' c& Mg
Probenshme Prabenghme meer SOF SO7
1600996 1645 170996 844 K 17 132 288 25 9.7 43
170996 945 180996 843 K 03 118 50 38 6.2 <DL
180996 1023 190996 8:46 K 07 204 117 42 138 31
190996 945 200996 9:.00 K 06 162 9.7 37 89 <DL
2000996 1026 21/0996 9:00 K 03 104 4.6 57 209 49
210996 1104 220996 848 K 06 192 102 65 245 52
220996 1016 230996 9:.04 K 04 213 74 71 317 4.8
230996 1029 240996 9:.04 K 01 193 24 84 286 50
240996 1019 250996 9:.05 K 01 200 20 117 297 58
250996 1037 260996 9:36 K 01 185 16 156 311 6.7
160996 1710 170996 844 L 16 116 271 23 418 6.1
170996 945 180996 843 L 03 113 55 42 59 <DL
180996 1023 190996 8:46 L 07 207 113 40 139 33
190996 945 200996 9:.00 L 06 160 9.7 36 93 <DL
2000996 1026 21/0996 9:00 L 03 101 50 57 254 59
210996 1104 220996 848 L 06 201 9.7 61 252 53
220996 1016 230996 9:.04 L 05 216 78 75 258 47
230996 1029 240996 9:.04 L NV NV NV NV NV NV
24/0996 1023 250996 9:.05 L 01 203 18 105 333 64
250996 1037 260996 9:36 L 01 191 15 165 382 81
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Forschungsschiff ALEXANDER VON HUMBOLDT (AVH),
LAGRANGE-Experiment: 2.-15.7.1997, Atmosphérische Konzentrationen, Teil 1.

Beginn d Encede NH; NH,” NH, HNO; NO; HNOs+ HC
Probenahme Probenahme NO; +CI
02007/97 21:20 030797 820 NV NV 1180 320 232 5k2 0

0307/97 2230 0407/97 9.03 NV NV 1094 515 61 575 6.4
0407/97 1200 0407/97 2041 NV NV 1110 359 180 539 6.9
0507/97 6:43 0507/97 1800 NV NV 856 355 90 445 182
0507/97 1910 060797 600 NV NV 1108 531 138 669 234
0607/97 1035 060797 1813 NV NV 516 372 74 446 38
0607/97 1845 070797 600 NV NV NV 7.0 35 105 150
070797 7:02 070797 1802 NV NV 48 177 94 271 134
0707/97 2352 080797 1200 NV NV 288 292 32 324 6.1
0807/97 1727 090797 430 NV NV 9.0 35 94 129 217
0907/97 847 100797 9.02 NV NV 87 8.6 76 163 162
1007/97 1030 1007/97 1940 NV NV 105 75 30 106 136
1007/97 2004 11/07/97 838 NV NV 172 54 24 78 122
11/07/97 1012 11/07/97 21:.02 NV NV 153 140 37 177 9.6
1207/97 803 1207/97 2045 NV NV 99 357 60 417 120
1307/97 1200 1407/97 000 NV NV 329 592 37 629 124
1507/97 1000 1507/97 000 NV NV 342 192 74 266 135

Forschungsschiff ALEXANDER VON HUMBOLDT (AVH),
LAGRANGE-Experiment: 3.-14.3.1998 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 1.

Beginn d Encede NH; NH,” NH, HNO; NO; HNOs+ HC
Probenahme Probenahme NO; +CI
03/03/98 1830 040398 1022 74 1174 1247 114 542 656 313
040398 1630 050398830 110 311 420 98 441 539 671
050398 1352 060398 1322 24 59 83 63 116 179 389
060398 1642 070398 550 8.0 34 114 53 156 209 775
070398 1830 080398 6:15 14 6.1 75 89 85 173 260
080398 1220 090398 9:.02 13 10 24 85 82 168 218
090398 11:30 100398 3:.00 16 51 6.8 81 14 95 240
100398 1253 100398 1958 4.3 11 54 50 13 6.3 222
110398 21:00 1200398 7:00 15 0 0 222 302 524 291
120398 800 1203982200 06 36 42 153 152 306 256
120398 2300 130398 1100 26 46 72 214 199 413 182
130398 1645 140398 9:00 0 18 19 04 18 22 1023
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Forschungsschiff ALEXANDER VON HUMBOLDT (AVH),
LAGRANGE-Experiment: 2.-15.7.1997, Atmosphérische Konzentrationen, Teil 2.

Beginn dbr Enceder SS NS Na K' c& Mg
Probaishme  Probenahme 02 SO2

02007/97 2120 030797820 0 392 02 O 0 <DL
0307/972230 040797903 0 469 0 <DL 0 <DL
0407/97 1200 0407972041 01 544 10 <DL 20 <DL
0507/97 643 0507971800 05 495 82 <DL 05 <DL
0507/97 1910 060797600 06 884 102 O 07 <DL
0600797 1035 0607971813 06 201 101 <DL 0 <DL
06007/97 1845 070797600 08 42 139 <DL 14 <DL
07/07/97 702 0707971802 0.7 139 115 <DL 13 <DL
07/07/97 2352 0807/97 1200 04 180 61 <DL 16 <DL
0807/97 1727 090797430 12 85 198 <DL 01 <DL
0907/97 847 100797902 08 79 134 <DL 21 <DL
1007/97 1030 1007971940 02 98 33 <DL 0 <DL
1007/97 2004 1207/97838 03 181 45 <DL 01 <DL
11/07/97 1012 1207972102 02 98 26 <DL 0 <DL
12/07/97 803 1207972045 03 90 51 <DL 26 <DL
1307/97 1200 140797000 02 275 29 <DL 15 <DL
1507/97 1000 150797000 05 218 79 0 12 <DL

Forschungsschiff ALEXANDER VON HUMBOLDT (AVH),
LAGRANGE-Experiment: 3.-14.3.1998 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 2.

Beginn dbr Enceder SS NS Na K' c& Mg
Probaishme  Probenahme 02 SO2

0303981830 0403981022 17 278 280 20 16 33
0403981630 050398830 34 132 563 30 25 67
0503981352 0603981322 18 49 294 17 08 34
0603981642 070398550 39 35 651 33 14 76
0703981830 080398615 13 153 220 23 0 <DL
0803981220 090398902 11 168 178 15 04 <DL
0903981130 100398300 10 142 167 21 04 <DL
100398 1253 1003981958 06 30 101 31 <DL <DL
11/0398 21:00 120398700 05 107 89 O 23 <DL
120398800 1203982200 03 107 51 <DL 25 <DL
120398 2300 1303981100 02 110 35 O 14 <DL
130398 1645 140398900 48 11 794 03 27 117




164

11 Anhang: Atmosphérische Konzentrationen

Forschungsschiff PROFESSOR ALBRECHT PENCK (PAP)
LAGRANGE-Experiment 2.-15.7.1997, Teil 1.

Beginn d Encede NH, HNO; NO; HNOs+ HCI
Probenahme Probenahme NO; +CI
02007/97 21:20 030797823 1265 230 173 403 6.8
0307/97 1644 040797 256 998 411 40 451 75
040797 357 040797 1500 1170 191 126 317 190
0407/97 2015 050797 756 1042 243 195 438 39
0507/97 945 0507972038 951 544 24 568 55
0607/97 1029 060797 2130 586 238 96 334 197
0607/97 2230 070797 1007 201 53 124 177 216
070797 1207 070797 2256 121 87 135 221 205
080797 500 080797 1700 301 222 74 296 127
0807/97 2008 090797 9.00 193 7.7 82 159 179
0907/97 1200 100797 1200 122 72 89 160 193
1007/97 1315 1007/97 2330 237 8.6 72 159 210
1107/97 0:18 112/07/97 1330 150 1Q7 11 118 130
11/07/97 1501 1207/97 1.56 171 122 10 132 8.6
1207/97 801 1207/97 2044 160 294 18 312 117
1307/97 1000 1307/97 2157 321 396 69 465 453
1407/97 1000 1407/97 2200 373 143 84 227 218
Forschungsshiff PROFESSOR ALBRECHT PENCK (PAP)
LAGRANGE-Experiment 3.-14.3.1998 Tell 1.
Beginn d Encede NH, HNO; NO; HNOs+ HCI
Probenahme Probenahme NO; +CI
03/0398 1533 040398602 883 105 336 441 214
040398 1300 050398 602 408 41 356 397 630
050398 952 060398859 457 78 259 337 281
060398 1446 070398 553 166 61 165 227 636
070398 1703 080398100 300 220 145 366 221
080398 1420 090398 1000 4.3 76 107 183 215
090398 1212 100398 9:03 03 74 79 153 156
100398 1257 100398 2030 106 6.1 53 113 187
110398 1622 1200398 2:53 92 183 155 338 266
120398 356 1203981600 72 135 213 348 234
120398 1802 130398 6:.07 13 123 123 246 127
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Forschungsschiff PROFESSOR ALBRECHT PENCK (PAP)
LAGRANGE-Experiment 2.-15.7.1997, Teil 2.

Beginn dbr Enceder SS NS Na K' c& Mg
Probaishme  Probenahme 02 SO2

02007/97 2120 030797823 03 351 42 03 18 <DL
0307/97 1644 040797256 04 442 62 <DL 09 <DL
0407/97 357 0407971500 10 405 160 O 47 <DL
0407/97 2015 050797756 01 431 10 0 100 <DL
0507/97 945 0507972038 0 182 <DL O 33 <DL
06/07/97 1029 0607/9721:30 15 164 247 O 27 <DL
06/07/97 2230 0707971007 17 103 277 O 84 40
0707/97 1207 0707972256 13 150 221 <DL 09 <DL
080797500 0807971700 05 179 88 <DL 13 <DL
0807/97 2008 090797900 15 105 255 <DL 02 <DL
090797 1200 1007971200 11 74 191 02 19 23
1007/97 1315 1007972330 14 86 237 06 15 <DL
11/07/97 018 1207/971330 06 133 102 <DL 03 <DL
11/07/97 1501 120797156 02 34 34 <DL 0 <DL
1207/97 801 1207972044 05 49 88 <DL 40 <DL
1307/97 1000 1307/97 2157 18 234 298 <DL 42 <DL
1407/97 1000 1407972200 09 183 148 02 47 <DL

Forschungsschiff PROFESSOR ALBRECHT PENCK (PAP)
LAGRANGE-Experiment 3.-14.3.1998 Teil 2.

Beginn dbr Enceder SS NS Na K' c& Mg
Probaishme  Probenahme 02 SO2

030398 1533 040398602 16 195 261 O 10 <DL
0403981300 050398602 32 128 528 19 47 74
050398 952 060398859 13 64 221 O 08 27
060398 1446 070398553 34 36 562 08 15 69
0703981703 080398100 03 152 47 O 04 <DL
080398 1420 0903981000 10 134 170 O 09 <DL
0903981212 100398903 06 126 101 O 05 <DL
100398 1257 1003982030 03 35 44 <DL 0 <DL
11/0398 1622 120398253 04 95 64 0 14 <DL
120398 356 1203981600 04 128 62 O 12 <DL
120398 1802 130398607 01 57 24 <DL 04 <DL
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Halbinsel Hel (HEL) 16.6-11.8.1997 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 1.

Halbinsel Hel (HEL) 3.2.-31.3.1998 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 1.

Beginn d Encede NH, HNO; NO; HNOs+ HCI
Probenahme Probenahme NO; +CI
160697 1200 180697 9.00 1009 NV NV 347 632
180697 1200 200697 9.00 1051 NV NV 269 135
200697 1200 220697 900 1811 73 170 243 95
220697 1200 240697 900 1956 NV NV 281 139
240697 1200 260697900 725 NV NV 242 460
260697 1200 280697900 1756 NV NV 333 231
280697 1200 300697 900 2979 NV NV 510 190
300697 1200 020797900 2135 151 306 457 132
0207/97 1200 030797 900 1743 NV NV 1113 116
0307/97 1300 040797 0.00 1472 290 60 350 114
0407/97 1.00 040797 1200 1777 165 70 235 44
0407/97 1300 050797 645 2175 215 0 193 6.9
0507/97 800 0507/97 2115 2299 147 104 251 243
0507/97 2200 060797 700 2823 156 71 227 106
0607/97 800 060797 1105 3568 120 86 206 150
0607/97 1130 060797 2300 1647 125 181 306 205
070797 0:.00 070797 1130 1579 48 114 162 222
0707/97 1230 080797000 790 75 195 270 238
0807/97 6:00 080797 1930 1265 159 78 237 188
0807/97 2000 090797 800 NV 83 NV NV NV

0907/97 9:.00 100797 700 600 37 103 140 241
1007/97 1530 11/07/97 1400 734 37 287 324 161
1107/97 1530 12007/97 1400 1035 54 44 98 115
1207/97 1500 1307/97 9.00 888 72 96 168 114
1307/97 1200 1407/97 900 940 NV NV 176 114
1407/97 1100 1507/97 900 961 74 123 197 6.9
1507/97 1100 1707/97 900 790 NV NV 209 9.1
1707/97 1200 1907/97 9.00 897 54 143 197 170
1907/97 1200 21/07/97 9.00 1091 29 86 115 273
21/07/97 1200 2307/97 900 1779 21 6.5 86 362
2307/97 1200 2507/97 900 3045 NV NV 173 72
2507/97 1200 2707/97900 3220 119 388 506 104
27/07/97 1200 2907/97 900 1212 84 233 318 390
2907/97 1200 3107/97 900 1457 NV NV 396 142
31/07/97 1200 020897 9.00 2163 137 6.7 205 128
020897 1200 040897 9.00 2340 68 316 383 98
040897 1200 060897 900 NV 106 236 342 129
060897 1200 080897 9.00 2245 53 134 187 97
080897 1200 100897900 2698 106 106 212 38
100897 1200 11/0897 9.00 2258 114 11 125 22

Beginn d Encede NH, HNO; NO; HNOs+ HCI
Probenahme Probenahme NO; +CI
03/02/98 1200 050298900 941 201 715 917 448
050298 1200 070298900 600 157 824 981 5K0
070298 1200 090298900 2302 101 1216 1317 681
090298 1200 11/02/989.00 1669 228 1076 1304 418
110298 1200 130298900 1523 129 688 816 270
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Halbinsel Hel (HEL) 16.6.-11.8.1997 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 2.

Beginn dbr Enceder SS NS Na K' c& Mg
Probaishme  Probenahme 02 SO2

1606/97 1200 180697900 36 142 593 18 60 70
1806/97 1200 200697900 10 199 164 12 56 23
200697 1200 220697900 06 331 92 16 85 21
220697 1200 240697900 05 410 85 24 37 15
240697 1200 260697900 25 183 422 15 39 54
260697 1200 280697900 14 544 237 25 104 39
280697 1200 300697900 08 735 140 38 144 36
300697 1200 020797900 06 455 102 24 121 27
0207/97 1200 030797900 04 321 63 08 36 <DL
0307/97 1300 040797000 05 361 78 03 25 <DL
0407/97 1:00 0407971200 01 322 10 06 40 <DL
0407/97 1300 050797645 06 80 96 20 63 <DL
050797 800 0507972115 12 467 202 17 24 <DL
0507/97 2200 060797700 07 818 116 05 04 <DL
0600797 800 0607971105 10 357 162 O 25 <DL
0600797 11:30 0607972300 17 362 281 01 43 <DL
07/0797 0:00 0707971130 17 174 282 06 139 57
070797 1230 080797000 19 229 321 14 44 <DL
0807/97 600 0807971930 05 193 89 <DL 46 <DL
0807/97 2000 090797800 NV NV NV NV NV <DL
090797 900 100797700 15 77 243 <DL 29 28
1007/97 1530 1107971400 13 142 210 O 43 26
11/07/97 1530 1207971400 05 117 92 <DL 13 <DL
12/07/97 1500 130797900 08 137 133 O 57 <DL
1307/97 1200 140797900 07 216 122 09 122 36
1407/97 11:00 150797900 05 232 76 20 133 29
1507/97 11:00 170797900 05 173 89 22 224 51
1707/97 1200 190797900 08 179 137 28 180 45
1907/97 1200 210797 %00 15 264 246 27 171 61
2107/97 1200 230797900 22 257 359 24 74 51
2307/97 1200 250797900 03 223 57 18 22 10
2507/97 1200 270797900 05 556 87 20 45 14
2707/97 1200 290797900 21 304 345 19 50 45
2907/97 1200 310797900 11 254 176 17 38 21
310797 1200 020897900 05 321 90 16 38 11
020897 1200 040897900 08 311 131 13 38 18
040897 1200 060897900 06 269 101 12 36 15
060897 1200 080897900 06 284 101 26 124 40
080897 1200 100897900 01 288 12 35 96 24
1008971200 120897900 O 108 04 17 169 45

Halbinsel Hel (HEL) 3.2.-31.3.1998 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 2.

Beginn dbr Enceder SS NS Na K' c& Mg
Probaishme  Probenahme 02 SO2

0302981200 050298900 17 357 287 31 22 33
0502981200 070298900 23 461 390 32 23 43
0702981200 090298900 31 394 522 55 32 53
0902981200 110298900 16 457 264 34 60 31
110298 1200 130298900 08 464 142 23 33 15
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11 Anhang: Atmosphérische Konzentrationen

Halbinsel Hel (HEL) 3.2.-31.3.1998 Atmosphérische Konzentrationen,
Fortsetzung Teil 1.

Hoburg/Gotland (HOB) 16.6.-11.8.1997 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 1.

Beginn d Encede NH, HNO; NO; HNOs+ HCI
Probenahme Probenahme NO; +CI
130298 1200 150298 9.00 961 56 686 741 516
150298 1200 1702/98 9.00 687 58 797 855 336
170298 1200 190298900 877 132 667 799 452
190298 1200 21/0298 9.00 3046 220 1566 1787 439
21/02/98 1200 230298 900 2617 122 1561 1682 499
2302/98 1200 250298 9.00 590 46 268 314 457
2502/98 1200 270298900 1631 204 1102 1305 503
27/02/98 1200 010398900 719 59 339 398 538
012/0398 1200 030398 9:00 172 34 132 166 545
030398 1200 040398900 645 54 390 444 426
040398 2000 050398 1200 137 71 274 346 702
050398 1200 0603981800 36 29 7.0 99 396
060398 21:00 070398 1107 4.1 54 204 258 988
070398 1200 0703982245 9.6 36 292 329 691
080398 1600 0903981130 31 40 0 39 290
090398 1330 100398 1130 157 55 71 126 356
110398 1315 12003/98 1:00 19 103 146 248 474
120398 200 12003981400 O 63 199 262 399
120398 1600 130398 4:00 0 97 145 241 378
130398 1200 140398 6:00 183 87 227 314 483
140398 700 150398 9:00 0 29 56 85 423
150398 1200 170398 9.00 749 02 472 474 312
170398 1200 190398900 866 157 539 696 601
190398 1200 21/0398 9.00 396 32 69 101 451
210398 1200 230398900 331 71 106 177 188
230398 1200 250398 9.00 NV 89 NV NV NV

250398 1200 270398900 1398 229 635 864 343
270398 1200 290398900 1592 128 965 1093 521
290398 1200 310398900 NV 134 747 881 334

Beginn d Encede NH, HNO; NO; HNOs+ HCI
Probenahme Probenahme NO; +CI
160697 1308 180697 949 470 55 55 110 130
1806/97 1205 200697 9.00 622 78 158 235 53
200697 1226 220697905 749 108 126 234 103
220697 1405 240697 930 NV 194 NV NV NV

240697 1207 260697 913 494 164 183 347 316
260697 1219 280697 915 NV 93 NV NV NV

280697 1435 300697 904 1154 151 237 387 7.0
300697 1201 020797 906 NV 89 NV NV NV

02/07/97 1201 0307/97 922 NV 297 NV NV NV

03/07/97 1307 030797 2138 970 1021 54 1075 7.0
0407/97 414 050797 917 1177 283 452 735 54
0507/97 1116 0607/97 9:03 745 307 120 427 38
0607/97 1202 070797901 454 153 83 236 43
0707/97 1155 070797 2003 378 249 88 338 56
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Halbinsel Hel (HEL) 3.2.-31.3.1998 Atmosphérische Konzentrationen,
Fortsetzung, Teil 2.

