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SPURENSTOFFE IN DER ATMOSPHARE
- IHRE VERTEILUNG UND REGIONALE ABLAGERUNG -

WILHELM KUTTLER, BOCHUM

SUMMARY:

This lecture is a survey of the regional and temporal distribution
of essential amounts of pollution (SOp, S04, NOy) in the atmosphere
observed on a global and regional scaie. It hints at the fact of
different amounts of pollution in the northern and southern hemi-
sphere and illustrates the rates of pollution and calculations of
the trends during the last decades.

For the determination of the exchange rates (atmosphere - soil) the
quantities of both forms of deposition (dry and wet depos1t1on) are
considered as well as their effects on industrial regions and clean
air areas. Referring to wet deposition S04 and NO, are proved as the
essential 'acidifiers' of precipitation; add1t1ona11y it is illustra-
ted that the pH-values of precipitation in Europe have neither shown
an increasing, nor a decreasing trend in the last decade. The concen-
trations of pollutants in rainfall show no significant differences in
any geographical comparison, however, the deposited amounts of pollu-
tants show a distribution pattern determined by the given amounts of
precipitation.

The survey illustrates the vegetation's high filtration rate of pollu-
tion. The results show that i. e. about five times the value deposi-
ted in open spaces is deposited below the tree-top of a spruce. Thus,
the trees do not only harm themselves by their important filtration
activities, but also the ecosystems within their influence.

ZUSAMMENFASSUNG:

Es werden die raum-zeitlichen Vertei]ungsmuster wichtiger Immissionen
(S0, SO NO,) in der Atmosphére im globalen und regionalen "scale"
betrachtet Auf die ungleiche Spurenstoffbelastung der Nord- und Siid-
halbkugel wird hingewiesen, Emissionsraten und Trendberechnungen der
letzten Jahrzehnte diskutiert. Zur Ermittlung der FluBraten (Atmospha-
re-Boden) werden quantitative Angaben zu den beiden Spurenstoffsenken
(trockene und nasse Ablagerung) gemacht und Effektivitdatsbetrachtungen
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fir Industrie- und unbelastete Gebiete angestellt. Hinsichtlich der
nassen Ablagerung wird gezeigt, daB die Saurebildner im Niederschlags-
wasser im wesentlichen S04 und NOy sind; dariiber hinaus wird ver-
deutlicht, daB der pH-Wert der Niederschldge in Europa in dem letz-
ten Jahrzehnt im Mittel keinen ansteigenden bzw. abfallenden Trend
zeigt.

Die Spurenstoffkonzentrationen des Niederschlagswassers weisen im
geographischen VergTeich keine signifikanten Unterschiede auf, die
Spurenstoffdepositionen zeigen jedoch ein durch die Niederschlags-
summe bestimmtes Verteilungsmuster. Die hohe Filterrate der Vege-
tation gegeniiber Luftverunreinigungen wird erldutert. Die Ergeb-
nisse zeigen, daB unter dem Kronendach einer Fichte z. B. etwa 5
mal so viel Schwefel abgelagert wird wie im Freiland. Durch die
groBe Filteraktivitdt der Baume schadigen sich diese nicht nur
selbst, sondem auch die von ihnen beeinfluBten Okosysteme.

Bei der Diskussion iiber die Entfernung anthropogener Spurenstof-
fe aus der Atmosphdare wird der nassen Deposition, die hdaufig ver-
allgemeinernd mit dem Begriff "saurer Regen" charakterisiert wird,
als Schadstoffsenke vielfach eine Bedeutung beigemessen, die sie
strenggenommen nur zu einem Teil erfiillt: Sie stellt schlieBlich
nur eine Senke fiir atmospharische Spurenstoffe dar, durch die die-
se aus der Luft entfernt werden. Der andere, nicht unwichtige, je
nach Ndhe zu den Emissionsquellen fiir bestimmte Spurenstoffe sogar
wesentlich effektivere Senkenmechanismus 1iRt diese auf trockenem
Wege - also ohne die Beteiligung von Regen und Schnee - auf den
Oberflachen deponieren und Wirkungsbeziehungen eingehen. Das nach-
folgend zu behandelnde Thema berilicksichtigt deshalb beide Ablage-
rungsraten.