Beginn dbr Enceder SS NS Na K' c& Mg
Probaishme  Probenahme 02 SO2

130298 1200 150298900 16 383 271 39 41 30
150298 1200 170298900 13 299 210 26 49 25
170298 1200 190298900 19 290 322 19 27 36
190298 1200 210298900 13 754 220 37 88 28
210298 1200 230298900 14 606 236 78 48 27
230298 1200 250298900 16 170 259 16 34 31
2502098 1200 270298900 25 519 413 25 57 48
270298 1200 010398900 25 230 410 15 39 50
0103981200 030398900 24 77 405 11 18 48
0303981200 040398900 13 202 211 13 23 27
0403982000 0503981200 27 114 457 07 31 57
0503981200 0603981800 12 40 204 05 12 24
0603982100 0703981107 35 82 581 21 44 70
0703981200 0703982245 18 143 297 03 24 <DL
0800398 1600 0903981130 O 0 <DL <DL 0 <DL
0903981330 1003981130 10 131 159 06 26 <DL
11/0398 1315 1203981:00 05 89 85 0 16 <DL
120398 200 1203981400 04 70 71 O 28 <DL
120398 1600 130398400 03 67 42 O 32 <DL
130398 1200 140398600 11 128 190 04 26 <DL
140398 700 150398900 14 112 241 05 12 25
1503981200 170398900 08 298 132 25 25 <DL
17/0398 1200 190398900 27 517 442 40 35 46
190398 1200 210398900 17 63 276 13 24 25
2103981200 230398900 07 161 121 09 17 15
2303981200 250398900 NV NV NV NV NV NV
2503981200 270398900 07 531 122 60 53 13
270398 1200 290398900 21 448 348 37 41 43
2903981200 310398900 06 680 103 46 45 12

Hoburg/Gotland (HOB) 16.6.-11.8.1997 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 2.

Beginn dbr Enceder SS NS Na K' c& Mg
Probaishme  Probenahme 02 SO2

1606/97 1308 180697949 08 52 136 03 16 15
1806/97 1205 200697900 06 174 96 09 21 11
200697 1226 220697905 07 207 123 13 47 20
220697 1405 240697930 NV NV NV NV NV NV
240697 1207 260697913 22 160 368 17 19 41
260697 1219 280697915 NV NV NV NV NV NV
2800697 1435 300697904 05 412 85 25 190 42
3006971201 020797906 NV NV NV NV NV NV
020797 1201 030797922 NV NV NV NV NV NV
0307/97 1307 0307972138 0 536 03 0 15 <DL
0407/97 414 050797917 02 503 30 07 17 <DL
0507/97 1116 060797903 03 333 46 07 24 <DL
06/07/97 1202 070797901 03 225 44 O 16 <DL
07/07/97 1155 0707972003 02 150 29 O 33 <DL
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11 Anhang: Atmosphérische Konzentrationen

Hoburg/Gotland (HOB) 16.6.-11.8.1997 Atmosphérische Konzentrationen,
Fortsetzung, Teil 1.

Hoburg/Gotland (HOB) 3.2.-31.3.1998 Atmosphérische Konzentrationen, Tell 1.

Beginn d Encede NH, HNO; NO; HNOs+ HCI
Probenahme Probenahme NO; +CI
07/07/97 2300 080797 1005 539 231 65 295 16
0807/97 1216 090797 600 NV 137 NV NV NV

090797 735 100797900 214 44 71 115 108
100797 1011 11/07/97 9:32 273 6.0 58 118 89
1107/97 1203 1207/97 900 295 7.8 71 149 6.2
1207/97 1104 130797905 509 119 58 177 42
1307/97 1101 140797859 399 112 76 187 51
1407/97 1116 1507/97 9.07 624 85 133 219 42
1507/97 1117 160797909 339 281 95 375 59
1607/97 1130 1807/97 904 481 144 136 279 48
1807/97 1212 2007/97 9:02 640 82 95 177 7.8
2007/97 11.02 2207/97 920 NV 86 113 200 72
220797 1107 240797615 785 162 168 330 83
2407/97 1406 260797915 772 227 147 375 50
2607/97 11.07 2807/97 9:21 723 218 151 369 144
2807/97 1200 3007/97 900 345 38 126 164 312
300797 1220 01/0897905 729 158 210 368 152
010897 1206 030897 1019 766 159 180 339 6.6
030897 1203 050897905 883 337 0 271 6.3
050897 1203 070897905 795 110 108 218 55
070897 1200 090897 9.01 709 97 114 212 36
090897 1315 11/0897 9:12 726 320 180 500 19

Beginn d Encede NH, HNO; NO; HNOs+ HCI
Probenahme Probenahme NO; +CI
030298 1652 050298918 315 241 123 364 177
0502/98 1207 070298 910 494 49 556 604 348
070298 1210 090298902 1293 186 837 1023 410
090298 1205 11/02/98 9.05 1006 66 921 987 411
110298 1200 130298 9.00 535 33 493 526 144
1302/98 1208 1502/98 9:13 152 26 116 142 169
1502/98 1203 1702/98 9.02 906 26 719 745 178
170298 1200 1902/98 9:.05 174 0 250 250 302
190298 1202 21/0298 1130 1721 114 933 1047 233
21/02/98 1204 230298 9.01 2255 99 1668 1767 341
2302/98 1158 2502/98 9:02 148 35 147 181 437
2502/98 1205 270298 901 1253 79 640 720 469
27/02/98 1200 010398906 355 27 183 210 5h1
010398 1217 020398 1437 36 21 20 41 357
020398 1537 030398 9:11 2.3 54 17 71 299
030398 1215 040398 9:10 29 26 152 178 233
040398 1200 050398 9.04 94 22 163 186 305
050398 1206 060398 9:02 52 38 31 69 296
060398 1201 070398 9.01 41 38 39 77 334
070398 1403 080398 5.02 16 6.6 72 138 343
080398 6:02 090398 6:00 13 6.4 56 120 251
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Hoburg/Gotland (HOB) 16.6.-11.8.1997 Atmosphérische Konzentrationen,
Fortsetzung, Teil 2.

Beginn dbr Enceder SS NS Na K' c& Mg
Probaishme  Probenahme 02 SO2

07/07/97 2300 0807/971005 01 234 24 O 24 <DL
0807/97 1216 090797600 NV NV NV NV NV NV
090797 735 100797900 02 90 31 03 44 <DL
1007/97 1011 120797932 05 163 91 02 10 <DL
11/07/97 1203 120797900 04 120 71 O 14 <DL
12/07/97 11:04 130797905 03 175 46 02 25 <DL
1307/97 11:01 140797859 03 221 57 02 64 <DL
1407/97 11:16 150797907 03 207 49 30 178 28
1507/97 11:17 160797909 04 124 66 11 83 <DL
1607/97 11:30 180797904 04 188 63 17 206 38
1807/97 1212 200797902 05 159 88 15 112 24
2007/97 1102 220797920 06 227 92 18 142 25
2207/97 1107 240797615 04 238 74 39 174 39
2407/97 1406 260797915 02 256 37 13 66 11
26007/97 1107 280797921 09 304 158 14 55 21
2807/97 1200 300797900 19 85 315 08 34 38
300797 1220 010897905 11 246 191 14 24 25
010897 1206 0308971019 06 260 94 12 43 19
030897 1203 050897905 04 405 65 11 32 11
050897 1203 070897905 04 255 71 17 69 16
070897 1200 090897901 01 135 16 06 54 11
090897 1315 110897912 01 310 17 25 135 27

Hoburg/Gotland (HOB) 3.2.-31.3.1998 Atmosphérische Konzentrationen, Tell 2.

Beginn dbr Enceder SS NS Na K' c& Mg
Probaishme  Probenahme 02 SO2

0302981652 050298918 11 305 18 17 06 20
050298 1207 070298910 19 185 320 18 10 36
070298 1210 090298902 27 173 448 29 20 51
0902981205 110298905 20 452 330 20 09 37
110298 1200 130298900 05 172 88 06 03 <DL
130298 1208 150298913 11 82 191 07 05 20
150298 1203 170298902 08 170 142 14 06 14
170298 1200 190298905 19 86 324 11 12 37
190298 1202 2102981130 12 560 193 18 16 22
210298 1204 230298901 18 455 307 35 22 35
230298 1158 250298902 26 99 438 13 23 49
250298 1205 270298901 28 498 460 18 21 51
270298 1200 010398906 26 99 432 15 16 51
0103981217 0203981437 10 14 170 11 03 19
0203981537 030398911 06 60 102 13 05 <DL
030398 1215 040398910 03 59 55 11 0 <DL
040398 1200 050398904 08 96 137 14 18 <DL
0503981206 060398902 07 16 113 12 06 <DL
0603981201 070398901 10 24 163 13 02 <DL
07/0398 1403 080398502 08 37 128 15 04 <DL
080398602 090398600 05 83 85 22 14 <DL
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Hoburg/Gotland (HOB) 3.2.-31.3.1998 Atmosphérische Konzentrationen,
Fortsetzung, Teil 1.

Kap Arkona (KAP) 16.6.-11.8.1997 Atmosphérische Konzentrationen, Tell 1.

Beginn d Encede NH, HNO; NO; HNOs+ HCI
Probenahme Probenahme NO; +CI
090398 1002 100398 9:00 10 58 0.7 66 261
100398 11:00 11/03/98 9:19 0 54 89 144 238
110398 1200 12003/98 0:16 0 58 0 36 387
120398 1:25 120398 1000 22 159 0 150 5K7
120398 1110 1203982300 O 109 08 117 390
130398 000 1303981010 131 306 51 357 467
130398 1209 140398 9.01 32 6.2 62 124 337
140398 1200 1503/98 9:00 74 49 34 82 233
150398 1200 170398 9.01 351 85 173 258 191
170398 1206 190398 9.04 385 77 328 404 395
190398 1232 21/03/98 9:28 48 22 31 53 299
21/0398 1205 230398 9.03 255 76 123 198 158
230398 1201 250398919 524 138 106 244 134
250398 1213 270398915 872 150 419 569 264
270398 1205 290398905 493 79 306 385 206
290398 1202 310398907 504 188 182 370 146

Beginn d Encede NH, HNO; NO; HNOs+ HCI
Probenahme Probenahme NO; +CI
1606/97 1230 1806/97 9.00 1400 47 304 351 644
1806/97 1435 200697900 1225 246 399 645 300
200697 1200 220697 900 1555 145 320 465 122
220697 1200 240697 900 1147 88 229 317 199
240697 10600 260697 900 NV 41 NV NV NV

260697 1200 2806/97 9.00 1974 b5 348 403 505
280697 1200 300697900 2065 137 368 505 218
300697 1200 0207/97 900 2179 NV NV 1020 9.7
0207/97 1200 030797 1030 1250 330 358 687 106
0307/97 1200 040797900 1710 448 649 1097 53
0407/97 1200 050797900 1370 506 769 1275 102
0507/97 1200 060797900 1330 478 637 1115 175
0607/97 1200 070797900 1343 149 585 734 373
0707/97 1200 0807/97 900 NV 208 NV NV NV

0807/97 1200 090797900 629 112 409 521 531
090797 1200 100797900 702 131 180 311 225
1007/97 1200 112/07/97900 831 182 140 322 84
1107/97 1200 1207/97900 906 149 105 254 75
1207/97 1200 1307/97900 976 125 135 260 97
1307/97 1400 1407/97 300 1078 215 114 330 94
1407/97 1200 150797000 790 137 115 253 106
1507/97 1200 1707/97 9.00 837 70 156 226 177
1707/97 1200 1907/97 900 1104 39 191 231 380
1907/97 1200 21/07/97 900 707 51 208 259 417
21/07/97 1200 2307/97 900 1100 83 240 323 172
2307/97 1200 250797 900 1202 173 323 496 7.7
2507/97 1200 2707/97 9:.00 2241 NV NV 1404 106
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Hoburg/Gotland (HOB) 16.6.-11.8.1997 Atmosphérische Konzentrationen,
Fortsetzung, Teil 2.

Beginn dbr Enceder SS NS Na K' c& Mg
Probaishme  Probenahme 02 SO2

0903981002 100398900 05 74 83 12 10 <DL
100398 11:00 120398919 08 34 126 20 15 <DL
11/0398 1200 120398016 02 16 29 <DL 16 <DL
120398 1:25 1203981000 04 47 60 <DL 30 <DL
120398 1110 1203982300 03 59 44 <DL 04 <DL
130398 0:00 1303981010 03 168 54 0 29 <DL
130398 1209 140398901 09 50 146 O 09 <DL
140398 1200 150398900 04 95 61 O 12 <DL
150398 1200 170398901 08 171 126 08 08 12
170398 1206 190398904 20 200 326 14 10 32
190398 1232 210398928 12 27 207 02 10 21
2103981205 230398903 06 120 107 06 16 11
2303981201 250398919 03 257 53 08 13 <DL
2503981213 270398915 11 293 176 26 26 17
270398 1205 290398905 07 214 111 10 03 13
2903981202 310398907 02 345 41 15 06 <DL

Beginn dbr Enceder SS NS Na K' c& Mg
Probaishme  Probenahme 02 SO2

1606/97 1230 180697900 37 109 623 19 68 71
1806/97 1435 200697900 22 313 370 14 87 29
200697 1200 220697900 07 449 119 16 63 17
220697 1200 240697900 13 202 209 19 33 26
240697 1000 260697900 NV NV NV NV NV NV
2610697 1200 280697900 35 656 579 31 101 7.3
280697 1200 300697900 14 690 235 32 83 34
300697 1200 020797900 05 427 89 26 65 15
020797 1200 0307971030 03 401 45 14 79 <DL
0307/97 1200 040797900 03 584 46 24 94 <DL
0407/97 1200 050797900 06 426 102 19 172 <DL
0507/97 1200 060797900 14 438 231 17 190 31
060797 1200 070797900 31 404 515 19 188 63
070797 1200 080797900 NV NV NV NV NV NV
0807/97 1200 090797900 37 110 623 15 203 74
090797 1200 100797900 17 108 286 06 115 34
1007/97 1200 120797900 05 144 81 13 84 22
11/07/97 1200 120797900 05 194 91 09 128 <DL
12/07/97 1200 130797900 07 160 113 06 193 <DL
1307/97 1400 140797300 05 299 88 08 209 <DL
1407/97 1200 150797000 05 268 77 08 331 <DL
1507/97 1200 170797900 11 180 176 19 401 42
1707/97 1200 190797 %00 23 229 389 25 339 63
1907/97 1200 210797 %00 27 206 453 21 176 68
2107/97 1200 230797900 13 346 218 27 148 43
2307/97 1200 250797900 05 352 82 20 133 17
2507/97 1200 270797900 09 910 143 40 119 24

Kap Arkona/Rigen (KAP) 16.6.-11.8.1997 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 2.
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11 Anhang: Atmosphérische Konzentrationen

Kap Arkona (KAP) 16.6.-11.8.1997 Atmosphérische Konzentrationen,
Fortsetzung, Teil 1.

Kap Arkona (KAP) 3.2.-31.3.1998 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 1.

Beginn d Encede NH, HNO; NO; HNOs+ HCI
Probenahme Probenahme NO; +CI
27/07/97 1200 2907/97 9.00 NV 72 NV NV NV

2907/97 1200 3107/97 900 1024 140 304 445 134
3107/97 1200 020897900 812 163 345 508 248
020897 1200 040897 904 1523 265 437 702 9.0
040897 1202 060897 907 1230 285 267 55k2 175
060897 1203 080897 853 1225 85 219 304 244
080897 1212 100897 902 1152 128 193 321 108

Beginn d Encede NH, HNO; NO; HNOs+ HCI
Probenahme Probenahme NO; +CI
03/02/98 1200 050298900 1636 102 1120 1222 543
050298 1200 070298 9.00 2246 45 1491 1536 469
070298 1200 090298 9.00 1680 75 1095 1170 540
090298 1200 11/02/989.00 2473 120 1186 1306 372
110298 1200 1302/98 9.00 1988 50 1234 1284 400
130298 1200 150298900 1160 141 1841 1982 423
1502/98 1200 1702/98 9.00 2049 38 1287 1325 453
170298 1200 190298 9.00 2171 99 1732 1831 579
190298 1200 21/0298 9.00 4821 NV NV 2847 456
21/02/98 1200 230298 9.00 2483 97 1439 1537 411
2302/98 1200 250298 900 1113 12 618 631 581
2502/98 1200 270298 9.00 3163 73 1569 1643 644
27/02/98 1200 010398 900 1239 18 238 256 722
01/0398 1200 030398 9.00 1069 17 361 378 922
030398 1500 040398600 893 36 468 504 399
040398 1200 050398 600 1059 35 288 323 705
050398 9:00 060398900 448 39 261 300 434
060398 1400 070398 200 282 6.2 79 142 1294
070398 1730 080398 9:00 84 59 72 131 502
080398 1200 090398 9:00 9.0 52 59 112 768
090398 1200 100398 9:00 6.7 85 138 224 535
100398 1200 11/03989.00 428 114 244 358 353
110398 1200 120398900 830 105 527 632 422
120398 1200 130398 9.00 605 73 520 593 583
130398 1200 140398 9.00 1791 36 267 302 716
140398 1200 150398 9.00 2152 42 248 290 676
150398 1200 170398 9.00 1111 18 592 610 226
170398 1200 190398 9.00 1665 20 426 446 778
190398 1200 21/0398 9.00 393 48 122 170 760
210398 1200 230398900 358 61 172 233 443
230398 1200 250398900 838 175 248 423 273
250398 1200 270398 9.00 2428 96 882 977 246
270398 1200 290398 9.00 2466 6.6 1270 1336 754
290398 1200 310398 930 2490 87 1014 1101 442
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Kap Arkona/Riugen (KAP) 16.6.-11.8.1997 Atmosphérische Konzentrationen,

Fortsetzung, Teil 2.

Beginn dbr Enceder SS NS Na K' c& Mg
Probaishme  Probenahme 02 SO2

27/07/97 1200 290797900 NV NV NV NV NV NV
2907/97 1200 310797900 11 222 191 18 49 25
310797 1200 020897900 19 220 318 21 49 39
020897 1200 040897904 07 365 118 18 112 20
040897 1202 060897907 11 358 178 23 119 27
060897 1203 080897853 18 265 306 27 175 50
080897 1212 100897902 07 319 117 31 209 37

Kap Arkona/Riugen (KAP) 3.2.-31.3.1998 Atmosphérische Konzentrationen, Tell 2.

Beginn dbr Enceder SS NS Na K' c& Mg
Probaishme  Probenahme 02 SO2

030298 1200 050298900 29 305 485 29 30 54
0502981200 070298900 13 627 217 30 25 24
070298 1200 090298900 35 376 585 34 36 66
0902981200 110298900 21 477 358 38 42 39
110298 1200 130298900 14 594 240 27 19 25
130298 1200 150298900 11 542 187 35 16 20
150298 1200 170298900 21 296 355 31 35 39
170298 1200 190298900 27 404 442 24 30 49
190298 1200 210298900 15 836 245 33 39 29
210298 1200 230298900 17 422 282 30 37 30
230298 1200 250298900 29 238 492 19 26 53
2502098 1200 270298900 32 566 527 23 31 59
270298 1200 010398900 33 143 553 19 29 68
0103981200 030398900 42 113 709 22 22 83
030398 1500 040398600 08 199 137 16 07 <DL
0403981200 050398600 27 123 457 32 51 62
050398900 060398900 17 53 286 15 13 34
0603981400 070398200 56 26 931 83 29 108
0703981730 080398900 18 126 295 21 03 31
0803981200 090398900 31 63 520 24 67 61
0903981200 100398900 21 34 353 20 46 40
1003981200 110398900 10 86 161 17 23 <DL
11/0398 1200 120398900 06 245 107 16 73 <DL
120398 1200 130398900 22 161 373 16 68 44
130398 1200 140398900 31 81 512 09 18 60
140398 1200 150398900 28 12 469 05 31 52
150398 1200 170398900 10 145 174 17 15 20
170398 1200 190398900 43 132 719 31 37 83
190398 1200 210398900 45 47 756 17 50 86
2103981200 230398900 20 76 328 09 26 39
2303981200 250398900 12 4Q9 207 15 20 24
2503981200 270398900 06 494 99 31 105 22
270398 1200 290398900 44 229 733 34 23 83
2903981200 310398930 16 516 270 49 59 35
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11 Anhang: Atmosphérische Konzentrationen

Dunengtation Preila (PRE) 16.6.-11.8.1997 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 1.

Dunengtation Preila (PRE) 3.2.-31.3.1998 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 1.

Beginn d Encede NH, HNO; NO; HNOs+ HCI
Probenahme Probenahme NO; +CI
11/06/97 1300 1200697 1000 1578 NV NV 455 58
160697 1300 180697 1000 638 33 463 496 992
1806/97 1300 200697 1000 294 47 198 245 261
200697 1300 220697 1000 825 16 93 109 56
220697 1300 240697 1000 937 24 181 205 120
240697 1300 260697 1000 351 20 297 318 1066
260697 1300 2806/97 1000 1134 23 200 224 140
280697 1300 300697 1000 1607 23 222 245 35
300697 1300 020797 1000 1715 26 216 242 330
0207/97 1300 040797 1000 966 181 857 1038 229
0407/97 1300 050797 1000 865 229 186 415 88
0507/97 1200 060797 1000 784 198 117 315 147
0607/97 1200 070797 1000 677 85 89 174 39
0707/97 1200 080797 1000 529 50 147 197 505
0807/97 1200 090797 1000 444 66 134 199 432
0907/97 1200 100797 1000 110 26 74 100 840
1007/97 1130 10Q07/97 1500 O 54 86 141 593
1007/97 1630 11/07/97 1500 163 29 86 115 595
1107/97 1630 1207/97 1500 178 51 96 147 437
1207/97 1630 1307/97 1000 420 32 86 118 344
1307/97 1200 1407/97 1000 436 39 94 132 169
1407/97 1200 1507/97 1000 395 146 30 176 81
1507/97 1200 1707/97 1000 465 37 166 203 76
1707/97 1200 1907/97 1000 695 55 94 150 40
1907/97 1200 21/07/97 1000 771 43 60 103 46
21/07/97 1200 2307/97 1000 699 4.6 84 130 137
2307/97 1200 2507/97 1000 655 46 102 148 84
2507/97 1300 2707/97 1000 779 113 170 284 22
27/07/97 1300 2907/97 1000 686 140 204 343 1079
2907/97 1300 3107/97 1000 491 108 215 323 646
31/07/97 1300 020897 1000 888 83 141 224 120
020897 1300 040897 1000 727 230 241 471 167
040897 1300 060897 1000 634 150 79 230 104
060897 1300 080897 1000 865 7.0 88 158 9.2
080897 1300 100897 1000 890 89 123 213 32
100897 1300 11/08/97 1000 1058 80 183 234 31

Beginn d Encede NH, HNO; NO; HNOs+ HCI
Probenahme Probenahme NO; +CI
03/02/98 1300 050298 1000 704 145 467 613 713
0502/98 1300 070298 1000 402 42 418 460 966
070298 1300 090298 1000 1910 99 1182 1281 971
090298 1300 11/02/98 1000 1809 125 1395 1520 922
11/02/98 1300 1302/98 1000 1138 87 1077 1163 827
1302/98 1300 1502/98 1000 208 45 248 293 823
1502/98 1300 1702/98 1000 892 34 845 880 857
1702/98 1300 1902/98 1000 282 19 338 357 681
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Beginn dbr Enceder SS NS Na K' c& Mg
Probaishme  Probenahme 02 SO2

11/06/97 1300 1206971000 NV NV NV NV NV NV
1606/97 1300 1806971000 57 194 958 20 32 28
1806/97 1300 2006971000 14 138 238 07 31 28
200697 1300 2206971000 01 112 18 09 121 22
220697 1300 2406971000 06 280 107 12 15 14
240697 1300 2606971000 60 170 1001 22 35 110
260697 1300 2806971000 08 497 126 12 120 36
280697 1300 3006971000 02 459 35 21 299 50
300697 1300 0207971000 18 439 297 27 209 61
0207/97 1300 0407971000 14 503 239 14 100 45
0407/97 1300 0507971000 02 381 29 22 241 34
050797 1200 0607971000 06 448 106 64 166 38
060797 1200 0707971000 01 269 16 10 184 36
0707/97 1200 0807971000 25 235 420 248 215 77
080797 1200 0907971000 25 209 417 13 48 47
090797 1200 1007971000 51 37 853 16 63 99
1007/97 11:30 1007971500 25 83 423 <DL 0 <DL
1007/97 1630 1207971500 38 146 629 13 20 68
11/07/97 1630 1207971500 23 105 378 11 46 45
1207/97 1630 1307971000 17 160 286 29 121 49
1307/97 1200 1407971000 08 155 136 15 188 52
1407/97 1200 1507971000 03 208 56 16 145 45
1507/97 1200 1707971000 05 198 76 28 295 69
1707/97 1200 1907971000 01 192 13 15 311 69
1907/97 1200 2107971000 02 257 28 22 200 50
2107/97 1200 2307971000 07 256 110 25 117 39
2307/97 1200 2507971000 04 180 75 15 51 22
2507/97 1300 2707971000 01 279 21 10 36 <DL
27/07/97 1300 2907971000 63 347 105 29 50 182
2907/97 1300 3107971000 37 230 615 17 36 70
310797 1300 0208971000 05 290 90 21 110 29
020897 1300 0408971000 12 346 205 14 54 37
040897 1300 0608971000 04 260 74 29 72 24
060897 1300 0808971000 03 213 49 20 175 47
080897 1300 100897 1000 1017 -746 16966 53 144 19
100897 1300 1208971000 02 381 28 36 181 39

Beginn dbr Enceder SS NS Na K' c& Mg
Probaishme  Probenahme 02 SO2

030298 1300 0502981000 44 305 741 39 34 81
050298 1300 0702981000 61 226 1022 34 36 116
070298 1300 0902981000 53 403 889 53 39 98
090298 1300 1102981000 56 473 929 43 38 106
11/0298 1300 1302981000 44 441 739 30 28 79
130298 1300 1502981000 45 150 743 22 31 82
150298 1300 1702981000 45 237 754 33 36 85
170298 1300 1902981000 37 193 614 18 26 67

Dunengtation Preila (PRE) 16.6.-11.8.1997. Atmosphérische Konzentrationen, Teil 2.

Dunengtation Preila (PRE) 3.2.-31.3.1998 Atmosphérische Konzentrationen, Teil 2.
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11 Anhang: Atmosphérische Konzentrationen

Dunengtation Preila (PRE) 3.2.-31.3.1998 Atmosphérische Konzentrationen,

Fortsetzung, Teil 1.

Beginn d Encede NH, HNO; NO; HNOs+ HCI
Probenahme Probenahme NO; +CI
190298 1300 21/0298 1000 3034 139 1813 1952 1021
21/02/98 1300 230298 1000 2563 66 1732 1799 813
2302/98 1300 250298 1000 349 46 301 347 1009
2502/98 1300 2702981000 1236 133 752 885 1104
27/02/98 1300 010398 1000 673 35 370 405 1299
01/0398 1300 0303981000 69 20 98 118 1073
030398 1300 040398 1000 335 37 407 444 608
040398 1300 040398 2130 273 40 345 386 1702
040398 2300 050398 1500 6.6 42 290 332 1221
050398 1900 0603981900 3.3 31 104 134 394
070398 0:00 070398 9:45 37 56 6.8 124 1545
070398 1300 080398 3.00 81 30 204 234 442
080398 1300 090398 1041 419 78 154 231 232
090398 1300 100398 1000 13 7.0 46 115 735
100398 1300 11/0398 1000 O 23 47 71 355
110398 1300 1200398 1000 105 35 132 167 250
120398 1300 130398 1000 81 88 94 182 251
130398 1300 140398 1000 83 119 98 217 880
140398 1300 150398 1000 35 25 58 83 477
150398 1300 170398 1000 413 68 152 221 144
170398 1300 190398 1000 954 78 419 497 672
190398 1300 21/0398 1000 7.5 14 5.6 70 667
21/0398 1300 230398 1000 460 41 219 260 139
230398 1300 250398 1000 266 77 178 255 195
250398 1300 2703981000 105 170 526 696 261
270398 1300 290398 1000 1191 54 846 900 358
290398 1300 3103981000 1791 131 594 725 247
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Dunengtation Preila (PRE) 3.2.-31.3.1998 Atmosphérische Konzentrationen,
Fortsetzung, Teil 2.

Beginn dbr Enceder SS NS Na K' c& Mg
Probaishme  Probenahme 02 SO2

190298 1300 2102981000 47 762 785 40 37 88
210298 1300 2302981000 41 637 691 74 62 78
230298 1300 2502981000 52 191 871 24 34 97
250298 1300 2702981000 65 401 1084 34 29 121
2700298 1300 01/03981000 74 212 1234 34 50 143
0103981300 0303981000 53 45 877 24 37 106
0303981300 0403981000 24 154 396 21 14 47
0403981300 0403982130 66 244 1107 66 179 151
0403982300 0503981500 60 100 993 35 45 121
0503981900 0603981900 18 77 303 38 23 29
070398 0:00 070398945 69 24 1145 41 35 136
0703981300 080398300 12 86 196 22 06 <DL
0803981300 0903981041 05 307 91 22 09 <DL
0903981300 1003981000 28 110 465 21 16 54
100398 1300 1103981000 10 48 172 14 08 <DL
11/0398 1300 1203981000 03 81 55 04 34 <DL
120398 1300 1303981000 03 84 53 04 47 <DL
130398 1300 1403981000 39 119 644 10 30 72
140398 1300 1503981000 17 101 281 O 20 28
150398 1300 1703981000 05 266 91 19 118 12
170398 1300 1903981000 36 446 601 36 33 71
190398 1300 2103981000 37 27 611 12 24 73
210398 1300 2303981000 04 202 60 12 14 <DL
230398 1300 2503981000 08 155 135 26 51 27
250398 1300 2703981000 05 435 81 54 40 15
270398 1300 2903981000 13 499 214 34 17 28
290398 1300 31/03981000 05 778 76 68 47 15
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Anhang: GroRenvertellungen der Aerosolkomponenten

GroRenvertellung der Aerosolkomponenten

Zeittafel zu Mesaungen der Gréenverteilungen.

Beginn Endeder ProbeNr.  Bemekungen

Probenahme Probenahme

300794 1127 010894 830 DB1 keineNH,-Werte verflighar
010894 9:00 030894 8:30 DB 2

030894 954 040894 829 DB3

040894 9:.06 050894 8:27 DB4

050894 9.03 070894 807 DB5

080894 2011 100894 819 DB 6

100894 850 110894 810 DB7

280495 2004 300495 1000 DBS8

300495 1101 010595 2305 DB9

020595 0:.01 020595 2302 DB10

020595 2355 040595 810 DB11

040595 912 050595 1802 DB12

060595 241 070595 2200 DB13

070595 2258 090595 8:05 DB 14

190296 1700 210296 1002 DB15 Interkali brierungin WHA

190296 1700 210296 1002 WHA15

240296 1700 260296 1500 WHA16

270296 1740 290296 1100 WHA17

010396 8:00 020396 2:33 WHA 18

230994 1010 250994 1102 LUB1

250994 1143 270994 1114 LUB2

270994 1234 290994 9:39 LUB3

140995 1807 170995 923 LUB4

170995 1250 200995 1015 LUBS

200995 1300 220995 9:30 LUBG6

220995 1052 240995 952 LUB7

240995 1152 260995 905 LUBS8

260995 1026 280995 9:36 LUB9

160996 1725 180996 843 PRE 1

180996 1023 210996 9.00 PRE 2

210996 1104 240996 904 PRE3

240996 1019 260996 9:36 PRE 4

020797 2120 030797 820 AVH1 LAGRANGE-Expeaimetemit PAP undHEL
030797 2230 040797 2041 AVH2

050797 643 0607.97 6:.00 AVH3 Lahgerét vom Fraunhder Indtitut fr
060797 1845 070797 1802 AVHA4 Toxikdogeund Aerosolforschungin Hannower
070797 2358 090797 430 AVH5

090797 852 100797 9.00 AVH 6

100797 1037 110797 838 AVH7 8 Impaktor-Stufen

110797 1012 120797 2045 AVHS8

130797 1200 150797 000 AVH9

NV NV NV NV AVH 21 LAGRANGE-Expeaimetemit PAP undHEL
040398 1640 050398 830 AVH 22

050398 1352 060398 1322 AVH23 Lahgerét vom Fraunhder Indtitut fr
060398 1642 070398 550 AVH 24 Toxikdogeund Aerasolforschungin Hannower
070398 1952 080398 6:15 AVH 25

080398 1220 090398 9.02 AVH 26

090398 1134 100398 3.00 AVH 27 8 Impaktor-Stufen
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Zeittafel zu Mesaungen der GroRRenverteilungen, Fortsetzung.

Beginn Endeder ProbeNr.  Bemekungen

Probenahme Probenahme

110398 2113 120398 2200 AVH28 SeheErlauterungn in vaheriger Tabele
120398 2300 130398 1100 AVH29

130398 1707 140398 9:.00 AVH 30

030797 1300 040797 1200 HEL1 LAGRANGE-Expeaimetemit PAP undHEL
040797 1300 050797 645 HEL 2

050797 800 060797 7:00 HEL 3 8 Impaktor-Stufen

060797 8:.00 060797 2300 HEL4

070797 0:.00 0807.97 0:00 HEL 5

080797 6:.00 090797 800 HEL 6

090797 9:.00 100797 7:00 HEL 7

100797 1530 110797 1400 HELS

110797 1530 120797 1400 HEL9

120797 1510 130797 900 HEL 10

130797 1200 140797 9.00 HEL 11

140797 11200 150797 9.00 HEL12

030398 1200 040398 9.00 HEL 21 LAGRANGE-Expeaimetemit PAP undHEL
040398 2000 050398 1200 HEL?22

050398 1800 060398 1800 HEL23 8 Impaktor-Stufen

060398 2100 070398 1105 HEL?24

070398 1200 070398 2245 HEL25

080398 1600 090398 1130 HEL26

090398 1330 100398 1125  HEL27

110398 1315 120398 1400 HEL28

120398 1600 130398 4:.00 HEL 29

130398 1200 140398 6:.00 HEL 30

140398 7:.00 150398 9.00 HEL 31

020797 2120 030797 823 PAP1 LAGRANGE-Expeaimetemit PAP undHEL
030797 1638 040797 1500 PAP2

040797 2015 050797 2038 PAP3 Lahgerét vom Fraunhder Indtitut fr
060797 2230 070797 2256 PAP4 Toxikdogeund Aerasolforschungin Hannower
080797 5:.00 090797 9:.00 PAPS5

090797 1200 100797 1200 PAP6 8 Impaktor-Stufen

100797 1322 110797 1330 PAP7

110797 1501 120797 2044 PAPS8

130797 1000 140797 2200 PAP9

030398 1533 040398 6:.02 PAP21 LAGRANGE-Expeaimetemit PAP undHEL
040398 1300 050398 6:.02 PAP 22

050398 952 060398 859 PAP23 Lahgerét vom Fraunhder Indtitut fr
060398 1446 070398 553 PAP24 Toxikdogeund Aerasolforschungin Hannower
070398 1703 080398 1.00 PAP 25

080398 1420 090398 1000 PAP26

090398 1212 100398 9.03 PAP27 8 Impaktor-Stufen

110398 1622 120398 1600 PAP28

120398 1802 130398 6:.07 PAP 29

180398 1505 190398 1256 PAP30 Universta Hamburg

080498 1533 090498 1627 PAP32 Interkali brierungmit AVH 32

140498 1216 150498 1907 PAP33 Interkali briercungmit AVH 33
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Deutsche Bucht (DB) 27.7.-11.8.1994 Gro6lsenvertellung.
Probe Nr. Sufe NH; Na&©° K* C& Mg® C  NO; NSSOf SSSO2

DB 1 1 NV <DL <DL <DL <DL 0.6 04 05 0.0
DB 1 2 NV <DL <DL <DL <DL 05 0.6 0.7 0
DB 1 3 NV <DL <DL <DL <DL 05 0.7 15 0
DB 1 4 NV <DL <DL <DL <DL 05 11 3.7 0
DB 1 5 NV 0.3 03 <DL <DL 05 8 157 0
DB 1 6 NV 0.7 0.7 <DL <DL 0.7 504 137 0
DB 1 7 NV 34 04 <DL 0.3 16 104 105 0.2
DB 1 8 NV 138 0.6 0.8 16 79 116 23 0.8
DB 1 9 NV 130 0.7 17 19 135 105 16 0.8
DB 1 10 NV 5.0 02 <DL 04 35 0.6 0.8 0.3
DB 2 1 NV 0 <DL <DL <DL 05 04 0.3 0
DB 2 2 N <DL <DL <DL <DL 05 04 0.6 0
DB 2 3 NV 0 <DL 23 01 05 0.6 18 0
DB 2 4 NV 01 <DL <DL 01 05 0.6 46 0
DB 2 5 NV 0.3 01 <DL <DL 0.6 09 145 0
DB 2 6 NV 11 03 <DL 01 0.9 19 162 01
DB 2 7 NV 6.2 03 <DL 0.7 16 41 5.7 04
DB 2 8 NV 27.2 0.6 10 21 117 198 20 16
DB 2 9 NV 290 0.6 10 18 157 207 14 17
DB 2 10 NV 7.2 02 <DL 0.8 24 47 10 04
DB 3 1 NV <DL <DL <DL 0.2 10 10 0.7 0
DB 3 2 NV <DL <DL <DL 0.2 10 10 0.7 0
DB 3 3 NV <DL <DL <DL 0.2 11 12 20 0
DB 3 4 NV 01 <DL <DL 0.2 13 25 5.6 0
DB 3 5 NV <DL <DL <DL 0.3 15 101 121 0
DB 3 6 NV <DL <DL <DL <DL 16 6.6 5.6 0
DB 3 7 NV 28 <DL <DL 0.2 14 44 21 0.2
DB 3 8 NV 110 01 <DL 11 28 149 13 0.7
DB 3 9 NV 171 04 14 19 60 213 11 10
DB 3 10 NV 50 <DL <DL 0.5 3.0 42 0.8 0.3
DB 4 1 NV <DL <DL <DL <DL 0.9 0.8 0.8 0
DB 4 2 NV <DL <DL <DL <DL 0.9 11 12 0
DB 4 3 NV <DL <DL <DL 0.3 0.8 13 28 0
DB 4 4 NV <DL <DL <DL <DL 0.9 33 108 0
DB 4 5 NV 0.6 03 <DL <DL 12 145 269 0
DB 4 6 NV 10 05 <DL 0.2 15 146 337 01
DB 4 7 NV 26 <DL <DL 04 16 47 5.7 0.2
DB 4 8 NV 9.6 0.3 16 12 37 106 25 0.6
DB 4 9 NV 125 05 23 16 82 8.6 20 0.7
DB 4 10 NV 35 01 <DL 05 46 22 17 0.2
DB 5 1 NV <DL <DL <DL 01 05 05 04 0
DB 5 2 NV <DL <DL <DL <DL 0.7 05 0.6 0
DB 5 3 NV <DL <DL <DL <DL 05 0.7 15 0
DB 5 4 NV <DL <DL <DL 01 05 0.8 46 0
DB 5 5 NV 01 <DL <DL 01 05 08 138 0
DB 5 6 NV 0.6 02 <DL 01 0.6 11 173 0
DB 5 7 NV 48 01 <DL 05 13 19 48 0.3
DB 5 8 NV 173 04 0.7 18 100 7.7 15 10
DB 5 9 NV 205 05 0.9 23 161 9.8 17 12
DB 5 10 NV 5.7 01 <DL 0.6 5.9 4.0 10 0.3
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Deutsche Bucht (DB) 27.7-11.8.1994 Grol¥enverteilungen, Fortsetzung.