1. Arten, Emissionsstirken und Immissionskonzentrationen der wich-
tigsten Luftverunreinigungen

Im Sinne der Technischen Anleitung zur Reinhaltung der Luft (TA-
Luft 1974) spricht man von verunreinigter Luft, wenn "die natiir-
liche Zusammensetzung der Luft, insbesondere durch Rauch, RuB,

Staub, Gase, Aerosole, Diampfe und Geruchsstoffe" verschmutzt ist.

Die bodennahe Atmosphire, die als ein aus mehreren Komponenten be-
stehendes Gasgemisch charakterisiert wird, enthalt - dispers ver-
teilt - etwa 500 verschiedene partikel- und gasformige Spurenstof-
fe, deren wichtigste Gruppen in Tabelle 1 zusammengestellt sind.
Von den hier aufgezdhlten Gruppen spielen im Luftverunreinigungs-
prozeB insbesondere die Schwefel- und Stickstoffverbindungen ei-
ne groBe Reolle. Auf beide Gruppen wird nachfolgend deshalb etwas
ndher eingegangen.
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1. Schwefelverbindungen
SO 503, H,S0,, H,S, €S,

2° 2
2. Stickstoffverbindungen

"nitrose Gase" (NO, N02, N203, NZO

NH Salpetersdure (HN03)

4’ 3)s
3. Kohlenmonoxid

co

4. Halogene und Halogenverbindungen

Chlor-, Brom- sowie Fluorverbindungen (z. B. HF, SiF4, H251‘F6 und ihre Salze, HC1)

5. flichtige aliphatische und aromatische Kohlenwasserstoffe und ihre Oxidationsprodukte
z. B. Aldehyde, Ketone, Sdauren, Peroxide

6. verschiedenartige beldstigende Stoffe mit intensiverem Geruch

z. B. Amine, Merkaptane, Buttersaure, Pyridin

7. anorganische Staube

Verbindungen von Blei, Eisen, Mangan, Chrom, Kupfer, Nickel, Vanadium,
Beryllium, Zink, Arsen, Molybdan, Selen, Silizium u. a.

8. RuB und organische Produkte

z. B. polyzyklische aromatische Kohlenwasserstoffe wie das krebserzeugende 3,4-Benzpyren

9. Abrieb von Teer- und AsphaltstraBen sowie von Autoreifen

10. Oxidantien
z. B. Ozon (03), eine allotrope Modifikation des Sauerstoffs

Tab. 1 Spurenstoffe in einer Industriegebietsatmosphédre
(nach einer ZusammensEeLlung aus KUTTLER 1982a)

Schwefel, der anthropogenen Quellen entstammt und der Atmosphdre
zugefiihrt wird, besteht zu 90% aus SO0y, das als primdre Luftver-
unreinigung bei verschiedenen Verbrennungsprozessen schwefelhal-
tiger Energietrdger freigesetzt wird. 10% werden als S04, SO

und HpS emittiert (BEILKE 1980). Nach einer Abschatzung von 8UL-
LIS & HIRSCHLER (1979, 1980 in VDI RDL 1983) belief sich die ge-
samte globale natiirliche und anthropogene Schwefelemission im
Jahre 1976 auf 251 Mio. t S. Davon wurden 174 Mio. t S (= 69%)
auf der Nordhalbkugel, 77 Mio. t S (= 31%) auf der Siidhalbkugel
ausgestoBen. Bezogen auf die Gesamtmenge wurden durch anthropo-
gene Prozesse 104 Mio. t S (= 41%) freigesetzt. Schliisselt man
diese Werte nach den Emissionsraten der beiden Halbkugeln auf,
dann stellt sich heraus, daB auf der Nordhalbkugel 94% durch
menschliches Wirtschaften emittiert wurden, in den wesentlich
schwacher industrialisierten Landern der Siidhalbkugel dagegen
nur 6%.