Probe Nr. Sufe NH, Na©° K* Ca& Mg C°  NO; NSSOf SSSO2
DB 6 1 NV <DL <DL <DL <DL 06 06 05 0
DB 6 2 NV <DL <DL <DL <DL 06 05 05 0
DB 6 3 NV <DL <DL <DL <DL 06 06 07 0
DB 6 4 NV <DL <DL <DL <DL 06 06 20 0
DB 6 5 NV <DL <DL <DL <DL 06 07 57 0
DB 6 6 NV 04 <DL <DL <DL 07 08 27 0
DB 6 7 NV 45 <DL <DL 04 27 24 08 03
DB 6 8 NV 154 02 <DL 17 111 52 08 09
DB 6 9 NV 214 03 <DL 24 196 49 04 13
DB 6 10 NV 58 <DL <DL 06 58 11 05 0.3
DB 7 1 NV <DL <DL <DL <DL 11 09 09 0
DB 7 2 NV <DL <DL <DL <DL 10 09 09 0
DB 7 3 NV <DL <DL <DL <DL 10 09 15 0
DB 7 4 NV <DL <DL <DL <DL 11 09 55 0
DB 7 5 NV <DL <DL <DL <DL 13 09 103 0
DB 7 6 NV 02 <DL <DL <DL 19 35 67 0
DB 7 7 NV 29 <DL <DL 03 25 37 19 0.2
DB 7 8 NV 79 02 <DL 13 63 99 14 05
DB 7 9 NV 156 03 <DL 17 115 71 12 09
DB 7 10 NV 48 <DL <DL 05 58 28 10 0.3
Deutsche Bucht (DB) 284.-9.5.1995 GroRRenverteilungen.
Probe Nr. Sufe NH, Na©° K' Ca& Mg® C°  NO; NSSOf SSSO2
DB 8 1 06 05 01 <DL <DL O 02 02 0
DB 8 2 07 0 <DL <DL <DL O 02 02 0
DB 8 3 12 01 0 <DL <DL O 03 04 0
DB 8 4 54 03 01 <DL 02 O 07 20 0
DB 8 5 191 04 05 <DL <DL 04 24 63 0
DB 8 6 74 15 12 04 <DL 10 20 25 0.1
DB 8 7 15 32 01 <DL 04 15 23 05 0.2
DB 8 8 18 101 06 08 <DL 65 53 04 06
DB 8 9 14 123 03 07 16 93 44 04 0.7
DB 8 10 303 38 02 05 04 30 15 03 0.2
DB 9 1 08 02 01 <DL <DL <DL 02 02 0
DB 9 2 08 01 <DL <DL O <DL 03 02 0
DB 9 3 16 02 01 05 <DL <DL 05 05 0
DB 9 4 74 04 04 <DL <DL <DL 35 17 0
DB 9 5 43 05 05 <DL <DL 06 205 77 0
DB 9 6 68 08 05 04 O 12 351 121 0
DB 9 7 104 32 03 07 05 07 90 20 0.2
DB 9 8 52 112 05 14 16 54 105 05 0.7
DB 9 9 22 143 05 16 18 104 71 03 09
DB 9 10 07 43 02 07 06 24 17 02 0.3
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Deutsche Bucht (DB) 284.-9.5.1995 GroRRenverteilungen, Fortsetzung.
Probe Nr. Sufe NH, Na©° K* Ca& Mg C°  NO; NSSOf SSSO2

DB 10 1 0.9 0.3 01 <DL 01 0 04 0.3 0
DB 10 2 14 0.8 06 <DL <DL 0.2 0.7 05 0
DB 10 3 41 04 01 <DL 0 21 0.9 13 0
DB 10 4 20 05 06 <DL 01 0.2 7.3 49 0
DB 10 5 844 15 08 <DL 0 04 348 189 01
DB 10 6 1175 20 09 <DL <DL 11 524 293 01
DB 10 7 214 30 05 0.7 01 04 122 48 0.2
DB 10 8 71 83 04 22 0.6 34 111 11 05
DB 10 9 35 101 04 27 0.8 59 85 0.8 0.6
DB 10 10 20 2.7 0.2 10 0.1 14 29 0.5 0.2
DB 11 1 0.7 0.3 01 <DL <DL 04 04 0.3 0
DB 11 2 11 04 02 <DL <DL 0.2 05 05 0
DB 11 3 52 04 02 <DL <DL 01 10 18 0
DB 11 4 258 0.3 02 <DL 0 0.2 85 6.4 0
DB 11 5 154 11 06 <DL <DL 08 519 255 01
DB 11 6 17711 22 1 05 0 09 859 373 01
DB 11 7 558 14 05 11 0.3 05 32 103 01
DB 11 8 838 29 05 22 05 05 107 17 0.2
DB 11 9 49 38 04 35 10 14 115 13 0.2
DB 11 10 2.6 2.6 05 <DL <DL 0.7 51 0.6 0.2
DB 12 1 0.7 0.2 01 <DL <DL 03 <DL 0.6 0
DB 12 2 10 0.2 01 <DL <DL 0.3 0.6 0.7 0
DB 12 3 29 0.2 01 <DL <DL 04 0.7 13 0
DB 12 4 211 04 01 <DL 0 01 7.0 59 0
DB 12 5 1339 13 05 <DL 01 03 578 329 01
DB 12 6 3030 36 13 05 0.2 11 1477 702 0.2
DB 12 7 1202 26 0.8 0.7 0.3 06 60 273 0.2
DB 12 8 94 34 04 16 0.7 0.6 95 25 0.2
DB 12 9 49 55 05 25 11 21 9.0 11 0.3
DB 12 10 20 2.7 0.2 13 0.5 12 34 0.7 0.2
DB 13 1 05 01 0 <DL <DL 01 <DL 01 0
DB 13 2 0.6 01 01 <DL <DL 01 01 0.2 0
DB 13 3 15 0 0 <DL <DL 0.2 0.2 0.6 0
DB 13 4 53 0.3 02 <DL <DL 0.2 0.3 22 0
DB 13 5 1589 05 01 <DL <DL 01 04 7.2 0
DB 13 6 144 14 02 <DL 0.2 01 0.7 6.8 01
DB 13 7 3.6 6.7 02 <DL 0.7 0.7 44 21 04
DB 13 8 21 139 05 0.6 18 6.7 115 0.8 0.8
DB 13 9 16 185 05 0.7 22 143 95 05 11
DB 13 10 0.8 7.3 02 <DL 0.8 54 26 0.2 04
DB 14 1 0.6 01 0 <DL <DL 0.2 0.2 0.3 0
DB 14 2 0.7 04 02 <DL <DL 0.2 0.2 0.3 0
DB 14 3 19 0.2 0 <DL <DL 01 0.3 0.7 0
DB 14 4 47 05 01 <DL <DL 0.2 04 18 0
DB 14 5 187 20 02 <DL 0 10 19 74 01
DB 14 6 218 19 02 <DL 01 0.8 3.7 82 01
DB 14 7 9.2 9.8 05 <DL 12 5.6 39 40 0.6
DB 14 8 21 207 0.9 0.7 27 186 71 12 12
DB 14 9 0.7 188 06 <DL 26 196 49 0.7 11
DB 14 10 <DL 7.2 02 <DL 0.7 5.1 19 0.3 04
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Westerhever (WHA) 19.2-2.2.1996 Groenvertellungen und

Interkalibrierung (DB15 und WHA15).

Probe Nr. Sufe NH, Na©° K' Ca& Mg C° NO; NSSOf SSSO2
DB 15 1 04 <DL 0 <DL <DL 0 <DL <DL 0
DB 15 2 04 <DL <DL <DL <DL 0 <DL <DL 0
DB 15 3 07 <DL 0 <DL <DL O 01 01 0
DB 15 4 42 <DL 01 <DL <DL 02 09 13 0
DB 15 5 146 02 06 <DL <DL 08 28 51 0
DB 15 6 105 10 05 <DL 01 10 24 36 01
DB 15 7 35 52 02 <DL 06 42 39 08 03
DB 15 8 26 84 02 04 09 78 33 05 05
DB 15 9 16 21 01 <DL 02 22 12 02 01
DB 15 10 18 <DL <DL <DL <DL 01 12 01 0
WHA 15 1 04 01 <DL <DL <DL 0 <DL <DL 0
WHA 15 2 05 <DL 01 <DL <DL <DL <DL <DL 0
WHA 15 3 08 <DL <DL <DL <DL O 01 01 0
WHA 15 4 43 <DL 01 <DL <DL 01 09 13 0
WHA 15 5 143 01 06 <DL O 08 27 51 0
WHA 15 6 97 10 04 <DL 02 11 24 35 01
WHA 15 7 31 56 02 <DL 06 48 38 08 03
WHA 15 8 24 88 02 05 10 111 37 04 05
WHA 15 9 14 34 01 <DL 04 38 11 02 0.2
WHA 15 10 15 02 <DL <DL O 04 08 01 0
WHA 16 1 02 <DL <DL <DL <DL <DL 0 <DL 0
WHA 16 2 04 0 <DL <DL <DL O 01 0 0
WHA 16 3 26 <DL <DL <DL <DL <DL 15 04 0
WHA 16 4 104 O 01 <DL <DL O 67 14 0
WHA 16 5 372 01 05 <DL <DL 08 226 49 0
WHA 16 6 592 02 06 <DL <DL 13 310 91 0
WHA 16 7 189 06 02 <DL 01 06 177 53 0
WHA 16 8 23 15 01 <DL 01 07 28 04 01
WHA 16 9 10 09 O <DL 01 05 13 02 01
WHA 16 10 07 01 0 <DL O 0 05 0 0
WHA 17 1 03 <DL <DL <DL <DL 0 <DL <DL 0
WHA 17 2 04 <DL <DL <DL <DL 0 <DL O 0
WHA 17 3 21 0 <DL <DL <DL O 06 06 0
WHA 17 4 64 <DL 01 <DL <DL O 22 18 0
WHA 17 5 167 <DL 02 <DL <DL 05 71 43 0
WHA 17 6 317 0 02 <DL <DL 13 126 94 0
WHA 17 7 25 13 03 07 01 16 127 95 01
WHA 17 8 127 09 02 05 02 10 61 40 01
WHA 17 9 129 14 03 06 02 15 72 44 01
WHA 17 10 43 32 03 12 05 33 41 38 0.2
WHA 18 1 0.8 0 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 0
WHA 18 2 09 <DL <DL <DL <DL <DL <DL <DL 0
WHA 18 3 12 04 <DL <DL <DL <DL <DL O 0
WHA 18 4 17 03 03 <DL <DL <DL O 03 0
WHA 18 5 31 03 <DL <DL <DL 01 06 08 0
WHA 18 6 22 21 <DL <DL 01 15 03 04 01
WHA 18 7 27 113 03 <DL 13 12 48 0 0.7
WHA 18 8 27 248 07 <DL 32 296 53 04 15
WHA 18 9 <DL 166 05 <DL 12 141 <DL O 1.0
WHA 18 10 07 12 02 <DL O 05 <DL 0 01




186 Anhang: GroRenvertellungen der Aerosolkomponenten

Lubiatowo (LUB) 23-19.9.1994 Gro6envertellungen.
Probe Nr. Sufe NH, Na©° K* Ca& Mg C°  NO; NSSOf SSSO2

LUB 1 1 06 <DL <DL <DL <DL <DL 0.2 0.1 0
LUB 1 2 04 <DL <DL <DL <DL <DL 0.3 0.3 0
LUB 1 3 0.6 0.2 3 <DL 02 <DL 04 09 0
LUB 1 4 52 01 <DL <DL <DL <DL 1.0 25 0
LUB 1 5 174 14 07 <DL <DL <DL 33 72 0.1
LUB 1 6 207 28 10 <DL 0 45 59 116 0.2
LUB 1 7 1a0 72 14 <DL 0.2 74 86 129 04
LUB 1 8 107 107 19 0.7 0.6 79 118 71 0.6
LUB 1 9 05 8.2 11 10 0.8 8.8 59 24 05
LUB 1 10 05 53 11 05 04 6.8 29 14 0.3
LUB 2 1 07 <DL <DL <DL <DL 10 0.2 0.1 0
LUB 2 2 04 <DL <DL <DL <DL <DL 0.2 0.1 0
LUB 2 3 14 07 <DL <DL 0 <DL 0.2 0.7 0
LUB 2 4 6.1 01 <DL <DL 0.2 0.7 0.3 2.8 0
LUB 2 5 304 19 08 <DL <DL <DL 17 158 0.1
LUB 2 6 819 44 12 <DL 0.1 0.9 8 245 0.3
LUB 2 7 69 50 0.7 <DL 0.3 11 102 293 0.3
LUB 2 8 191 6.2 0.7 0.8 0.7 16 73 9.8 04
LUB 2 9 11 6.5 0.8 13 0.8 29 6.4 21 04
LUB 2 10 18 22 0.3 05 0.3 0.9 22 0.6 0.1
LUB 3 1 13 <DL <DL <DL <DL <DL <DL <DL 0
LUB 3 2 05 01 <DL <DL 01 <DL <DL <DL 0
LUB 3 3 0.8 01 <DL <DL 06 <DL <DL <DL 0
LUB 3 4 04 02 <DL <DL 01 <DL <DL <DL 0
LUB 3 5 125 17 02 <DL 01 <DL <DL 58 0.1
LUB 3 6 195 39 02 <DL 04 21 48 76 0.2
LUB 3 7 60 164 05 0.6 20 129 58 32 10
LUB 3 8 18 306 09 13 40 323 85 1.0 18
LUB 3 9 12 229 0.8 0.9 29 268 42 04 14
LUB 3 10 0.6 6.0 03 <DL 0.7 <DL 05 <DL 04

Lubiatowo (LUB) 14.-28.9.1995 Gro6envertell ungen.
Probe Nr. Sufe NH,; Na©° K* Ca& Mg C° NO; NSSOf SSSO2

LUB 4 1 <DL 0 01 <DL <DL <DL <DL <DL 0
LUB 4 2 <DL 0 0 <DL <DL <DL <DL <DL 0
LUB 4 3 0.6 0.1 01 <DL <DL <DL <DL 0.3 0
LUB 4 4 21 0.1 02 <DL <DL <DL <DL 11 0
LUB 4 5 173 05 05 <DL 0 <DL <DL 86 0
LUB 4 6 268 12 05 <DL 0.1 0.7 30 140 0.1
LUB 4 7 127 54 0.3 0.3 0.6 33 41 81 0.3
LUB 4 8 17 172 0.7 0.8 20 146 9.6 41 10
LUB 4 9 08 264 0.8 11 32 335 9.0 21 16
LUB 4 10 <DL 9.9 04 05 10 102 46 0.7 0.6
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Lubiatowo (LUB) 14.-28.9.1995 Gro6envertellungen, Fortsetzung.

Probe Nr. Sufe NH, Na©° K* Ca& Mg C°  NO; NSSOf SSSO2
LUB 5 1 03 01 O <DL <DL <DL <DL <DL 0
LUB 5 2 03 0 0 <DL <DL <DL <DL <DL 0
LUB 5 3 12 01 02 <DL <DL <DL <DL 04 0
LUB 5 4 55 01 02 <DL <DL <DL 05 21 0
LUB 5 5 204 03 06 <DL <DL 03 21 82 0
LUB 5 6 148 10 06 <DL O 04 22 62 01
LUB 5 7 15 06 04 04 O 06 18 18 0
LUB 5 8 <DL 09 05 1 01 09 18 11 01
LUB 5 9 <DL 06 03 14 02 07 13 13 0
LUB 5 10 <DL 03 01 06 01 03 05 05 0
LUB 6 1 <DL 01 01 <DL <DL <DL <DL <DL 0
LUB 6 2 04 01 01 <DL <DL <DL <DL <DL 0
LUB 6 3 15 01 02 <DL <DL <DL <DL 06 0
LUB 6 4 69 04 08 <DL <DL <DL 04 29 0
LUB 6 5 184 06 13 <DL 0 <DL 12 77 0
LUB 6 6 66 20 12 <DL 02 08 18 38 01
LUB 6 7 03 78 07 06 09 81 28 12 05
LUB 6 8 03 216 09 29 27 257 53 09 13
LUB 6 9 03 223 10 48 36 332 44 12 13
LlUB 6 10 03 81 02 16 11 95 15 03 05
LUB 7 1 07 01 O <DL <DL <DL <DL <DL 0
LB 7 2 07 O 0 <DL <DL <DL <DL <DL 0
LB 7 3 13 0 01 <DL <DL <DL <DL 03 0
LUB 7 4 38 01 02 <DL <DL <DL 04 15 0
LUB 7 5 138 03 05 <DL <DL <DL 23 53 0
LB 7 6 172 11 06 <DL 01 10 71 61 01
LUB 7 7 46 44 05 04 05 35 72 32 03
LUB 7 8 14 140 05 08 15 117 91 10 08
LUB 7 9 05 165 05 10 20 142 95 06 1.0
LUB 7 10 05 48 02 05 05 52 34 03 03
LUB 8 1 0.9 0 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 0
LUB 8 2 08 01 0 <DL <DL <DL <DL <DL 0
LUB 8 3 17 0 01 <DL <DL <DL <DL 06 0
LUB 8 4 86 02 03 <DL 01 <DL 04 36 0
LUB 8 5 295 07 06 <DL <DL <DL 18 156 0
LUB 8 6 38 12 05 <DL 0 <DL 34 206 01
LUB 8 7 92 26 03 <DL 02 <DL 29 45 0.2
LUB 8 8 25 66 04 07 08 20 74 11 04
LUB 8 9 14 61 04 09 07 31 54 07 04
LUB 8 10 09 13 01 <DL 01 07 1 0.2 01
LUB 9 1 04 0 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 0
LUB 9 2 04 O 01 <DL <DL <DL <DL <DL 0
LUB 9 3 07 01 01 <DL <DL <DL <DL <DL 0
LUB 9 4 15 02 01 <DL <DL <DL <DL 08 0
LB 9 5 71 04 02 <DL <DL <DL 03 35 0
lUB 9 6 87 08 03 04 0 <DL 07 44 0
LUB 9 7 19 27 01 <L 03 10 15 12 0.2
LB 9 8 11 78 03 04 09 53 39 05 05
LUB 9 9 03 68 04 04 08 51 21 05 04
LUB 9 10 03 16 01 <DL 01 10 04 041 01
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Preila (PRE) 16.-26.9.1996 Gro6enverteilungen.
Probe Nr. Sufe NH, Na©° K* Ca& Mg C°  NO; NSSOf SSSO2

PRE 1 1 <DL <DL 0O <DL <DL <DL <DL <DL 0
PRE 1 2 <DL <DL 0 <DL <DL 0 <DL 01 0
PRE 1 3 05 <DL 0 <DL <DL 0 01 0.3 0
PRE 1 4 28 <DL 03 <DL <DL 01 04 15 0
PRE 1 5 116 0 05 <DL <DL 01 16 50 0
PRE 1 6 83 0 02 <DL <DL 0.2 12 41 0
PRE 1 7 <DL 16 0 <DL 0.2 14 10 0.7 01
PRE 1 8 <DL 37 01 1 0.6 43 10 0.3 0.2
PRE 1 9 <DL 28 0 0.9 0.6 3.6 05 0.2 0.2
PRE 1 10 <DL 0.2 0 <DL 0.1 0.6 0.3 0.1 0
PRE 2 1 03 <DL <DL <DL <DL <DL <DL <DL 0
PRE 2 2 05 <DL <DL <DL <DL <DL 01 01 0
PRE 2 3 14 <DL 01 <DL <DL <DL 0.2 0.6 0
PRE 2 4 49 0 03 <DL 0 01 0.8 19 0
PRE 2 5 114 <DL 10 <DL <DL 01 22 48 0
PRE 2 6 7.7 01 0.7 0.2 01 01 16 42 0
PRE 2 7 0.2 11 04 0.6 0.2 0.9 33 27 01
PRE 2 8 0.2 24 0.3 17 0.6 14 30 10 01
PRE 2 9 <DL 23 01 29 0.8 28 27 16 01
PRE 2 10 <DL 0.6 0 11 04 0.9 11 04 0
PRE 3 1 0.2 01 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 0
PRE 3 2 04 01 <DL <DL <DL <DL 01 01 0
PRE 3 3 13 01 01 <DL <DL <DL 05 04 0
PRE 3 4 6.5 0.2 11 <DL <DL 01 23 22 0
PRE 3 5 254 0.3 23 <DL <DL 04 6.6 85 0
PRE 3 6 133 0.6 14 0.6 01 0.2 48 6.1 0
PRE 3 7 05 15 0.2 17 04 0.2 25 10 01
PRE 3 8 <DL 22 0 5.6 11 0.7 38 04 01
PRE 3 9 <DL 13 0 55 10 0.7 19 0.3 01
PRE 3 10 <DL 02 <DL 19 04 0 0.6 0.2 0
PRE 4 1 0.6 0 <DL <DL <DL 0 01 <DL 0
PRE 4 2 0.8 01 0 <DL <DL 01 0.3 01 0
PRE 4 3 15 01 03 <DL <DL 0 0.9 05 0
PRE 4 4 6.6 0.2 26 <DL <DL 0.2 34 23 0
PRE 4 5 207 04 42 04 01 04 78 7.0 0
PRE 4 6 157 04 26 0.9 01 04 58 5.6 0
PRE 4 7 05 05 04 2 0.3 0.2 19 0.9 0
PRE 4 8 <DL 0.6 0 5.6 11 0.2 28 04 0
PRE 4 9 0.2 03 <DL 54 11 0.3 20 04 0
PRE 4 10 0.2 01 <DL 2.3 04 0.2 0.9 0.2 0
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Forschungsschiff ALEXANDER VON HUMBOLDT (AVH) 2.-157.1997
Gro6lenvertellungen.

Probe Nr. Sufe NH, Na©° K' Ca& Mg C° NO; NSSOf SSSO2
AVH 1 3 12 <DL <DL 19 <DL <DL <DL 0.7 0
AVH 1 4 119 <DL <DL 11 <DL <DL 0.7 58 0
AVH 1 5 403 <DL <DL <DL <DL <DL 36 177 0
AVH 1 6 439 <DL <DL <DL <DL <DL 43 198 0
AVH 1 7 37 01 <DL 16 <DL <DL 06 22 0
AVH 1 8 19 04 <DL 12 <DL <DL 14 0.8 0
AVH 1 9 17 <DL <DL 13 <DL <DL <DL 04 0
AVH 1 10 18 <DL <DL <DL <DL 01 0.3 05 0
AVH 2 3 19 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 0.9 0
AVH 2 4 145 <DL <DL <DL <DL 01 0.3 7.0 0
AVH 2 5 373 <DL <DL <DL <DL <DL 06 178 0
AVH 2 6 445 <DL <DL <DL <DL <DL 06 220 0
AVH 2 7 24 0O <DL <DL <DL <DL 05 24 0
AVH 2 8 <DL 08 <DL <DL 01 <DL 22 09 0
AVH 2 9 <DL <DL <DL <DL 01 0 16 0.6 0
AVH 2 10 <DL <DL <DL <DL <DL 0 09 04 0
AVH 3 3 16 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 14 0
AVH 3 4 87 <DL <DL <DL 01 <DL <DL 6.7 0
AVH 3 5 256 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 163 0
AVH 3 6 464 0 <DL <DL 0 <DL 03 326 0
AVH 3 7 127 07 <DL <DL 01 <DL <DL 119 0
AVH 3 8 <DL 36 <DL <DL 03 15 32 11 02
AVH 3 9 <DL 12 <DL <DL 0 0.3 14 0.3 01
AVH 3 10 <DL <DL <DL 09 <DL <DL 0.7 0.3 0
AVH 4 3 09 <DL 03 <DL <DL <DL <DL 0.8 0
AVH 4 4 35 <DL 02 <DL <DL <DL <DL 30 0
AVH 4 5 6.7 <DL 04 <DL <DL 0 <DL 6.6 0
AVH 4 6 53 0.3 04 05 <DL <DL <DL 6.2 0
AVH 4 7 <DL 38 04 <DL 0.3 12 24 0.7 02
AVH 4 8 <DL 7.0 04 <DL 0.6 41 39 0.3 04
AVH 4 9 <DL 0.6 03 <DL 01 0.2 09 0.2 0
AVH 4 10 <DL 0 02 <DL <DL 02 04 0.2 0
AVH 5 3 09 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 05 0
AVH 5 4 43 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 2.8 0
AVH 5 5 106 <DL <DL <DL <DL 0 <DL 6.4 0
AVH 5 6 6.6 07 <DL <DL <DL <DL <DL 6.0 0
AVH 5 7 <DL 32 <DL <DL 03 14 15 0.7 02
AVH 5 8 <DL 43 <DL <DL 05 29 2.3 04 0.3
AVH 5 9 <DL 02 <DL <DL 01 02 0.7 04 0
AVH 5 10 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 05 0.2 0
AVH 6 3 <DL <DL 0 <DL <DL <DL <DL 04 0
AVH 6 4 42 <DL 01 <DL <DL <DL <DL 2.8 0
AVH 6 5 56 <DL 01 <DL <DL <DL <DL 35 0
AVH 6 6 13 <DL 01 <DL <DL <DL <DL 16 0
AVH 6 7 <DL 0 02 <DL 0.3 09 24 0.7 0
AVH 6 8 <DL 01 02 <DL 04 21 24 04 0
AVH 6 9 <DL <DL 01 <DL <DL 05 0.8 0.2 0
AVH 6 10 05 <DL 0 <DL <DL <DL 03 <DL 0
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Forschungsschiff ALEXANDER VON HUMBOLDT (AVH) 2.-15.7.1997
Grolenverteilungen, Fortsetzung.

Probe Nr. Sufe NH, Na©° K* Ca& Mg C°  NO; NSSOf SSSO2

AVH 7 3 07 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 0.2 0
AVH 7 4 19 06 <DL <DL <DL 06 <DL 14 0
AVH 7 5 54 08 <DL 0.7 02 <DL <DL 59 0
AVH 7 6 85 03 <DL 0.7 0 <DL <DL 9.2 0
AVH 7 7 0.8 19 <DL 0.6 0.2 0.1 05 16 0.1
AVH 7 8 <DL 27 <DL 0.7 0.3 12 11 04 0.2
AVH 7 9 <DL <DL <DL 10 <DL 0.2 04 0.2 0
AVH 7 10 <DL 0 <DL <DL 0 0.1 03 <DL 0
AVH 8 3 06 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 0.7 0
AVH 8 4 39 <DL <DL <DL <DL 01 <DL 39 0
AVH 8 5 80 <DL <DL <DL <DL <DL 20 6.6 0
AVH 8 6 4?2 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 33 0
AVH 8 7 <DL 08 <DL <DL <DL <DL 0.8 0.8 0
AVH 8 8 <DL 15 <DL <DL 0.1 04 25 05 0.1
AVH 8 9 <DL 04 <DL <DL <DL 0.2 15 0.3 0
AVH 8 10 06 <DL <DL <DL <DL 0 0.7 0.2 0
AVH 9 3 17 <DL 02 <DL <DL <DL <DL 14 0
AVH 9 4 81 <DL 02 <DL <DL 02 <DL 6.4 0
AVH 9 5 142 <DL 02 <DL <DL <DL 03 106 0
AVH 9 6 6.5 0.1 03 <DL <DL <DL 0.2 6.2 0
AVH 9 7 <DL 17 04 <DL 0 0.3 11 0.8 0.1
AVH 9 8 <DL 34 04 <DL 0.3 15 25 0.6 0.2
AVH 9 9 <DL 0.6 02 <DL <DL 0.3 18 04 0
AVH 9 10 <DL <DL 02 <DL <DL 0 0.8 0.3 0

Forschungsschiff ALEXANDER VON HUMBOLDT (AVH) 4.-14.3.1998
Gro6lenvertellungen.

Probe Nr. Sufe NH, Na©° K* Ca& Mg C°  NO; NSSOf SSSO2

AVH 22 3 <DL 0 0 <DL <DL 02 <DL 05 0
AVH 22 4 33 04 06 <DL <DL 0.2 05 19 0
AVH 22 5 1583 0 04 <DL <DL 10 34 6.7 0
AVH 22 6 7.7 11 02 <DL <DL 15 40 3.7 01
AVH 22 7 16 107 04 <DL 10 7.7 91 0.7 0.6
AVH 22 8 23 168 04 <DL 15 119 108 04 10
AVH 22 9 <DL 19 01 <DL 01 18 15 0.3 01
AVH 22 10 <DL 0.7 0.7 <DL 0.1 0.3 06 <DL 0
AVH 23 3 <DL 0 0 <DL <DL 0 <DL <DL 0
AVH 23 4 0.6 0 0O <DL <DL <DL <DL 0.6 0
AVH 23 5 6.3 0 01 <DL <DL 0.2 14 25 0
AVH 23 6 0.7 0.8 0 <DL <DL 0.8 16 17 0
AVH 23 7 <DL 7.3 04 <DL 0.7 58 24 18 04
AVH 23 8 <DL 109 0.3 13 13 111 31 0.6 0.7
AVH 23 9 <DL 74 02 <DL 0.7 79 12 0.6 04
AVH 23 10 <DL 11 0 <DL <DL 12 0.7 0.2 0.1
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Forschungsschiff ALEXANDER VON HUMBOLDT (AVH) 4.-14.3.1998
Grolenverteilungen, Fortsetzung.

Probe Nr. Sufe NH, Na©° K' Ca& Mg C° NO; NSSOf SSSO2
AVH 24 3 13 <DL 0 <DL <DL 0 <DL <DL 0
AVH 24 4 <DL <DL 01 <DL <DL 04 <DL 06 0
AVH 24 5 <DL 0 02 <DL <DL 04 06 24 0
AVH 24 6 <DL 22 01 <DL <DL 18 19 09 01
AVH 24 7 <DL 123 04 <DL 13 114 48 04 0.7
AVH 24 8 <DL 277 06 <DL 27 301 36 03 17
AVH 24 9 21 199 03 <DL 18 238 15 02 12
AVH 24 10 20 30 O <DL <DL 43 09 02 0.2
AVH 25 3 <DL <DL 0 <DL <DL 01 <DL <DL 0
AVH 25 4 08 <DL 0 <DL <DL 02 <DL 20 0
AVH 25 5 45 0 02 <DL <DL 02 05 93 0
AVH 25 6 60 O 0O <DL <DL 33 88 102 0
AVH 25 7 27 68 13 <DL <DL 32 67 08 04
AVH 25 8 <DL 111 01 <DL 03 83 63 03 0.7
AVH 25 9 250 24 0 <DL <DL 30 21 03 01
AVH 25 10 177 <DL 0 <DL <DL 07 07 <DL 0
AVH 26 3 05 <DL <DL <DL <DL 02 <DL 02 0
AVH 26 4 24 <DL <DL <DL <DL 01 <DL 22 0
AVH 26 5 110 03 03 <DL <DL 04 09 101 0
AVH 26 6 42 04 0 <DL <DL 01 05 47 0
AVH 26 7 24 50 09 <DL 03 15 29 05 03
AVH 26 8 23 54 0 <DL 04 33 38 04 03
AVH 26 9 <DL 32 0 <DL 02 25 15 02 0.2
AVH 26 10 <DL 02 O <DL <DL 08 08 02 0
AVH 27 3 <DL <DL 0 <DL <DL <DL <DL 04 0
AVH 27 4 08 O 0 <DL <DL <DL <DL 29 0
AVH 27 5 68 0 0O <DL <DL <DL 03 86 0
AVH 27 6 09 04 0 <DL <DL <DL 08 22 0
AVH 27 7 <DL 29 0 <DL 01 11 26 05 0.2
AVH 27 8 <DL 43 0 <DL 02 30 27 03 03
AVH 27 9 <DL 22 0 <DL <DL 24 12 01 01
AVH 27 10 <DL 06 O <DL <DL 08 09 <DL 0
AVH 28 3 <DL O 0 <DL <DL <DL <DL 04 0
AVH 28 4 24 0 0 <DL <DL 01 04 21 0
AVH 28 5 76 O 0 <DL <DL O 07 51 0
AVH 28 6 <DL 03 0 <DL <DL 01 11 18 0
AVH 28 7 <DL 18 0 <DL 01 04 27 05 01
AVH 28 8 <DL 34 0 <DL 03 15 39 02 0.2
AVH 28 9 <DL 2 <DL <DL 02 16 23 03 01
AVH 28 10 <DL 0 <DL <DL <DL 04 14 02 0
AVH 29 3 <DL O 0 <DL <DL <DL <DL 05 0
AVH 29 4 1 0 0 <DL <DL <DL 09 19 0
AVH 29 5 74 0 0 <DL <DL O 22 51 0
AVH 29 6 <DL O 0 <DL <DL 01 21 22 0
AVH 29 7 <DL 07 O <DL <DL O 25 06 0
AVH 29 8 <DL 11 0 <DL <DL 02 38 04 01
AVH 29 9 <DL 02 0 <DL <DL 06 28 03 0
AVH 29 10 <DL 0 <DL <DL <DL 02 19 <DL 0
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Forschungsschiff ALEXANDER VON HUMBOLDT (AVH) 4.-14.3.1998
Grolenvertellungen, Fortsetzung und Interkalibrierung an der Universitét
(PAP32 und PAP33).

Probe Nr. Sufe NH, Na©° K' Ca& Mg C°  NO; NSSOf SSSO2

AVH 30 3 17 <DL <DL <DL <DL <DL 05 05 0
AVH 30 4 29 <DL <DL <DL <DL <DL 21 14 0
AVH 30 5 93 <DL <DL <DL <DL 06 156 6.6 0
AVH 30 6 99 07 <DL <DL <DL 14 386 146 0
AVH 30 7 32 81 <DL <DL 0.6 09 125 45 05
AVH 30 8 33 163 0 <DL 12 0.2 26 0 1.0
AVH 30 9 <DL 92 <DL <DL 0.6 0.2 13 0 0.6
AVH 30 10 <DL 08 <DL <DL <DL 0.2 09 <DL 0
AVH 31 3 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 0 0 0
AVH 31 4 <DL 0 0 <DL <DL <DL 0 0 0
AVH 31 5 0 <DL 0 <DL <DL 0 0 0 0
AVH 31 6 <DL 0 0 <DL <DL 0 0 0 0
AVH 31 7 0 0 0 <DL <DL 0 0 0 0
AVH 31 8 <DL 0 <DL <DL <DL 0 0 0 0
AVH 31 9 <DL 0 <DL <DL <DL 0 0 0 0
AVH 31 10 <DL <DL <DL <DL <DL 0 0 <DL 0
AVH 32 3 <DL <DL <DL <DL <DL 05 <DL <DL 0
AVH 32 4 28 <DL <DL <DL <DL 0.1 14 13 0
AVH 32 5 259 <DL 01 <DL <DL 04 115 92 0
AVH 32 6 471 0 01 <DL <DL 10 162 165 0
AVH 32 7 48 11 <DL <DL 0.2 14 41 39 0.1
AVH 32 8 <DL 24 <DL <DL 0.3 04 41 11 0.1
AVH 32 9 <DL <DL <DL <DL <DL <DL <DL <DL 0
AVH 32 10 <DL 0 <DL <DL <DL 0.6 0.8 04 0
AVH 33 3 39 <DL <DL <DL <DL 0 14 14 0
AVH 33 4 <DL <DL <DL <DL <DL 0.1 6.0 34 0
AVH 33 5 653 0 03 <DL <DL 08 304 145 0
AVH 33 6 305 0 0.1 0.9 0.1 04 175 74 0
AVH 33 7 <DL 15 0 16 04 04 58 14 0.1
AVH 33 8 <DL 29 0 28 06 <DL <DL <DL 0.2
AVH 33 9 <DL 12 <DL 26 0.3 0.7 33 1.0 0.1
AVH 33 10 <DL 0 0 2.8 0.2 05 14 10 0

Halbinsel Hel (HEL) 3.-15.7.1997 Grolenverteilungen.
Probe Nr. Sufe NH,; Na©° K' Ca& Mg C°  NO; NSSOf SSSO2

HEL 1 3 14 <DL <DL <DL <DL 01 0.2 0.7 0
HEL 1 4 76 <DL <DL <DL <DL 0 0.3 39 0
HEL 1 5 248 <DL <DL <DL <DL <DL 06 112 0
HEL 1 6 282 <DL <DL <DL <DL 0.2 1 139 0
HEL 1 7 28 0.8 01 0.7 01 <DL 05 23 0
HEL 1 8 <DL 17 0 <DL 02 <DL 24 0.7 01
HEL 1 9 <DL 10 0 <DL 0.2 05 26 0.6 01
HEL 1 10 <DL 0 <DL 0.5 0.1 0.1 14 04 0
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Halbinsel Hel (HEL) 3.-15.7.1997 GroRenverteilungen, Fortsetzung.

Probe Nr. Sufe NH, Na©° K* Ca& Mg C°  NO; NSSOf SSSO2
HEL 2 3 24 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 11 0
HEL 2 4 82 19 <DL <DL <DL <DL 05 38 01
HEL 2 5 377 0 0 <DL <DL 01 31 168 0
HEL 2 6 568 03 03 <DL 01 09 66 272 0
HEL 2 7 90 07 0 <DL O 02 26 59 0
HEL 2 8 <DL 16 <DL <DL 02 05 34 11 01
HEL 2 9 <DL 23 <DL 07 03 13 42 09 01
HEL 2 10 <DL 07 <DL <DL 01 05 21 06 0
HEL 3 3 19 0 0 <DL <DL <DL <DL 09 0
HEL 3 4 82 04 06 <DL <DL 02 23 40 0
HEL 3 5 218 02 04 <DL <DL <DL 06 137 0
HEL 3 6 413 03 04 <DL 01 04 22 295 0
HEL 3 7 193 07 01 <DL 01 05 16 154 0
HEL 3 8 1 33 01 05 04 16 31 22 0.2
HEL 3 9 <DL 31 01 <DL 04 29 34 08 0.2
HEL 3 10 <DL 08 02 04 03 09 25 06 0
HEL 4 3 25 <DL 05 <DL <DL <DL <DL 11 0
HEL 4 4 96 <DL 05 <DL <DL <DL <DL 50 0
HEL 4 5 306 O 08 <DL <DL <DL 06 192 0
HEL 4 6 206 01 06 <DL <DL <DL 08 123 0
HEL 4 7 <DL 40 06 <DL 03 09 35 16 0.2
HEL 4 8 <DL 109 08 <DL 11 31 46 01 0.7
HEL 4 9 <DL 46 06 08 05 05 14 01 03
HEL 4 10 <DL 0 05 <DL <DL 04 <DL 12 0
HEL 5 3 13 <DL <DL <DL <DL 03 <DL 08 0
HEL 5 4 5 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 28 0
HEL 5 5 129 0 0O <DL 0 <DL <DL 82 0
HEL 5 6 97 03 <DL <DL 0 <DL <DL 69 0
HEL 5 7 <DL 46 <DL <DL 05 12 31 14 03
HEL 5 8 <DL 114 01 12 15 64 81 05 0.7
HEL 5 9 <DL 48 <DL 25 08 42 36 03 03
HEL 5 10 <DL 02 <DL 04 01 04 07 03 0
HEL 6 3 <DL 02 03 <DL <DL 01 <DL 07 0
HEL 6 4 34 01 02 <DL <DL <DL 01 28 0
HEL 6 5 13 <DL 02 05 <DL 01 02 87 0
HEL 6 6 92 <DL 01 <DL <DL <DL 01 75 0
HEL 6 7 <DL 0 01 <DL 02 04 12 10 0
HEL 6 8 <DL 05 03 <DL 04 29 47 09 0
HEL 6 9 <DL 01 02 <DL 02 24 31 06 0
HEL 6 10 <DL <DL 0 <DL <DL 04 08 <DL 0
HEL 7 3 14 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 0.8 0
HEL 7 4 29 <DL 0 <DL <DL <DL <DL 19 0
HEL 7 5 52 <DL O <DL <DL <DL 02 38 0
HEL 7 6 18 01 0 <DL 01 O 02 12 0
HEL 7 7 <DL 39 0 <DL 04 14 27 06 0.2
HEL 7 8 <DL 76 01 05 09 48 52 05 05
HEL 7 9 <DL 47 01 08 06 39 20 02 03
HEL 7 10 <DL 26 03 <DL 01 11 08 041 0.2
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Halbinsel Hel (HEL) 3.-15.7.1997 GroRenverteilungen, Fortsetzung.
Probe Nr. Sufe NH, Na©° K* Ca& Mg C°  NO; NSSOf SSSO2

HEL 8 3 <DL <DL 0 <DL <DL 01 <DL 04 0
HEL 8 4 22 0 0 <DL <DL 0 0.2 14 0
HEL 8 5 79 0 01 <DL <DL 0.2 30 50 0
HEL 8 ©6 71 0 0 <DL 01 0.3 42 54 0
HEL 8 7 <DL 25 0 <DL 0.3 0.7 16 18 01
HEL 8 8 <DL 58 01 <DL 0.6 35 28 11 0.3
HEL 8 9 <DL 37 01 05 05 31 15 10 0.2
HEL 8 10 <DL 0.5 0 <DL 0.1 0.7 0.6 0.5 0
HEL 9 3 <DL <DL 02 <DL <DL <DL <DL 04 0
HEL 9 4 14 <DL 03 <DL <DL <DL <DL 15 0
HEL 9 5 79 <DL 03 <DL <DL <DL 0.3 47 0
HEL 9 6 49 <DL 02 <DL <DL <DL 0.2 42 0
HEL 9 7 <DL 0.9 02 <DL <DL 0.2 11 13 01
HEL 9 8 <DL 30 04 <DL 03 12 24 0.7 0.2
HEL 9 9 <DL 31 03 <DL 0.3 32 28 12 0.2
HEL 9 10 <DL 0.7 04 <DL 0 10 19 0.8 0
HEL 10 3 <DL <DL <DL <DL <DL <DL <DL <DL 0
HEL 10 4 26 0 0O <DL <DL <DL <DL 23 0
HEL 10 5 109 0 0 <DL <DL 0.2 0.3 75 0
HEL 10 6 27 0 0O <DL <DL <DL 0.3 3.7 0
HEL 10 7 <DL 19 02 <DL 0.3 0.2 15 0.8 01
HEL 10 8 <DL 40 0 <DL 05 16 45 05 0.2
HEL 10 9 <DL 33 0 11 04 23 34 680 0.2
HEL 10 10 <DL 0.6 0 <DL 0.1 0.6 11 0.3 0
HEL 11 3 <DL 0 01 <DL <DL <DL <DL 05 0
HEL 11 4 2 01 02 <DL <DL <DL <DL 23 0
HEL 11 5 112 31 26 <DL <DL <DL 0.2 83 0.2
HEL 11 6 58 0.2 64 <DL <DL 04 0.2 58 0
HEL 11 7 <DL 12 02 <DL 01 0.2 0.9 11 01
HEL 11 8 <DL 33 01 15 0.7 17 38 0.6 0.2
HEL 11 9 <DL 28 01 27 0.8 28 3.7 05 0.2
HEL 11 10 <DL 0.5 0 0.6 0.2 0.6 0.8 0.3 0
HEL 12 3 <DL <DL <DL <DL <DL 0 <DL 0.7 0
HEL 12 4 31 0 0O <DL <DL <DL <DL 26 0
HEL 12 5 143 0 03 <DL <DL <DL <DL 106 0
HEL 12 6 9.9 01 03 <DL <DL 0 0.2 80 0
HEL 12 7 <DL 05 01 <DL 01 0 0.9 14 0
HEL 12 8 <DL 18 04 10 04 05 29 0.9 01
HEL 12 9 <DL 14 01 27 0.7 13 43 0.8 01
HEL 12 10 <DL 0.1 0 12 0.3 0.5 17 04 0
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Halbinsel Hel (HEL) 3.-15.3.1998 Grdlenverteilungen.