Verursacher dieses Ungleichgewichts sind die auf der Nordhemi-
sphdare liegenden Ballungszentren in Nordamerika und Europa, de-
ren Lage sich im wesentlichen auf die mittleren Breiten be-
schrankt. Abgesehen von einigen wenigen Industriegebieten auf

der Sidhalbkugel in Siidamerika, Sidafrika und Australien lassen
sich hier keine der Emissionsstdrken der Nordhalbkugel vergleich-
baren Verschmutzungszentren erkennen.
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Die den beiden Atmosphdrenkompartimenten zugefithrten Schadstoffe
werden iliber den Kquator hinweg nicht bzw. kaum ausgetauscht, so
daB sich zwischen beiden Hemisphiren hinsichtlich der Belastungs-
struktur kein Gleichgewichtszustand einstellt. Ein interhemispha-
rer meridionaler Luftmassenaustausch wird wegen der in Kquator-
nahe vorhandenen Innertropischen Konvergenz (ITCZ) mit hochrei-
chender Tropopause aus thermischen und stromungsphysikalischen
Griinden verhindert.

Diese Problematik 1dBt sich recht gut an der Betrachtung eines
Nord-Siid-Schnittes der S0- und SOz-Aerosol Immissionskonzentra-
tionen iiber dem Atlantik nachvollziehen (Abb. 1).
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Abb. 1 SOZ_ und Soi_—Konzentrationen in Abhdngigkeit von der

Breite liber dem Atlantischen Ozean (nach MESZAROS 1981;

verdndert)

Die von MESZAROS (1981) angefertigte Darstellung basiert auf
Messungen von GEORGII & VITZE (1971) sowie von NGUYEN BA CUONG
et al. (1974). Relativ niedrige Werte der SOp-Immissionskonzen-
trationen lassen sich bei 7009 n. Breite erkennen; weiter siid-
warts, zwischen 359 und 500 n. Br., werden entsprechend der La-
ge der groBen Industriegebiete relativ hohe “background-Kgnzen-
trationen" gemessen mit Werten zwischen 1 und 3 pug S0p-m=2, Mit
Anndherung an den Kquator nehmen die Spurenstoffkonzentrationen
rapide_ab; in den Tropen werden im Mittel zwischen 0,2 und 0,3 pg
S0,-m-3 erreicht. Diese niedrigen Werte sind auch fiir die Siid-
ha?bkugel charakteristisch.
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Diese Messungen wurden iiber dem Atlantik, also fernab der groBen
Industriegebiete, durchgefiihrt. Hieraus 1dRt sich der SchluB zie-
hen, daB ein verschmutztes atmosphdrisches Band im Bereich der
mittleren Breiten - dem Raum der Bevdlkerungsmassierung und der
industriellen Agglomerationszentren auf der Nordhalbkugel - vor-
herrscht, das durch kontinentale Quellen verursacht ist.

Die Sulfataerosolkonzentrationen weisen im Vergleich zu den S0,-
Konzentrationen zwei Maxima auf, von denen eins mit dem S0,-Maxi-
mum der Mittelbreiten in Verbindung steht; das andere tritt da-
gegen in den niederen Breiten der Siidhalbkugel auf.
Es wird vermutet, daf dieses in Aquatorndhe liegende SO4z-Maximum
durch die hier wegen des hoheren Sonnenstandes verstarkt ablau-
fenden photochemischen und thermischen Reaktionen verursacht ist.
Das driickt sich auch in dem relativ groBen S04/S0,-Verhdltnis aus,
das als MaB der "turnover-rate" von S0, zu S04 dient.
SO,-Emission

Mio. t A

2604
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Abb. 2 Entwicklung der globalen SOz—Emission (nach ROBINSON & ROBBINS
1972; CULLIS & HIRSCHLER 1979/80; VDI RDL 1983)

Global gesehen war der AusstoB an SO0 nicht immer so hoch wie z.
B. in den letzten Jahren. Aus der Entwiddung der anthropogenen
SO02-Emissionen 1dBt sich erkennen (Abb. 2), daB sich die Belastung
durch diesen Spurenstoff seit der Jahrhundertwende bis zum Jahre
1976 verachtfacht hat, bei einer Verdoppelungsrate von anfanglich
30, spdter jedoch von nur noch 20 Jahren.
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Abb. 3 Verbrauch an Kohle und Erd&él in Europa sowie geschidtzte

SOz—Emissionen fir den‘Zqitraum 1900-1972 (nach DOVLAND &
SEMB (198OL aus DRABL@PS & TOLLAN 1980)

Die Koppelung des SOp-AusstoBes an den Verbrauch von Kohle und
Erdol in Europa verdeutlicht fiir den Zeitraum 1900-1972 Abb. 3
Den fiir den Kohle- und Ulverbrauch angegehenen Daten wurden die
gemessenen bzw. aus Emissionsfaktoren geschitzten SO02-Emissionen
in Europa zugeordnet. Die Kurvenverliufe zeigen, daB bis kuEz
nach dem 2. Weltkrieg der Erdélverbrauch unter 50 Mio. t-a~! lag;
nach 1950 war jedoch ein auBerordentlich steiler Anstieg im U1-
verbrauch zu verzeichnen, der sich nach 1970 auf rund 1 Mrd.

t-a”* einpendelte.

Eine wesentlich niedrigere Steigerungsrate - bei jedoch hdheren
Ausgangswerten - zeigt der Kohleverbrauch, der von 1900 bis 1950
zwischen 400 und 700 Mio. t.a-! betrug. In den 60er Jahren wur-
den 800 Mio. t.a-! erreicht; danach pendelte sich der Kohlever-
brauch wieder auf rund 700 Mio. t - a-! ein.

Nach den dieser Darstellung zugrunde liegenden Werten stiegen
die ?02-Emissionen in den Jahren nach 1950 von mehr als 10 Mio.
t a”* auf etwa 29 Mio. t.a-1l an.

Diese Mittelwerte diirfen jedoch nicht dariiber hinwegtduschen,
daB die SO,-Belastungskurven im Jahresgang einen sinuidalen Ver-
lauf aufweisen mit maximalen Werten im Spdtwinter (Januar, Feb-
ruar) und minimalen Emissionsraten im Hochsommer (Juli) (nach
DOVLAND&SEMB (1980) in DRABLPS&TOLLAN (1980)).



SPURENSTOFFE ATMOSPHARE 35

Am Beispiel des europaischen S0p-SchadstoffausstoBes sollen

die Landeremissionsraten diskutiert werden (Abb. 4). Von den

29 Mio. t, die 1978 in Europa der Atmosphdare zugefiihrt wurden,
stammten 60% aus den Staaten des Ostblocks, 40% aus Westeuropa.
Das Land, in dem die groBten Schwefelmengen freigesetzt wurden,
war der eurgdische Teil der Sowjetunion. Beinahe 28% der gesam-
ten europdischen Schwefelemission gelangten aus diesem Gebiet
in die Atmosphare.

Anteil
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Abb. 4 Anteil der europdischen Staaten an der Schwefelemission im

Jahre 1978 (berechnet und zusammengestellt nach Daten der
Vereinten Nationen, aus UMWELT 1982)

Wesentlich weniger wurden z. B. in GroBbritannien (8,8%), der
DDR (6,9%%, der Bundesrepublik Deutschland (6,2%) und Frank-
reich (6,2%) emittiert; Schweden, Finnland, Danemark und Nor-
wegen sind an der Gesamtemission nur zu 0,2% bzw. 0,1% beteiligt.

Zur Ermittlung von Spurenstoffbilanzen sind nicht nur die Spuren-
stoff-Emissionswerte der einzelnen Lander notwendige Vorausset-
zung, sondern auch deren Depositionswerte. Bilanzen dieser Art
sind nicht einfach zu erstellen, weil bei ihrer Ermittlung zum
Teil auch auf Schatzwerte zuriickgegriffen werden muB. Einzelne
Zahlenangaben konnen daher mit unterschiedlich hohen Unsicher-
heitsfaktoren behaftet sein. Dennoch wurde fir einige europda-
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ische Lander der Versuch gemacht, sowohl den Anteil der Schwefel-
deposition, die aus dem eigenen Land stammt, als auch denjenigen
des Importes zu bestimmen. Das vorldufige Ergebnis zeigt Tabel-
le 2.
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Tab. 2 Prozentualer Anteil der‘Schwefelemissionen europdischer
Verursacherstaaten ani der Gesamt-Jahresschwefelablagerung
in den Empfdngerstaaten (zusammengestellt nach Werten
aus UMWELT 1982; ver&ndert)