Probe Nr. Sufe NH, Na©° K* Ca& Mg C°  NO; NSSOf SSSO2
HEL 21 3 53 <DL <DL <DL <DL <DL 06 <DL 0
HEL 21 4 99 <DL 0 <DL <DL <DL 14 11 0
HEL 21 5 156 O 01 <DL <DL 07 54 49 0
HEL 21 6 505 09 08 <DL <DL 45 222 150 01
HEL 21 7 165 67 13 18 09 74 19 239 04
HEL 21 8 33 107 15 14 13 85 101 103 06
HEL 21 9 119 81 11 16 12 106 7.7 157 05
HEL 21 10 09 63 15 21 10 43 39 36 04
HEL 22 3 <DL <DL <DL <DL 02 <DL <DL <DL 0
HEL 22 4 45 0 0 <DL <DL <DL 07 20 0
HEL 22 5 151 0 01 <DL <DL <DL 15 75 0
HEL 22 6 48 02 0 <DL 01 04 21 39 0
HEL 22 7 <DL 77 0 <DL 09 47 71 07 05
HEL 22 8 13 189 01 11 23 139 120 05 11
HEL 22 9 <DL 115 0 <DL 14 1Q7 52 03 0.7
HEL 22 10 51 12 0 <DL 03 23 16 02 01
HEL 23 3 <DL <DL 0 <DL <DL O 04 06 0
HEL 23 4 <DL <DL 0 <DL <DL 01 05 10 0
HEL 23 5 <DL 0 01 <DL <DL 05 11 25 0
HEL 23 6 06 05 01 <DL 01 10 15 15 0
HEL 23 7 <DL 47 0 <DL 06 38 21 07 03
HEL 23 8 <DL 89 0 <DL 11 92 23 04 05
HEL 23 9 <DL 55 0 <DL 07 60 12 04 03
HEL 23 10 <DL 06 0 <DL 02 09 08 02 0
HEL 24 3 07 <DL 0 <DL <DL O 09 05 0
HEL 24 4 27 <DL 01 <DL <DL 03 10 15 0
HEL 24 5 61 0 03 <DL 02 10 19 39 0
HEL 24 6 29 03 0 <DL 02 14 22 22 0
HEL 24 7 35 92 0 <DL 11 86 61 06 06
HEL 24 8 25 212 04 <DL 27 229 76 09 13
HEL 24 9 18 136 01 <DL 16 155 29 04 08
HEL 24 10 13 16 0 <DL 03 30 14 02 01
HEL 25 3 220 O 0 <DL <DL <DL <DL 03 0
HEL 25 4 41 <DL 0 <DL <DL O 12 11 0
HEL 25 5 77 <DL 0 <DL <DL 05 28 37 0
HEL 25 6 121 0 05 <DL <DL 29 80 92 0
HEL 25 7 283 28 02 <DL 05 48 91 78 0.2
HEL 25 8 27 117 03 <DL 12 132 93 40 0.7
HEL 25 9 47 80 0 <DL 11 141 53 54 05
HEL 25 10 68 08 O <DL 03 51 21 16 0
HEL 26 3 19 <DL <DL <DL <DL 01 02 02 0
HEL 26 4 51 0 0 <DL <DL 02 05 16 0
HEL 26 5 122 <DL 0 <DL <DL 02 06 70 0
HEL 26 6 107 O 0O <DL <DL 02 08 59 0
HEL 26 7 64 19 04 <DL 02 08 23 12 01
HEL 26 8 16 38 0 <DL 05 24 36 05 0.2
HEL 26 9 13 23 0 <DL 03 22 21 07 01
HEL 26 10 88 04 02 <DL 01 08 11 04 0
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Halbinsel Hel (HEL) 3.-15.3.1998 GroRRenverteilungen, Fortsetzung.
Probe Nr. Sufe NH, Na©° K* Ca& Mg C°  NO; NSSOf SSSO2

HEL 27 3 05 0 0 12 <DL <DL 0.2 04 0
HEL 27 4 154 0.2 0 <DL <DL 0.2 04 27 0
HEL 27 5 83 09 02 <DL <DL 0.6 05 71 0.1
HEL 27 6 48 0.7 0 1 0.1 05 0.6 31 0
HEL 27 7 <DL 24 0 09 0.3 16 23 0.6 0.1
HEL 27 8 <DL 38 0 0.7 04 25 29 04 0.2
HEL 27 9 <DL 23 0 0.8 0.2 15 14 0.2 0.1
HEL 27 10 <DL 0.1 0 0.8 0.1 0.1 1 0.2 0
HEL 28 3 09 <DL <DL <DL <DL 0 0.6 04 0
HEL 28 4 29 <DL 0 <DL <DL 0.1 11 12 0
HEL 28 5 7 0 0 <DL <DL 0.2 21 31 0
HEL 28 6 41 0 0 <DL <DL 0.1 2 19 0
HEL 28 7 04 1 <DL <DL 0.1 0.2 26 04 0.1
HEL 28 8 <DL 27 0 <DL 04 11 38 0.2 0.2
HEL 28 9 <DL 14 <DL <DL 0.2 13 2 0.2 0.1
HEL 28 10 <DL 0 <DL 11 <DL 04 12 0.2 0
HEL 29 3 <DL 0 0 <DL <DL 0 0.8 0.3 0
HEL 29 4 24 0 0 <DL <DL 0.1 13 09 0
HEL 29 5 57 0 0 <DL <DL 0.3 26 23 0
HEL 29 6 26 0 0 <DL <DL 0.2 24 16 0
HEL 29 7 <DL 0 0 <DL <DL 0 24 0.6 0
HEL 29 8 <DL 12 0 <DL 0.2 05 32 05 0.1
HEL 29 9 <DL 0.7 0 <DL <DL 0.8 23 <DL 0
HEL 29 10 <DL <DL <DL <DL <DL 0.6 18 <DL 0
HEL 30 3 06 <DL <DL <DL <DL <DL 05 04 0
HEL 30 4 44 <DL <DL <DL <DL 05 12 16 0
HEL 30 5 125 0.1 0 <DL <DL 12 38 59 0
HEL 30 6 136 29 0 <DL <DL 13 42 49 0.2
HEL 30 7 25 28 <DL <DL 0.2 23 31 0.9 0.2
HEL 30 8 17 77 <DL <DL 0.7 6.1 52 0.6 05
HEL 30 9 05 37 <DL <DL 0.3 38 25 05 0.2
HEL 30 10 09 09 0.6 12 <DL 0.8 14 0.2 0.1
HEL 31 3 <DL <DL 0 <DL <DL 0.3 05 72 0
HEL 31 4 05 0 0 <DL <DL 0.3 0.7 36 0
HEL 31 5 53 0 0 <DL <DL 39 25 09 0
HEL 31 6 39 0.9 0 <DL <DL 8 26 0.8 0.1
HEL 31 7 <DL 48 0 <DL 04 5 12 0.3 0.3
HEL 31 8 <DL 77 0 <DL 0.8 11 09 0 05
HEL 31 9 <DL 48 06 <DL 0.3 5 12 0.3 0.3
HEL 31 10 <DL 02 <DL <DL <DL 11 0.9 0.3 0
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Forschungsschiff PROFESSOR ALBRECHT PENCK (PAP) 2.-14.7.1997
Gro6lenvertellungen.

Probe Nr. Sufe NH, Na©° K' Ca& Mg C° NO; NSSOf SSSO2
PAP 1 1 13 0 <DL 1 <DL <DL <DL 0.8 0
PAP 1 2 11 0 <DL 11 <DL <DL 09 52 0
PAP 1 3 408 0 <DL 08 <DL <DL 46 178 0
PAP 1 4 451 0 <DL 11 <DL 0.1 55 207 0
PAP 1 5 4 05 <DL 1 <DL 0.2 11 2.3 0
PAP 1 6 24 31 02 15 0.2 11 31 09 0.2
PAP 1 7 19 23 <DL 15 02 16 29 <DL 0.1
PAP 1 8 19 02 <DL 11 <DL 0.7 12 05 0
PAP 2 1 1 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 05 0
PAP 2 2 108 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 111 0
PAP 2 3 369 <DL <DL <DL <DL <DL 03 182 0
PAP 2 4 395 0O <DL <DL <DL <DL 04 200 0
PAP 2 5 24 12 <DL <DL 0.1 0.2 11 22 0.1
PAP 2 6 05 4 0 04 05 16 42 0.8 0.2
PAP 2 7 <DL 36 <DL 1 0.8 25 42 0.6 0.2
PAP 2 8 <DL 05 <DL <DL 0.1 12 12 0.3 0
PAP 3 1 <DL <DL <DL <DL <DL <DL <DL 0.7 0
PAP 3 2 94 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 58 0
PAP 3 3 329 0 0 <DL <DL <DL <DL 183 0
PAP 3 4 324 0 0 <DL <DL <DL <DL 193 0
PAP 3 5 05 01 <DL <DL <DL <DL 0.1 24 0
PAP 3 6 <DL 0.7 <DL 14 0.2 0 37 0.6 0
PAP 3 7 <DL 01 <DL 30 04 04 33 04 0
PAP 3 8 <DL <DL <DL 0.8 0.1 0.2 18 0.1 0
PAP 4 1 11 0 03 <DL <DL <DL <DL 10 0
PAP 4 2 39 <DL 0.3 07 <DL <DL <DL 32 0
PAP 4 3 88 <DL 04 <DL <DL <DL <DL 6.1 0
PAP 4 4 7 0.6 04 <DL <DL <DL <DL 72 0
PAP 4 5 <DL 56 04 04 05 2.3 34 0.8 0.3
PAP 4 6 <DL 153 0.6 14 16 94 71 04 09
PAP 4 7 <DL 9.2 05 24 11 7.3 38 0.1 0.6
PAP 4 8 <DL 13 0.3 0.6 0.1 11 09 0.1 01
PAP 5 1 12 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 0.9 0
PAP 5 2 4?2 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 34 0
PAP 5 3 89 0O <DL <DL <DL <DL 0.1 71 0
PAP 5 4 6.5 04 <DL <DL 0 <DL 02 57 0
PAP 5 5 <DL 35 <DL <DL 04 13 2 0.7 0.2
PAP 5 6 <DL 9.2 0 <DL 11 56 43 04 0.6
PAP 5 7 <DL 6.3 0 <DL 0.7 52 2.7 0.3 04
PAP 5 8 <DL 06 <DL <DL 0.1 0.6 09 0.2 0
PAP 6 1 08 <DL 0 <DL <DL <DL <DL 0.7 0
PAP 6 2 38 <DL 0 <DL <DL <DL <DL 2.8 0
PAP 6 3 51 <DL 02 <DL <DL <DL <DL 39 0
PAP 6 4 12 0 01 <DL 0 <DL <DL 18 0
PAP 6 5 <DL 01 01 <DL 0.3 11 24 0.6 0
PAP 6 6 <DL 0.7 0.7 09 09 47 41 0.8 0
PAP 6 7 <DL 04 03 <DL 0.7 56 22 0.6 0
PAP 6 8 <DL 0 01 <DL 0.1 12 0.6 0.2 0
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Forschungsschiff PROFESSOR ALBRECHT PENCK (PAP) 2.-14.7.1997

Grolenverteilungen, Fortsetzung.

Probe Nr. Sufe NH, Na©° K* Ca& Mg C°  NO; NSSOf SSSO2
PAP 7 1 09 0 <DL <DL <DL <DL <DL 04 0
PAP 7 2 18 04 <DL <DL <DL <DL <DL 15 0
PAP 7 3 51 0 <DL <DL <DL <DL 02 55 0
PAP 7 4 7 09 <DL 05 <DL <DL 02 75 01
PAP 7 5 09 29 <DL 05 01 05 12 11 0.2
PAP 7 6 06 64 <DL 05 05 31 28 08 04
PAP 7 7 05 64 <DL 06 06 39 15 12 04
PAP 7 8 05 21 <DL 05 02 1 08 04 01
PAP 8 1 07 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 07 0
PAP 8 2 39 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 35 0
PAP 8 3 81 <DL <DL <DL <DL <DL <DL 65 0
PAP 8 4 37 07 <DL <DL <DL <DL 01 33 0
PAP 8 5 <DL 13 <DL <DL 01 01 11 06 01
PAP 8 6 <DL 36 <DL <DL 03 09 33 04 0.2
PAP 8 7 <DL 27 <DL 18 03 16 29 03 0.2
PAP 8 8 <DL 01 <DL 04 01 04 09 02 0
PAP 9 1 18 <DL 02 <DL <DL 0 <DL 14 0
PAP 9 2 73 <DL 02 <DL <DL O <DL 52 0
PAP 9 3 152 0 02 <DL <DL <DL 04 104 0
PAP 9 4 85 02 07 <DL <DL 01 03 66 0
PAP 9 5 <DL 18 02 <DL 01 07 11 07 01
PAP 9 6 <DL 49 04 <DL 05 32 32 05 03
PAP 9 7 <DL 54 04 <DL 08 51 38 05 03
PAP 9 8 <DL 12 02 <DL 02 16 13 03 01

Forschungsschiff PROFESSOR ALBRECHT PENCK (PAP) 3.-13.3.1998
Gro6lenvertellungen.

Probe Nr. Sufe NH, Na©° K* Ca& Mg C°  NO; NSSOf SSSO2
PAP 21 1 <DL 01 04 15 <DL 03 <DL 03 0
PAP 21 2 09 <DL 0 <DL <DL 02 08 11 0
PAP 21 3 177 24 01 <DL 03 03 81 75 01
PAP 21 4 341 11 03 <DL 22 12 163 118 01
PAP 21 5 <DL 44 03 <DL 05 19 47 36 03
PAP 21 6 <DL 119 1 <DL 15 68 9 15 0.7
PAP 21 7 <DL 89 01 <DL 08 74 32 06 05
PAP 21 8 <DL 19 0 <DL 03 18 09 02 01
PAP 22 1 <DL O 0 <DL <DL 01 <DL 04 0
PAP 22 2 18 03 05 <DL <DL 01 09 26 0
PAP 22 3 134 0 03 <DL <DL 08 34 75 0
PAP 22 4 61 08 01 <DL <DL 16 36 39 0
PAP 22 5 <DL 85 03 <DL 08 85 78 11 05
PAP 22 6 <DL 134 03 <DL 12 317 133 21 08
PAP 22 7 <DL 15 0 <DL 01 243 58 20 01
PAP 22 8 <DL 05 06 <DL 01 35 09 05 0
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Forschungsschiff PROFESSOR ALBRECHT PENCK (PAP) 3.-13.3.1998
Grolenverteilungen, Fortsetzung.

Probe Nr. Sufe NH, Na©° K' Ca& Mg C° NO; NSSOf SSSO2
PAP 23 1 <DL <DL 0 <DL <DL <DL <DL 02 0
PAP 23 2 26 0 0O <DL <DL <DL 08 12 0
PAP 23 3 103 0 03 <DL <DL 03 53 36 0
PAP 23 4 93 07 0 <DL <DL 09 56 22 0
PAP 23 5 09 55 01 <DL 04 42 37 04 03
PAP 23 6 14 135 03 07 14 128 59 04 08
PAP 23 7 <DL 128 03 <DL 13 138 29 01 08
PAP 23 8 <DL 26 0 <DL 02 25 1 01 0.2
PAP 24 1 06 04 0 <DL <DL 12 <DL 02 0
PAP 24 2 <DL <DL 0 <DL <DL 01 <DL <DL 0
PAP 24 3 <DL <DL 0 <DL <DL 01 <DL <DL 0
PAP 24 4 <DL <DL 0 <DL <DL 01 <DL <DL 0
PAP 24 5 <DL <DL 0 <DL <DL 01 <DL <DL 0
PAP 24 6 13 <DL 0 <DL <DL 01 <DL <DL 0
PAP 24 7 <DL <DL 0 <DL <DL 01 <DL <DL 0
PAP 24 8 <DL <DL 0 <DL <DL 01 <DL <DL 0
PAP 25 1 <DL <DL 0 <DL <DL 01 <DL 08 0
PAP 25 2 14 0 03 <DL <DL O 07 41 0
PAP 25 3 65 0 05 <DL <DL 06 45 94 0
PAP 25 4 19 0 01 <DL <DL 07 13 51 0
PAP 25 5 163 0 0 <DL <DL 11 15 05 0
PAP 25 6 <DL 13 0 <DL <DL 22 21 <DL 01
PAP 25 7 822 06 0 <DL <DL 25 16 05 0
PAP 25 8 304 O 0 <DL <DL 1 12 04 0
PAP 26 1 17 <DL <DL <DL <DL 01 <DL 06 0
PAP 26 2 04 <DL 0 <DL <DL 01 <DL 29 0
PAP 26 3 9 0O <DL <DL <DL 01 03 88 0
PAP 26 4 43 05 0 <DL <DL 01 06 37 0
PAP 26 5 06 <DL <DL <DL <DL 19 32 09 0
PAP 26 6 04 85 02 <DL 07 47 51 05 05
PAP 26 7 04 59 02 <DL 05 52 26 03 04
PAP 26 8 <DL 11 0 <DL <DL 15 09 02 01
PAP 27 1 <DL O 0 <DL <DL <DL <DL 03 0
PAP 27 2 2 0 0O <DL <DL <DL <DL 29 0
PAP 27 3 39 0 0O <DL 05 O 03 49 0
PAP 27 4 04 05 O 07 01 O 05 14 0
PAP 27 5 <DL 19 0 <DL 02 07 17 03 01
PAP 27 6 <DL 33 0 <DL 03 21 22 01 0.2
PAP 27 7 <DL 27 0 <DL 03 26 12 O 0.2
PAP 27 8 <DL 04 0 <DL <DL 08 06 <DL 0
PAP 28 1 <DL 04 0 <DL <DL 09 05 05 0
PAP 28 2 36 0 0 <DL <DL O 07 30 0
PAP 28 3 71 0 0 <DL <DL 01 12 49 0
PAP 28 4 23 0 <DL <DL <DL 02 16 22 0
PAP 28 5 <DL 12 <DL <DL 01 04 26 05 01
PAP 28 6 <DL 29 0 <DL 03 12 42 03 0.2
PAP 28 7 <DL 2 <DL <DL 03 16 25 03 01
PAP 28 8 <DL 01 0 <DL <DL 04 12 02 0
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Forschungsschiff PROFESSOR ALBRECHT PENCK (PAP) 3.-13.3.1998
Grolenvertellungen und Interkalibrierung an der Universitét Hamburg

(AVH32 und AVH33).

Probe Nr. Sufe NH, Na©° K' Ca& Mg C°  NO; NSSOf SSSO2
PAP 29 1 <DL <DL O <DL <DL <DL 03 04 0
PAP 29 2 21 <DL 0 <DL <DL <DL 06 12 0
PAP 29 3 18 0 0 <DL <DL 0 <DL 27 0
PAP 29 4 08 0 0 <DL <DL O 14 12 0
PAP 29 5 07 03 0 <DL <DL 02 26 06 0
PAP 29 6 <DL 14 0 <DL <DL 03 34 03 01
PAP 29 7 <DL 08 0 <DL <DL 05 22 <DL 0
PAP 29 8 <DL 0 0 <DL <DL 05 17 <DL 0
PAP 30 1 13 0 <DL <DL <DL <DL 04 05 0
PAP 30 2 28 0 06 <DL <DL O 11 16 0
PAP 30 3 48 12 0 <DL <DL 07 17 31 01
PAP 30 4 <DL 56 <DL <DL 04 46 23 15 03
PAP 30 5 09 25 01 <DL 22 254 49 04 15
PAP 30 6 <DL 428 09 21 49 587 49 10 26
PAP 30 7 <DL 428 08 14 46 648 23 09 26
PAP 30 8 <DL NV NV <DL 12 17 09 11 0
PAP 32 1 NV NV NV NV NV <DL <DL <DL 0
PAP 32 2 45 <DL 0 <DL <DL O 24 18 0
PAP 32 3 345 <DL 01 <DL <DL 09 142 103 0
PAP 32 4 452 0 02 <DL <DL 11 176 172 0
PAP 32 5 6 12 0 <DL 02 02 43 38 01
PAP 32 6 <DL 3 0 08 05 09 49 11 0.2
PAP 32 7 <DL 14 <DL 08 03 06 25 09 01
PAP 32 8 <DL 0 <DL <DL 01 03 07 03 0
PAP 33 1 43 <DL <DL <DL <DL O 14 13 0
PAP 33 2 95 <DL 0 <DL <DL 03 93 5 0
PAP 33 3 678 0 04 08 <DL 1 296 135 0
PAP 33 4 312 01 03 08 01 06 194 76 0
PAP 33 5 <DL 14 O 14 04 07 59 13 01
PAP 3 6 <DL 30 O 34 06 11 87 16 0.2
PAP 33 7 <DL 16 O 36 05 16 44 12 01
PAP 33 8 <DL <DL <DL <DL <DL <DL <DL <DL 0
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M eteor ologische Par ameter

Deutsche Bucht (DB) 27.7.-11.8.1994 meteorologische Parameter.