Auf der "Ordinate" sind jeweils die Verursacherlinder fiir Schwe-
fel, auf der "Abszisse" die entsprechenden Empfdangerlidnder ein-
getragen. Greift man z. B. GroBbritannien heraus (auf der "Abs-
zisse" rechts), dann 1dBt sich feststellen, daB von den rund

900 kt S-a~*, die in England abgelagert werden, 92% aus dem eij-
genen Land kommen, jeweils 2% aus Frankreich und der Bundesre-
publik Deutschland und jeweils 1% aus der DDR und den Nieder-
landen. GroBbritannien gehdrt somit zu dem Lindertyp, dessen
innerhalb seiner Grenzen abgelagerter Schwefel fast ausschlieB-
Tich dem eigenen Land entstammt.

In der Bundesrepublik Deutschland werden rund 1600 kt S-a-1 de-
poniert. 50% entstammen eigenen Quellen, 6% kommen aus GrofB-
britannien, 13% aus der DDR, 11% aus Frankreich, 6% aus der
CSSR, 3% aus den Niederlanden und jeweils 1% aus Polen, Ddne-
mark und Usterreich.

Das zu GroBbritannien hinsichtlich der Schwefelbilanz andere
Extrem ist Usterreich. Wahrend 17% der hier insgesamt abgelager-
ten 314 kt S-a-1 aus eigenen Quellen stammen, erhilt das Land
insbesondere aus der CSSR 21%, aus der Bundesrepublik Deutsch-
land 16%, aus der DDR 10%, aus Polen 4% und aus Frankreich 3%.
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Usterreich ist somit ein Land, das den groBten Teil des dort
zur Ablagerung kommenden Schwefels importiert. Das trifft in
etwas geringerem MaBe auch fiir Norwegen zu, wo bis auf 21% Ei-
genbeteiligung der dort deponierte Schwefel aus anderen Landern
stammt.

Die hier angegebenen Daten der Schwefelemission beziehen sich
natirlich nur im Mittel auf die gesamte Staatsfldche. Die pro-
duktivsten anthropogenen "Schwefelquellen" lassen sich in den
entsprechenden Ballungsrdaumen ausmachen, die wiederum hinsicht-
lich ihrer Schadstoffquellenstruktur (Flachen-, Linien-, Punkt-
quellen) noch weiter differenziert werden kdnnen.

So verursachen Kraftwerke und Fernheizwerke 56% der S02-Emissi-
onen, die Industrie 28%, Haushalte und Kleinverbraucher 13% und
der StraBenverkehr 3%.

Vergleicht man einmal die Verursacher der Immissionskonzentra-
tionen in der Ndahe von Ballungsrdumen mit denjenigen in ent-
fernten Gebieten, so 1d@Bt sich im Gegensatz zur Emission folgen-
des feststellen: In den Agglomerationszentren und in ihrer un-
mittelbaren Umgebung verursacht die Industrie durchschnittlich
60% der gemessenen Immissionskonzentration; Haushalt und Klein-
gewerbe 23%, die Kraftwerke 14% und der Verkehr 3% (Abb. 5).

Anteile im Ballungsgebiet - Immissionen
Emissionen Immissionen durch weitraumigen Transport
[} ;
_ 180 Kraftwerke
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Abb. 5 Verursacher der Immissionskonzentrationen im Nah- und Fern-
bereich (nach UBA 1981)

Im Vergleich zur Emission ist der Anteil der Kraftwerke an der
Immission im Nahbereich wesentlich geringer. Das liegt daran,
daB durch die relativ hohen Schornsteine die Spurenstoffe weit-
raumig verteilt werden (Ferntransport). Daher sind Kraftwerks-
emissionen die Hauptverursacher der Immissionsbelastung im
Fernbereich, wenn auch nicht zu 100% wie in Abb. 5 dargestellt,
da auch in den sogenannten Reinluftgebieten kleine Emittenten
mit lokalem Einzugsbereich fiir eine iliber der "background-Kon-
zentration" Tiegenden Belastung sorgen, wie neuere Messungen

in diesen Gebieten zeigen (KUTTLER 1983b).



38 KUTTLER

Die in die Atmosphdre eingeleiteten Spurenstoffe treten nicht
immer in gleichhohen Konzentrationen auf; die Immissionsbe-
Tastung ist vielmehr von der topographischen Lage, der Hohe
der effektiven Quellniveaus der Schornsteine, der Lage der
MeBstationen zu den Schadstoffquellen, dem Emissionsmassen-
strom und den verschiedenen meteorologischen Zustandsbedingun-
gen der Atmosphdre (KLUG 1972) abhidngig.

Alle diese Faktoren sorgen dafiir, daB sich im Mittel Immissi-

onskonzentrationen an Orten einstellen, die als Grundbelastung
dieses Spurenstoffs aufzufassen sind.

Anhaltspunkte iiber das Belastungspotential lufthygienisch "un-
belasteter” und "belasteter" Gebiete gibt Tabelle 3.

Verhdltnis

Spurenstoff unbelastet belastet belastet/unbelastet
Staub 0,01 - 0,02 mg/m3 0,07 - 0,7 mg/m3 7 - 35
Schwefeldioxid 0,001 - 0,01 mg/m3 0,05 - 5,2 mg/m3 50 - 520
Kohlendioxid 310 - 330 ppm 350 - 700 ppm 15 15 il
Kohlenoxid 1 ppm 5 - 200 ppm 5 - 200
Stickoxide 0,001 - 0,01 ppm 0,01 - 0,1 ppm 10
Kohlenwasserstoffe _ _

(gesamt) 1 ppm 2 20 ppm 2 20

Tab. 3 Vergleich zwischen einer "unbelasteten" und einer
"belasteten" Atmosphdre (nac¢h einer Zusammenstellung
aus KUTTLER 1982a)

Die berechneten Anreicherungfaktoren machen sehr deutlich, daB
es vornehmlich das Schwefeldioxid, das Kohlenmonoxid und auch
die Stdube sind, die unter den Immissionen in der Industriege-
bietsatmosphdre dominieren. Im Fall des SOp 1Bt sich erkennen,
daf in den Belastungsgebieten unter ungiinstigen Situationen Er-
hohungen der SOz-Immissionskonzentrationen auftreten kdnnen,

die einen Faktor von bis zu 520 erreicht haben (der auBergewdhn-
lich hohe Wert von 5,2 mg S0,-m=3 resultiert aus einer Messung
in Gelsenkirchen Anfang Dezember 1962, als die Industriegebiete
Mitteleuropas von einer starken Smogepisode heimgesucht wurden
(KUTTLER 1979a)).Fir Stickoxide kdnnen zwischen einer unbelaste-
ten und belasteten Atmosphdre nicht so groBe Unterschiede fest-
gestellt werden; das liegt daran, daR die NOy-Emissionen nicht
nur auf Ballungsgebiete beschrdnkt sind, sondern wegen des ho-
hen Anteils des StraBenverkehrs an dieser Luftverunreinigung

(= Linienquellen) auch in die sog. Reinluftgebiete gebracht
werden (KUTTLER 1983 a).

In den letzten Jahren ereignete es sich allerdings auBerordent-
Tich selten, daB relativ hohe Immissionskonzentrationen der ver-
schiedenen Spurenstoffe in den Belastungsgebieten auftraten (im
Januar 1982 wurden in einigen Ballungsrdumen der Bundesrepublik
Deutschland hohe SO2-Konzentrationen unter dem EinfluR austausch-
armer Witterung gemessen, so z. B. im Rhein-Ruhr-Raum (KOLSKE
1982) und im Suttgarter Raum (BAUMOLLER et al. 1982).
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Prinzipiell weisen die SOZ-Immissionskonzentrationen einen in
den Ballungsgebieten verstarkt zu beobachtenden Jahresgang auf
mit hoheren Werten im Winterhalbjahr und niedrigeren Werten im
Sommerhalbjahr. Abb. 6 enthdlt Monatsmittelwerte (berechnet aus
Halbstundenmittelwerten) fiir eine Stadtstation. Die Darstellung
zeigt sowohl iiber 10 Jahre gemittelte Monatswerte der Spuren-
stoffkonzentrationen als auch die Monatswerte eines einzelnen
Jahres. Es treten ausgepragte hdohere winterliche Belastungen im
Mittel von Xyinter™ 210 ug SOz-m‘3 (1964 - 1974) und niedrige-
re Werte in den &Ommermonaten (Xsommer= 110 W9 Soz-m'3) auf.