Beginn Encede WR WG T RF Druck Ty Brdte Lange
Probenahme Probenahme (] [msY [°)C] [%] [mba] [°C] [°] [°]
27/07/94 2025 2807 0800 131 56 209 948 1015/ 205 543 82
2807/94 0833 2807 2000 111 66 213 926 10128 189 540 75
2807/94 2023 2907 0800 238 83 194 923 10131 194 539 74
2907/94 0834 2907 1952 308 52 190 834 1018 189 541 80
2907/94 2027 3007 0920 50 40 189 818 10173 193 543 80
3007/94 1127 3007 2234 59 59 222 866 1013 198 544 79
3007/94 2300 3107 0806 95 53 211 938 10122 197 544 79
31/07/94 0833 3107 2003 59 57 242 831 10104 206 544 7.8
31/07/94 2030 0108 0811 143 64 222 891 100% 204 544 78
010894 0829 0208 0800 226 48 205 936 10128 200 540 7.8
020894 0844 0308 0830 218 44 193 822 10197 201 543 78
030894 0956 0308 2007 73 49 215 788 10213 204 543 77
030894 2026 0408 0805 111 67 215 835 10206 205 544 77
040894 0825 0408 2000 112 63 234 786 10187 207 544 76
040894 2035 0508 0805 150 73 232 765 10160 205 544 76
050894 0826 0508 2042 274 51 220 874 101 206 544 75
050894 21:00 0608 0835 298 74 201 843 10197 206 544 75
060894 0855 0608 2010 314 82 197 777 10214 206 544 75
060894 2026 0708 0808 331 83 188 741 10213 205 544 75
080894 2006 0908 0810 312 80 185 774 1018 205 545 8.0
090894 0837 0908 2012 255 73 185 764 10157 199 542 72
090894 2040 1008 0800 34 70 180 789 10117 204 543 8.0
100894 0819 1008 2000 54 63 210 747 10074 207 534 79
100894 2018 11/08 0810 96 72 192 884 10037 199 539 7.2

Deutsche Bucht (DB) 284.-9.5.1995 meteorologische Parameter.

Beginn Encede WR WG T RF Druck Ty Brdte Lange
Probenahme Probenahme (] [msY [°)C] [%] [mba] [°C] [°] [°]
28/04/95 2007 2904 0802 353 40 6.2 NV 10180 NV 543 79
2904/95 0840 2904 1946 62 47 7.0 NV 10180 NV 544 78
2904/95 2025 3004 0958 40 9.6 6.8 NV 10193 NV 544 77
3004/95 1014 3004 2030 21 8.2 85 NV 10227 NV 544 77
3004/95 2055 0105 1200 54 48 8.2 NV 10264 NV 544 76
010595 1225 0105 2305 47 57 116 NV 10277 NV 544 75
020595 0003 0205 1030 94 59 106 NV 10282 NV 544 75
020595 1055 0205 1805 128 44 103 NV 10290 NV 544 75
020595 1832 0205 2303 139 65 132 NV 10281 NV 544 74
0205952355 0305 0917 159 63 119 NV 10281 NV 544 74
0305950945 0305 1503 179 50 119 NV 10281 NV 545 74
030595 1529 0305 2003 201 21 137 NV 10267 NV 545 74
0305952032 0405 0805 251 32 128 NV 10260 NV 545 74
0405950912 0405 2010 291 18 130 NV 10258 NV 545 74
0405952031 0505 0800 231 29 NV NV 10242 NV 545 73
0505950830 0505 1802 232 50 NV NV 10215 NV 545 74
0605950015 0605 0933 356 52 NV NV 10187 NV 545 74
060595 1003 0605 2002 346 6.2 NV NV 10189 NV 545 73
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Deutsche Bucht (DB) 284.-9.5.1995 meteorologische Parameter, Fortsetzung.

Beginn Encede WR WG T RF Druck Ty Brdate Lange
Probenahme Probenahme (] [msY [°)C] [%] [mba] [°C] [°] [°]
060595 2020 0705 0810 314 40 NV NV 10173 NV 545 73
0705950845 0705 1802 216 37 NV NV 10159 NV 545 73
070595 2258 0805 0826 209 7.8 NV NV 10068 NV 545 72
0805950856 0805 2031 267 108 NV NV 10057 NV 545 72
0805952058 0905 0805 297 155 NV NV 10037 NV 545 6.9

Deutsche Bucht (DB) 24.2.-6.3.1996 meteorologische Parameter.

Beginn Encede WR WG T RF Druck Ty Brdte Lange
Probenahme Probenahme (] [msY [°)C] [%] [mba] [°C] [°] [°]
24/02/96 1736 2502 0105 151 125 03 982 10009 -10 450 77
2502/96 0145 2502 1352 171 105 18 975 9997 -01 543 77
2502/96 1453 2602 0036 166 108 29 NV 10007 -02 541 78
2602/96 01.04 2602 1302 189 74 31 934 10050 -0.7 539 75
2702/96 1728 2802 0934 92 26 -06 NV 10257 03 542 76
2802/96 1007 2802 2Q10 61 32 31 NV 10296 04 542 76
2802/96 2043 2902 0810 207 24 -32 987 10290 03 542 76
2902/96 0850 2902 2150 300 86 13 NV 10260 04 542 76
010396 0707 0103 1405 346 79 08 NV 10231 -03 548 76
010396 1500 0203 0057 338 83 06 NV 10245 -05 546 76
020396 01:31 0203 0927 327 55 02 980 10242 NV 544 75
020396 1005 0203 2128 321 35 01 973 10212 NV 543 77
020396 2327 0303 0901 74 32 06 982 102001 NV 541 8.0
030396 1025 0303 2200 344 17 -25 757 10220 -01 539 78
040396 2008 0503 0800 86 61 -03 981 10161 -05 545 79
050396 0834 0503 1702 322 43 -05 954 10206 -05 545 79
050396 1725 0603 0515 296 6.5 08 948 10210 -04 545 79

Westerhever (WHA) 27.7.-11.8.1994 meteorologische Parameter.

Beginn dr Enceder WR WG T RF  Druck
Probenehme  Probenchme [ [msY [°d  [%] [mba]
2807940000 2807 0808 26 65 211 953 1010
2907940838 2907 1857 19 66 214 925 101D
2907941918 2907 0815 241 82 195 925 101D
2907940832 2907 2147 328 50 190 823 1018l
2907942210 3007 0842 58 41 189 823 1012
3007/940900 3007 1945 56 53 217 872 10146
3007942007 3107 0608 91 59 216 914 101%
3107/940633 3107 1720 65 47 234 865 10110
3107/941743 0108 0617 53 75 229 866 100
0108940644 0208 1042 278 50 204 928 1013l
0208941107 0308 0846 215 40 192 818 102
0308940912 0308 1801 68 48 213 781 10215
0308941817 0408 0553 101 64 217 834 10207
0408940618 0408 1755 114 61 227 819 1014l
0408941822 0508 0621 132 83 236 756 10163
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Westerhever (WHA) 27.7.-11.8.1994 meteorologische Parameter, Fortsetzung.

Beginn dr Enceder WR WG T RF  Druck
Probenehme  Probenchme (] [msY [°d  [% [mba]
050894 0644 0508 2330 292 45 218 871 10171
0508942358 0608 1030 300 83 199 812 1020l
0608941048 0708 0938 325 82 191 757 1024
0708940957 0808 2002 328 64 185 755 101%
0808942019 0908 0805 312 80 185 774 10168
0908940826 0908 2042 345 73 185 763 101%7
0908942105 1008 0711 26 71 180 785 10118
1008940725 1008 1727 58 57 206 742 1008l
1008941747 1703 0600 83 82 198 862 1004

Westerhever (WHA) 284.-9.5.1995 meteorologische Parameter.

Beginn dr Enceder WR WG T RF  Druck
Probenehme  Probenchme (] [msY [°d  [% [mba]
2804952029 2904 0817 353 40 62 NV 10180
2904950843 2904 1835 62 47 70 NV 10180
2904951855 3004 0755 38 97 68 NV 10188
3004950815 3004 1955 28 85 80 NV 10223
3004952015 0105 0755 35 59 78 NV 10255
0105950820 0105 1955 57 45 104 NV 10275
0105952015 0205 0755 75 65 107 NV 10280
0205950815 0205 1355 129 47 99 NV 10290
0205951415 0205 1955 136 44 119 NV 10286
0205952015 0305 0757 142 63 125 NV 10281
0305950820 0305 1355 180 58 115 NV 10283
0305951415 0305 2001 196 23 134 NV 10270
0305952015 0405 1030 282 25 126 NV 10261
0405951053 0405 2253 268 23 132 NV 10254
0405952320 0505 1055 222 40 NV NV 10234
0505951120 0505 2155 251 49 NV NV 10206
0505952217 0605 0841 350 51 NV NV 10185
0605950909 0605 2235 339 58 NV NV 10187
0605952252 0705 1215 274 41 NV NV 10164
0705951233 0705 2008 153 44 NV NV 10146
0705952032 0805 1127 204 92 NV NV 10071
0805951149 0805 2206 268 120 NV NV 10056
0805952232 0905 0935 323 130 NV NV 10040

Westerhever (WHA) 24.2.-6.3.1996 meteorologische Parameter.

Beginn dr Enceder WR WG T RF  Druck
Proberchme Probenahme ] [ms] [°C] [%] [mba]
2402096 1700 2502 0100 151 124 03 983 1003l
25020960130 2502 1345 171 105 17 975 9996
2502196 1500 2602 0200 168 108 29 NV 10008
2602096 0224 2602 1500 195 68 32 935 1008
2702196 1740 2802 0957 90 26 07 NV 10258
28021961037 2802 2015 60 31 -31 NV 10296
2802962105 2902 1100 222 35 24 NV 10284
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Westerhever (WHA) 24.2.-6.3.1996 meteorologische Parameter, Fortsetzung.

Beginn dr Enceder WR WG T RF  Druck
Probenehme  Probenchme [ [ms] [°C  [% [mba]
290296 1400 2902 2245 313 86 13 835 1028
0103960800 0103 1610 346 75 11 NV 10236
0103961645 0203 0233 336 86 03 NV 10244
0203960340 0203 1200 326 53 06 978 1024
0203961250 0203 2230 318 32 02 974 1020
0203962315 0303 0833 74 32 06 982 1020l
0303960908 0303 2300 327 16 26 772 10219
0403961900 0503 0800 91 62 -03 983 1013
0503960820 0503 1900 311 48 04 961 10206
0503961925 0603 0700 303 62 09 947 10211

Lubiatowo (LUB) 20.-29.9.1994 meteorologische Parameter.

Beginn dr Enceder WR WG T RF  Druck
Probenehme  Probenchme [ [msY [°d  [% [mba]
22009941600 2309 0750 197 48 NV NV NV
2309940920 2309 1944 273 45 NV NV NV
230994 2140 2409 0916 263 17 NV NV NV
2409941036 2409 2140 36 26 NV NV NV
2409942227 2509 1010 35 27 NV NV NV
2509941107 2509 2158 73 30 NV NV NV
2509942238 2609 1138 240 24 NV NV NV
2609941128 2609 2216 187 18 NV NV NV
2609942346 2709 1055 245 31 NV NV NV
27009941235 2709 2141 254 67 NV NV NV
27009942231 2809 0924 272 119 NV NV NV
2809941059 2809 2139 273 120 NV NV NV
2809942323 2909 1041 270 58 NV NV NV

Lubiatowo (LUB) 14.-18.9.1995 meteorologische Parameter.

Beginn dr Enceder WR WG T RF  Druck
Probenehme  Probenchme [ [ms] [°C  [%] [mba]
1409951815 1509 0950 249 30 161 990 100%
1509951117 1609 0902 301 43 151 990 1003
1609951110 1709 0926 74 32 NV NV NV

1709951057 1709 1755 78 31 NV NV NV

1709951915 1809 0955 113 19 103 945 10313
1909951124 1809 1805 129 12 110 886 103%
1909951041 1909 1900 115 16 114 873 103%
1909952010 2009 1019 135 06 86 986 101%
2009951147 2009 1900 101 45 137 890 10067
2009952007 2109 0858 76 72 130 913 10047
2109951006 2109 1826 47 65 134 890 10104
2109952001 2209 0928 72 35 115 943 10165
2209951045 2209 1900 293 26 141 935 1014
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Lubiatowo (LUB) 14.-18.9.1995 meteorologische Parameter, Fortsetzung.

Beginn dr Enceder WR WG T RF  Druck
Probenehme  Probenchme (] [msY [°d  [% [mba]
2209952000 2309 1018 238 17 120 990 101R
2309951145 2309 1830 281 66 142 990 1017
2309951956 2409 0946 205 30 NV NV NV

2409951127 2409 1809 184 34 NV NV NV

2409951927 2509 0906 214 13 133 964 10106
2509951044 2509 2132 266 40 149 925 101%
2509952244 2609 0900 249 32 118 918 10110
2609951024 2609 2127 260 48 130 947  100%
2609952238 2709 0948 242 17 109 990 10033
2709951113 2709 2127 223 08 104 978 9960
2709952226 2909 0932 254 42 80 989 979

Vindeby (VIN) 27.10.-10.11.1994 meteorologische Parameter.

Beginn Endede WR WG T RF
Probenahime Probenahime ]  [ms] [Q [%]
27/1094 1720 2810 1010 219 6.7 80 979
281094 1640 2910 0940 215 6.6 83 985
291094 1232 3010 0818 185 6.2 84 995
3010094 1255 3110 0747 203 31 88 1044
321094 0838 3710 1530 233 89 120 1008
321094 1626 0¥11 1700 220 95 113 961
021194 1035 0211 1550 271 55 9.8 831
021194 1638 0311 0835 172 20 70 1012
0311940938 0311 1559 121 17 87 867
031194 1709 0411 0839 119 9.3 6.8 894
041194 0945 0411 1524 115 9.0 85 758
041194 1615 0511 0910 119 71 65 894
0911/94 1017 0911 1511 114 65 84 906
0511/94 1607 0611 1103 111 41 74 1003
0711/94 1421 0811 0839 52 35 75 1034
081194 0943 0811 1517 355 34 17 969
0811/94 1601 0911 0842 206 34 71 1016

Vindeby (VIN) 27.4.-10.5.1995 meteorologische Parameter.

Beginn Endede WR WG T
Probenahime Probenahime ]  [msY] [Q
27/04/95 1120 2704 1734 34 36 81
270495 1851 2804 1647 295 6.6 58
2804951800 2904 0709 302 35 6.3
2904/95 0821 2904 1332 244 37 74
290495 1431 2904 1933 261 24 88
2904952031 3004 1032 32 0.9 74
300495 1114 0105 0828 103 31 80
0105950924 0105 1425 71 58 9.6
010595 1527 0205 0703 105 44 82
0205950830 0205 1327 37 30 110
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Vindeby (VIN) 27.4.-10.5.1995 meteorologische Parameter, Fortsetzung.

Beginn Endede WR WG T
Probenahime Probenahime ]  [msY] [Q
020595 1402 0205 1928 31 20 121
0205952010 0305 1630 307 41 126
0305951712 0405 0703 243 39 135
0405950806 0405 1345 332 28 121
040595 1428 0505 0707 261 30 141
0505950746 0505 1339 241 54 142
050595 1434 0505 1905 241 6.1 166
0505952000 0605 2019 303 52 115
070595 1417 0705 1901 277 14 121
0705951948 0705 2109 237 43 114
080595 1815 0905 0710 267 73 9.3
0905950838 0905 2323 3 6.6 81
100595 0707 1005 1639 268 30 88
1005951801 1105 0840 275 40 80

Ostergarnsholm/Gotland (GOT) 18.-24.9.1996 meteorologische Parameter.

Beginn Endeder WR WG T RF
Probenahme Probenahme (] [msY] [C] [%]
180996 1904 1909 0858 319 36 9.6 946
190996 1130 1909 1652 21 53 128 773
190996 1806 2009 0755 43 14 118 710
200996 0950 2009 1635 58 1.7 9.2 706
200996 1745 2109 0849 43 43 89 700
2100996 1025 2109 1711 77 25 95 658
2100996 1757 2209 0852 275 26 97 666
220996 1009 2209 1637 172 18 107 548
220996 1803 2309 0952 129 31 105 608
230996 1109 2309 1655 144 46 109 626
230996 1829 2309 1944 112 47 107 610
240996 1008 2409 1525 95 39 113 652

Interkalibrierung Preila (PRE) 16.-26.9.1996 meteorologische Parameter.

Beginn cr Enceder WR WG T RF  Druk Regen
Proberchme Proberchme (] [msy] [’ [%] [wba] [mni
160996 1645 1709 0844 12 429 1044 7043 NV 0.00
1709960945 1809 0843 35 257 995 7430 NV 0.00
1809961023 1909 0846 316 160 601 8853 NV 000
1909960945 2009 0900 322 185 712 9282 NV 0.20
2009961026 2109 0900 53 262 762 6576 NV 0.00
2109961104 2209 0848 55 237 599 7492 NV 0.00
2209961016 2309 0904 60 276 664 7361 NV 0.00
2309961029 2409 0904 81 274 877 6640 NV 0.00
2409961019 2509 0905 84 289 913 6510 NV 000

250996 1037 2609 0936 41 246 1050 6603 NV 0.00
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Forschungsschiff ALEXANDER VON HUMBOLDT (AVH)

LAGRANGE-Experiment 2.-15.7.1997, meteorologische Parameter.

Beginn Encede WR WG T RF Druck Ty Brdte Lénge Digdanz
Probenahme Probenahme [] [msY [)C] [%] [mba] [°)C] [] [©] zuPAP
[km]
0207/97 2120 0307970820 124 64 160 901 1015 154 549 150 0.7
0307/97 2230 0407970903 115 41 163 905 101&3 167 560 173 121
0407/97 1200 0407/97 2041 226 26 172 950 1016 174 556 173 145
0507/97 0643 0507971800 326 61 167 988 101% 179 550 190 155
0507/97 1910 0607970600 337 75 169 995 1014 181 550 190 144
0607/97 1035 0607/97 1813 16 101 186 842 10143 180 560 195 95
0607/97 1845 0707/97 0600 34 104 186 853 1013 186 565 201 165
0707/97 0702 0707/97 1802 15 101 179 957 10149 185 565 201 154
0707/97 2352 0807971200 351 42 186 820 10146 183 565 184 164
0807/97 1727 0907/97 0430 32 124 172 700 1018 183 568 187 182
0907/97 0847 1007970902 349 80 164 674 1015 177 564 183 116
1007/97 1630 1007/97 1940 19 97 171 697 1015 179 577 175 209
1007/97 2004 11/07/97 0838 16 84 153 764 1016 177 580 174 172
12/07/97 1012 11/07/97 2102 47 66 153 703 1016/ 179 580 174 171
12007/97 0803 1207/97 2045 25 53 166 738 101 176 561 178 19
1307/97 1200 1407/97 000 70 32 175 729 10207 194 548 140 39
1407/97 1000 1507/97 0000 85 89 186 724 1019 193 544 114 39
Forschungsschiff ALEXANDER VON HUMBOLDT (AVH)
LAGRANGE-Experiment 3.-14.3.1998 meteorologische Parameter.
Beginn Encede WR WG T RF  Druck Ty S Brdate Lange
Probenehme  Probenahime (] _[ms] [’Q [%] [mba] [)C] [ [ []
030398 1830 040398 1022 232 129 82 968 9923 49 82 546 136
040398 1630 0503980830 261 129 49 878 9913 47 71 552 151
050398 1352 060398 1322 295 118 2 817 1006 47 71 547 160
060398 1642 070398 0550 271 84 31 678 100 48 75 545 155
070398 1830 080398 0615 71 94 17 917 9965 38 68 555 177
080398 1220 090398 0902 6 110 02 813 100® 39 70 558 186
090398 1130 1003980300 346 103 -17 700 1018 38 68 560 183
100398 1253 100398 1958 277 43 06 571 102/ 40 71 551 185
17/0398 2100 120398 0700 184 83 04 583 10210 34 67 560 178
120398 0800 120398 2200 185 44 04 53 10187 37 68 560 183
120398 2300 130398 1100 278 31 -05 586 10166 36 70 553 184
130398 1645 1403980900 312 147 27 789 10066 40 72 547 161
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Forschungsschiff PROFESSOR ALBRECHT PENCK (PAP)
LAGRANGE-Experiment 2.-15.7.1997. meteorologische Parameter.

Beginn Encede WR WG T RF Druck Ty Brdate Lange
Probenahme Probenahme ] [ms [°C] [%] [mba] [°C] [ []
02/07/97 2120 030797 0823 114 54 159 970 101% 160 549 150
0307/97 1644 040797 0256 101 61 170 918 101% 169 551 183
0407/97 0357 040797 1500 100 47 173 993 10164 176 552 187
0407/97 2015 050797 0756 91 22 186 952 10163 199 560 201
0507/97 0945 050797 2038 331 19 193 860 101% 211 565 196
0607/97 1029 060797 21:30 7 101 177 940 1013 174 552 190
0607/97 2230 070797 1007 NV 103 172 990 1013 173 551 191
0707/97 1207 070797 2256 356 91 172 997 1013 177 552 191
0807/97 0500 080797 1700 350 73 175 985 101% 181 550 187
0807/97 2008 090797 0900 43 85 167 891 1018 178 553 175
0907/97 1200 100797 1200 340 75 163 786 101% 178 554 183
1007/97 1315 100797 2330 5 62 164 865 101% 174 561 174
12/07/97 0018 1107/97 1330 18 69 155 870 101% 175 565 170
12/07/97 1501 1207/97 0156 37 69 161 791 101& 187 565 168
1207/97 0801 1207/97 2044 19 49 165 801 10168 176 561 178
1307/97 1000 1307/97 2157 84 41 174 784 10206 190 549 146
1407/97 1000 1407/97 2200 61 75 185 795 1022 188 544 120
Forschungsschiff PROFESSOR ALBRECHT PENCK (PAP)
LAGRANGE-Experiment 3.-14.3.1998 meteorologische Parameter.
Beginn Encede WR WG T RF Druck Ty S Brdate Lange
Probenehme  Probenahime (] [ms] [°C [% [mba] [C] [ [T []
030398 1533 040398 0602 226 122 77 1000 9932 51 84 546 134
040398 1300 050398 0602 248 130 61 972 9913 51 83 547 138
050398 0952 060398 0859 263 103 25 932 10049 53 86 547 135
060398 1446 070398 0553 259 1.7 27 792 1008 50 85 550 139
070398 1703 080398 0100 74 6.6 19 995 9952 52 75 548 165
080398 1420 090398 1000 350 112 07 895 10043 50 72 554 185
090398 1212 100398 0903 328 92 -12 709 1028 47 72 554 184
100398 1257 100398 2030 270 40 07 623 10274 48 72 551 185
17/0398 1622 120398 0253 151 64 03 620 10224 49 72 550 185
120398 0356 120398 1600 155 57 07 572 10197 48 72 550 185
1200398 1802 130398 0607 72 28 09 528 101733 45 72 551 186
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Halbinsel Hel (HEL) 16.6.-11.8.1997 meteorologische Parameter.

Beginn Enceder WR WG T RF
Probenahme Probenahme [°] [msY  [°C] [%]
160697 1200 180697 0900 268 39 135 794
180697 1200 200697 0900 345 33 134 824
2006/97 1200 220697 0900 93 2.7 166 862
2206/97 1200 240697 0900 193 2.6 151 887
2406/97 1200 260697 0900 228 3.7 131 839
2606/97 1200 280697 0900 85 4.3 165 871
2806/97 1200 300697 0900 47 18 197 870
300697 1200 0207/97 0900 337 35 208 798
0207/97 1200 0307/97 0900 77 20 172 791
0307/97 1300 0407/97 0000 63 38 208 735
0407/97 0100 0407/97 1200 110 2.3 178 868
0407/97 1300 0507/97 0645 330 2.2 199 798
0507/97 0800 0507/97 2115 294 2.6 177 918
0507/97 2200 0607/97 0700 323 4.0 164 943
060797 0800 0607/97 1105 335 6.0 190 900
060797 1130 0607/97 2300 353 6.7 202 773
070797 0000 0707/97 1130 8 4.3 187 863
070797 1230 0807/97 0000 343 55 196 793
0807/97 0600 0807/97 1930 320 50 211 740
0807/97 2000 0907/97 0800 340 48 177 853
0907/97 0900 1007/97 0700 330 39 163 720
1007/97 1530 11/07/97 1400 320 41 169 789
112/07/97 1530 1207/97 1400 320 2.3 158 856
1207/97 1500 1307/97 0900 352 32 161 833
1307/97 1200 1407/97 0900 359 33 171 820
1407/97 1100 1507/97 0900 13 25 169 804
1507/97 1100 17/07/97 0900 352 29 166 787
1707/97 1200 1907/97 0900 83 4.6 196 694
1907/97 1200 21/07/97 0900 37 49 183 855
2107/97 1200 230797 0900 20 34 177 896
2307/97 1200 2507/97 0900 26 18 172 906
2507/97 1200 270797 0900 312 18 172 897
2707/97 1200 290797 0900 226 49 187 755
2907/97 1200 31/07/97 0900 161 21 172 869
310797 1200 020897 0900 332 18 162 909
020897 1200 040897 0900 291 19 177 860
040897 1200 060897 0900 340 2.7 188 889
060897 1200 080897 0900 33 29 201 858
080897 1200 100897 0900 35 19 198 856
100897 1200 11/0897 0900 34 19 198 821
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Anhang: Meteorologische Parameter

Halbinsel Hel (HEL) 3.2.-31.3.1998 meteorologische Parameter.

Beginn Enceder WR WG T RF
Probenahme Probenahme [°] [msY  [°C] [%]
030298 1200 0502/98 0900 243 48 0.3 836
050298 1200 0702/98 0900 276 39 2.7 942
070298 1200 0902/98 0900 242 4.3 2.7 913
090298 1200 11/02/98 0900 265 57 51 895
11/02/98 1200 1302/98 0900 283 58 57 955
1302/98 1200 1502/98 0900 278 39 33 934
1502/98 1200 17/02/98 0900 297 55 53 940
1702/98 1200 1902/98 0900 281 52 41 904
1902/98 1200 21/02/98 0900 253 49 57 887
21/02/98 1200 230298 0900 227 41 57 885
2302/98 1200 2502/98 0900 310 4.3 41 903
2502/98 1200 2702/98 0900 250 53 59 827
2702/98 1200 01/03/98 0900 254 7.3 48 887
010398 1200 030398 0900 257 6.9 2.2 849
030398 1200 040398 0900 207 47 58 946
040398 2000 050398 1200 270 6.8 58 924
050398 1200 060398 1800 284 47 15 856
060398 2100 070398 1107 248 3.6 15 812
070398 1200 070398 2245 123 45 15 895
080398 1600 090398 11:30 344 4.6 0.7 877
090398 1330 100398 1130 326 4.0 -1.7 724
11/0398 1315 120398 01:00 127 2.7 -05 637
120398 0200 120398 1400 155 2.8 -10 723
120398 1600 130398 0400 128 18 -35 745
130398 1200 140398 0600 270 55 15 783
140398 0700 150398 0900 341 6.2 04 770
150398 1200 170398 0900 34 33 -01 822
170398 1200 190398 0900 236 45 34 891
190398 1200 21/03/98 0900 309 4.2 12 791
21/03/98 1200 230398 0900 64 30 0.2 831
230398 1200 250398 0900 15 33 13 746
250398 1200 270398 0900 11 32 11 813
270398 1200 290398 0900 325 31 39 880
290398 1200 31/0398 0900 143 33 39 811

Hoburg/Gotland (HOB) 16.6.-11.8.1997 meteorologische Parameter.

Beginn Endede WR WG T
Probenahime Probenahime ]  [ms] [Q
1606/97 1308 180697 0949 299 49 135
180697 1205 200697 0900 355 27 129
200697 1226  22006/97 0905 102 49 146
220697 1405 2406/97 0930 208 49 139
240697 1207 2600697 0913 242 6.6 139
260697 1219 2806/97 0915 88 6.6 149
280697 1435 300697 0904 57 4.7 173
300697 1201  0207/97 0906 127 56 202
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Hoburg/Gotland (HOB) 16.6.-11.8.1997 meteorologische Parameter, Fortsetzung.

Beginn d Endede WR WG T
Probenahime Probenahime ]  [ms] [Q
02/07/97 1201  0307/97 0922 239 34 152
0307/97 1307 0307/97 21:38 183 20 182
0407/97 0414  0507/97 0917 149 19 182
0507/97 1116  0607/97 0903 34 2.8 185
0607/97 1202  0707/97 0901 14 4.7 188
0707/97 1155 0707/97 2003 327 4.7 218
0707/97 2300  0807/97 1005 333 25 178
0807/97 1216  0907/97 0600 13 6.2 184
0907/97 0735  10Q07/97 0900 336 6.0 171
1007/97 1011  11/07/97 0932 353 6.3 160
1107/97 1203  1207/97 0900 23 46 150
1207/97 1104  1307/97 0905 23 35 158
1307/97 1101  1407/97 0859 7 29 163
1407/97 1116  1507/97 0907 63 36 175
1507/97 1117  1607/97 0909 19 29 186
1607/97 1130 1807/97 0904 62 36 176
1807/97 1212  2007/97 0902 49 7.0 189
2007/97 11:.02  2207/97 0920 43 80 213
2207/97 1107  2407/97 0615 27 35 210
240797 1406  2607/97 0915 9 19 195
2607/97 1107  2807/97 0921 231 6.3 198
280797 1200 30Q007/97 0900 255 83 180
3007/97 1220 010897 0905 161 49 181
010897 1206 030897 1019 347 25 182
030897 1203 050897 0905 341 28 197
050897 1203 070897 0905 34 49 205
070897 1200 090897 0901 67 33 213
090897 1315 110897 0912 273 22 218

Hoburg/Gotland (HOB) 3.2.-31.3.1998 meteorologische Parameter.

Beginn Endedea WR WG T
Probenahime Probenahime ]  [msY] [Q
03/02/98 1652 0502/98 0918 269 50 -14
0502/98 1207 0702/98 0910 259 41 0.8
070298 1210 0902/98 0902 232 6.3 24
0902/98 1205  11/02/98 0905 230 29 38
1102/98 1200  1302/98 0900 271 49 37
1302/98 1208 150298 0913 283 59 21
1502/98 1203  1702/98 0902 283 65 27
1702/98 1200 1902/98 0905 259 53 30
190298 1202  21/02/98 1130 247 712 41
21/02/98 1204  2302/98 0901 229 6.8 40
2302198 1158 2502/98 0902 304 28 26
250298 1205 2702/98 0901 245 6.1 37
2702198 1200 01/03/98 0906 253 15 34
010398 1217 020398 1437 300 34 0.6
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Anhang: Meteorologische Parameter

Hoburg/Gotland (HOB) 3.2.-31.3.1998 meteorologische Parameter, Fortsetzung.

Beginn Endede WR WG T
Probenahime Probenahime ]  [msY] [Q
02/0398 1537 030398 0911 15 4.7 -01
030398 1215 040398 0910 204 6.7 18
040398 1200 0503/98 0904 243 53 38
050398 1206 060398 0902 317 6.0 -1.2
060398 1201 070398 0901 269 41 0.6
070398 1403 080398 0502 143 48 10
080398 0602 0903/98 0600 5 40 -11
090398 1002 1003/98 0200 344 49 -30
100398 1100 11/0398 0919 91 35 -1.8
110398 1200 120398 0016 142 52 -0.2
120398 0125 120398 1000 167 83 -04
120398 1110 120398 2300 180 6.0 0.6
130398 0000 130398 1010 240 25 -1.8
130398 1209 140398 0901 286 27 05
140398 1200 150398 0900 5 33 -1.6
150398 1200 170398 0901 198 71 13
170398 1206 190398 0904 228 56 29
190398 1232  21/03/98 0928 317 54 15
21/0398 1205 230398 0903 48 41 0.2
230398 1201 250398 0919 317 31 0.6
250398 1213 270398 0915 205 6.1 24
270398 1205 290398 0905 281 34 21
290398 1202  31/03/98 0907 169 45 15

Kap Arkona/Riugen (KAP) 16.6.-11.8.1997 meteorologische Parameter.

Beginn Endede WR WG T RF
Probenahime Probenahime ]  [ms] [Q [%]
160697 1230 180697 0900 272 17 128 794
180697 1435 200697 0900 332 6.1 138 815
200697 1200 2206/97 0900 144 56 143 898
220697 1200 2406/97 0900 223 50 138 848
240697 1000 2606/97 0900 241 95 125 768
260697 1200 2806/97 0900 93 87 143 897
280697 1200 300697 0900 125 71 158 900
300697 1200 0207/97 0200 281 4.6 159 917
0207/97 1200 0307/97 1030 119 40 176 816
0307/97 1200  0407/97 0900 41 35 172 885
0407/97 1200 0507/97 09200 300 43 166 879
0507/97 1200 0607/97 09200 314 6.0 166 835
0607/97 1200 0707/97 0200 311 7.2 160 850
0707/97 1200 0807/97 0900 305 6.7 169 861
0807/97 1200 0907/97 0200 315 6.7 170 808
0907/97 1200  10Q07/97 0900 5 49 171 805
1007/97 1200  12/07/97 0900 178 28 176 778
1107/97 1200 1207/97 0900 356 36 174 826
1207/97 1200 1307/97 0900 60 39 178 778
1307/97 1400 1407/97 0300 74 36 177 764
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Beginn Enceder WR WG T RF
Probenahme Probenahme [°] [msY  [°C] [%]
14/07/97 1200 1507/97 0000 86 4.6 190 764
1507/97 1200 17/07/97 0900 82 59 181 774
1707/97 1200 1907/97 0900 73 109 180 821
1907/97 1200 21/07/97 0900 44 140 179 850
2107/97 1200 230797 0900 55 6.5 189 861
2307/97 1200 250797 0900 353 2.8 186 823
2507/97 1200 270797 0900 317 4.2 189 802
2707/97 1200 290797 0900 250 109 172 808
2907/97 1200 31/07/97 0900 226 53 177 819
310797 1200 020897 0900 214 44 163 8Q7
020897 1200 040897 0904 124 18 197 810
040897 1202 060897 0907 46 49 198 824
060897 1203 080897 0853 62 81 201 876
080897 1212 100897 0902 95 4.3 211 859

Kap Arkona/Riugen (KAP) 3.2.-31.3.1998 meteorologische Parameter.

Beginn Endedea WR WG T RF
Probenahime Probenahime ]  [ms] [Q [%]
03/02/98 1200 0502/98 0900 263 122 0.6 883
0502/98 1200 0702/98 0900 247 109 29 963
0702/98 1200 0902/98 0900 241 105 30 894
0902/98 1200  11/02/98 0900 249 121 50 889
1102/98 1200 1302/98 0900 258 151 6.0 950
1302/98 1200 1502/98 0900 206 104 53 977
1502/98 1200 1702/98 0900 278 133 58 900
1702/98 1200 1902/98 0900 264 120 49 906
1902/98 1200  21/02/98 0900 236 9.3 58 899
21/02/98 1200 2302/98 0200 241 95 712 862
230298 1200 2502/98 0900 266 118 6.3 930
250298 1200 2702/98 0900 257 123 6.5 856
2702198 1200 01/03/98 0200 254 158 44 797
012/0398 1200 0303/98 0900 249 125 24 831
030398 1500 0403/98 0600 230 133 712 997
040398 1200 0503/98 0600 247 141 7.3 859
050398 0900 0603/98 0900 262 110 2.3 869
060398 1400 070398 0200 278 122 33 638
070398 1730 0803/98 0900 65 97 17 962
080398 1200 0903/98 0900 358 9.0 0.2 681
090398 1200 1003/98 0900 341 55 10 596
100398 1200 11/03/98 0900 211 4.6 12 629
110398 1200 120398 0900 161 94 09 580
120398 1200 130398 0900 280 79 0.7 723
130398 1200 140398 0900 284 115 29 843
140398 1200 150398 0900 238 6.2 26 788
150398 1200 170398 0900 222 51 38 893
170398 1200 190398 0900 279 101 52 836
190398 1200 21/03/98 0900 317 102 32 684

Kap Arkona/Riugen (KAP) 16.6.-11.8.1997 meteorologische Parameter, Fortsetzung.
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Anhang: Meteorologische Parameter

Kap Arkona/Rigen (KAP) 3.2.-31.3.1998 meteorologische Parameter, Fortsetzung.

Beginn Endeder WR WG T RF
Probenahme Probenahme (] [msY] [C] [%]
21/0398 1200 230398 0900 48 54 24 763
230398 1200 250398 0900 110 52 13 776
250398 1200 270398 0900 181 6.9 40 649
270398 1200 290398 0200 216 6.1 58 864
290398 1200 310398 0930 148 6.6 7.1 761

Dunengtation Preila (PRE) 16.6.-11.8.1997 meteorologische Parameter.

Beginn Endeder WR WG T RF Regen
Probenahme Probenahme (] [ms] [C] %]  [mm

160697 1300 180697 1000 255 84 126 958 0.009
180697 1300 200697 1000 320 45 129 961 0.000
200697 1300 220697 1000 98 29 176 754 0.000
220697 1300 240697 1000 212 33 148 966 0.132
240697 1300 260697 1000 228 82 139 883 0.095
260697 1300 280697 1000 84 29 182 685 0.000
280697 1300 300697 1000 63 33 215 892 0.000
300697 1300 0207/97 1000 156 38 240 754 0.218
0207/97 1300  0407/97 1000 312 35 168 898 0.005
0407/97 1300 0507/97 1000 22 24 180 802 0.000
0507/97 1200 0607/97 1000 19 42 192 844 0.000
0607/97 1200 0707/97 1000 27 41 225 670 0.000
0707/97 1200 0807/97 1000 3 37 172 938 0.010
0807/97 1200 0907/97 1000 358 47 141 950 0.038
0907/97 1200 1007/97 1000 330 54 114 920 0.029
1007/97 1130 100797 1500 310 55 134 865 0.000
1007/97 1630 11/07/97 1500 343 39 NV 953 0.009
1107/97 1630 120797 1500 346 34 109 951 0.000
1207/97 1630 130797 1000 19 22 140 905 0.000
1307/97 1200 140797 1000 13 26 128 908 0.000
1407/97 1200 150797 1000 19 26 140 886 0.000
1507/97 1200 1707/97 1000 23 25 145 851 0.000
1707/97 1200 190797 1000 57 31 173 666 0.000
1907/97 1200 21/07/97 1000 41 36 195 743 0.009
21/07/97 1200 2307/97 1000 36 35 173 837 0.236
230797 1200 2507/97 1000 11 21 157 932 0.080
250797 1300 2707/97 1000 284 15 162 975 0.000
270797 1300 2907/97 1000 209 7.3 171 930 0.000
290797 1300 32/07/97 1000 195 34 161 958 0.000
312/07/97 1300 020897 1000 18 24 182 859 0.000
020897 1300 040897 1000 296 42 185 970 0.000
040897 1300 060897 1000 1 2.8 180 956 0.159
060897 1300 080897 1000 38 26 198 850 0.077
080897 1300 100897 1000 34 21 195 901 0.000
100897 1300 11/0897 1000 358 2.2 183 935 0.010
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Dunengtation Preila (PRE) 3.2.-31.3.1998 meteorologische Parameter.

Beginn Endeder WR WG T RF Regen
Probenahme Probenahme (] [ms] [C] %]  [mm

0302/98 1300 0502/98 1000 220 84 -01 901 0173
0502/98 1300 0702/98 1000 226 79 12 867 0.045
0702/98 1300 090298 1000 213 6.3 2.2 957 0.023
0902/98 1300 11/02/98 1000 242 111 36 967 0.009
1102/98 1300 130298 1000 268 1.7 35 972 0.364
1302/98 1300 150298 1000 276 7.2 2.7 867 0.132
1502/98 1300 170298 1000 253 95 35 906 0.223
1702/98 1300 190298 1000 243 9.1 21 893 0.018
1902/98 1300 21/02/98 1000 236 80 42 967 0.000
21/02/98 1300 230298 1000 205 6.8 55 871 0.005
2302/98 1300 2502/98 1000 292 95 33 850 0.005
2502/98 1300 270298 1000 219 87 39 892 0.014
2702/98 1300 01/0398 1000 230 129 44 835 0.107
02/0398 1300 030398 1000 236 100 20 791 0.218
030398 1300 040398 1000 176 59 41 925 0.270
040398 1300 040398 2130 193 9.3 7.2 910 0.550
040398 2300 050398 1500 245 100 45 908 0.080
050398 1900 060398 1900 106 46 -05 736 0.017
070398 0000 070398 0945 273 14 16 706 0.022
070398 1300 080398 0300 97 35 13 813 0.000
080398 1300 090398 1041 20 20 -05 911 0.010
090398 1300 100398 1000 335 6.3 -0.8 792 0.000
100398 1300 11/0398 1000 45 30 -25 815 0.000
110398 1300 120398 1000 97 17 2.7 630 0.040
120398 1300 130398 1000 340 40 2.2 483 0.000
130398 1300 140398 1000 261 125 11 843 0.120
140398 1300 150398 1000 6 82 24 723 0.000
150398 1300 170398 1000 83 2.3 -2.6 765 0.000
170398 1300 190398 1000 202 6.4 25 840 0.041
190398 1300 21/0398 1000 335 59 09 817 0.000
21/03/98 1300 230398 1000 56 22 -11 874 0.041
230398 1300 250398 1000 9 44 12 657 0.000
250398 1300 270398 1000 187 31 10 805 0.000
270398 1300 290398 1000 239 38 33 912 0.023
290398 1300 31/03/98 1000 147 2.8 52 813 0.000
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