S0,
mg-m>
0,25

. Bochum(1964-74)

020 \ /
0157 . \ /

010 \ ___.///?\\>.///‘ 5 Bochunﬂ
"\ / witten (1981)

0,05 \.. -_‘..—4._..,\.. ",..-..__.'.

T T T T T T T T T T T f_’{
JAN FEB MAR APR MAI JUN JUL AUG SEP OKT NOV DEZ
WK. 4/83

Abb. 6 Monatsmittelwerte der SOZ—Immissionskonzentrationen an einer

stadtstation (Bochum bzw. Witten) (Werte nach LIS, Essen)

Die untere Kurve zeigt im Vergleich zur oberen, daB die SO2-
Belastung im Jahre 1981 wesentlich niedriger warp, denn fir das
Winterhalbjahr wurden nur XWinter= 86 ug SOz-m‘3 berechnet, fir

die Sommermonate nur noch = 45 pyg SO_-m 3.

XSommer 2

In den beiden letzten Jahrzehnten ist die Immissionsbelastung
an S0p in den Belastungsgebieten spiirbar zuriickgegangen. AbD. 7
zeigt Trendgeraden der Spurenstoffkonzentrationen, die diesen
Riickgang fiir die Industrielandschaft bestitigen; Abnahmeraten
auf 40-50% der Ausgangskonzentrationen nach 13 bis 15 Jahren
sind die Regel.
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Abb. 7 Trends der 802—Immissionskonzentrationen in den Belastungs-

gebieten des Rhein-Ruhr-Raumes (Werte nach BUCK et al. 1982,
aus KUTTLER 1983a)
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Spiegelt diese an MeBstationen im Rhein-Ruhr-Raum zu verfol-
gende erfreuliche Entwicklung auch die Gesamtsituation der
Jufthygienischen Verhdltnisse - z. B. auch in sogenannten
Reinluftgebieten - wider? D. h. gelten diese Trends auch auBer-
halb der Belastungsgebiete?

Diese Frage 1dBt sich in zweifacher Hinsicht mit Nein beantwor-
ten.

Erstens weisen Trendgeraden der SOp-Belastung in sogenannten
Reinluftgebieten keine der an den Industriestationen beobach-
teten Abnahmen der SO2-Belastung auf. Im Gegenteil, die Konzen-
trationen sind an einigen Reinluftstationen nach wie vor gleich-
bleibend hoch, an anderen stiegen sie in den letzten Jahren so-
gar leicht an (UBA 1982).

Schwefeldioxid 1966 1970 1974 1978
Emittentengruppe kt % kt % kt % kt %
Kraftwerke, Fernheizwerke 1460 42 1840 47 1940 51,5 2000 56
Industrie 1410 40 1380 35 1190 32 990 28
Haushalte, Kleinverbraucher 560 16 630 16 520 14 450 13
Verkehr 70 2 85 2 95 2,5 100 3
Gesamtemission 3500 3950 3750 3550

Tab. 4 SOZ—Jahresemissionen in der Bundesrepublik Deutschland
(nach UBA 1981)

Zweitens 13Bt das in Tabelle 4 enthaltene Datenmaterial keinen
RiickschluB auf eine Minderung der SOp-Jahresemissionen zZu, wWo-
durch man einen Riickgang der SOp-Belastung erkldren konnte.
Vergleicht man einmal den gesamten S0,-JahresausstoB in der Bun-
desrepublik Deutschland fiir den Zeitraum 1966 bis 1978, dann
158t sich nach einem leichten Anstieg in den Jahren 1970 und
1974 fiir 1978 wieder ein Erreichen des Ausgangsniveaus (1966)
von rund 3,6 Mio. t SOz-a'1 erkennen. Diejenige Quellengruppe,
die am stirksten an der Gesamtjahresemission beteiligt ist, sind
die Kraftwerke und Fernheizwerke. Ihr Anteil steigerte sich in
den 12 Jahren von 40,9% auf 55,9%. Der Anteil der Industrie ist
dagegen von 39,4% auf 27,9% abgesunken; ebenfalls reduziert hat
sich der Anteil der Haushalte und des Kleinverbrauchs an der
S0p-Emission; leicht angestiegen ist dagegen der des Verkehrs.

Wenn trotz beinahe unveranderter S0p-Emission von etwa 3,6 Mio.
t-a-1 die MeBstationen aus den Industriegebieten signifikant
sinkende SOp-Immissionskonzentrationen melden, und das iiber ei-
nen Zeitraum von 15 Jahren, in den Reinluftgebieten dieser Trend
jedoch nicht festzustellen ist - dort im Gegenteil einige Statio-
nen ansteigende SO2-Immissionskonzentrationen verzeichnen -,

dann muB sich etwas am Verteilungsmechanismus dieses Spurenstoffs
gedndert haben. Die Griinde fir eine in den letzten Jahren abneh-
mende SO0p-Luftbelastung in den Industriegebieten sind demnach zu
suchen in einem verstarkten Ausbau des Gas- und Fernwdrmenetzes
und auch im Bau hoherer Schornsteine, die die Immissionsbelastung
im Nahbereich senken helfen, dafiir aber durch Einleitung der Schad-
stoffe in etwas hohere Schichten der unteren Troposphdre iiber den
Ferntransport auch entlegene Gebiete mit ihren Emissionen errei-
chen (zur Meteorologie des Ferntransportes siehe PACK et al. 1978;
OTTAR 1978; SMITH&HUNT 1978).
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1.2 Stickoxide in_der_Atmosphare

Die zweite groBe Gruppe an Spurenstoffen in der Atmosphdare, die
fir die Entstehung von sauren Depositionen eine zunehmend wich-
tiger werdende Rolle spielt, sind die Stickstoffverbindungen. Un-
ter ihnen spielen die Stickoxide (NOy; x=1, 2) eine liberragende
Rolle, so z. B. bei der Entstehung von photochemischen Smog
(03-Smog, KUTTLER 1979b). Starkere Beachtung finden sie dariiber
hinaus in letzter Zeit im Zusammenhang mit der Diskussion um
aufgetretene Baumschdaden (PRINZ et al. 1982).

Stickoxide entstehen bei Verbrennungsprozessen aller Art; auf
natiirlichem Wege durch verschiedene biologische Umsetzungen.

Nach den Untersuchungen von JANSSEN-SCHMIDT et al. (0.d.) und
BUTTGER et al. (1978) werden in etwa gleichgroBe Anteile auf
natirlichem und anthropogenem Wege emittiert.

Einen globalen Uberblick iliber die Quellstirke beider Emissions-
raten vermittelt Tabelle 5, in der fiir jeweils 50 Breiteninter-
valle die Werte mit den entsprechenden Amplituden enthalten sind.

Emissionsrate (106t-N-a-1) anthropogene Emission
Breite anthropogen natiirlich gesamt % von gesamt
90 - 85 N < 0.1 < 0.1
85 - 80 < 0.1 < 0.1
80 - 75 < 0.1 < 0.1
75 - 70 0.2+0.1 0.2+0.1
70 - 65 0.210.1 T 0.2$0.1
65 - 60 0.1%0.1 0.5:0.2 0.6:0.2 17+18
60 - 55 1.0+0.4 0.6%0.2 ’ 1.6:0.4 63429
$5 - SO 3.22%.2 0.6:0.3 3.82:1.2 84341
50 - 45 3.221.2 0.5:0.2 3.821.2 84:41
45 - 40 2.4:0.8 0.5:0.3 2.9:0.8 83+36
40 - 35 2.2:0.8 0.6+0.3 2.8:0.8 79136
35 - 30 1.7+0.6 0.6+0.3 2.3:0.7 74+34
30 - a5 0.4:0.2 0.7+0.4 1.1:0.4 36422
25 - 20 0.3:0.1 0.7:0.4 1.0:0.4 30+16
20 - 15 0.7+0.3 0.9:0.4 1.6+0.5 44+23
15 - 10 0.6:0.3 1.0:0.5 1.6:0.6 38:23
10 - § 0.6+0.3 1.3%0.5 1.9:0.6 32:19
5- 0 0.3:0.2 1.2+0.4 1.5:0.4 20+14
0O- §5S8 0.4:0.2 1.2:0.5 1.6:0.5 25+15
S - 10 0.5$0.3 Y. 320.5 1.8+0.6 28+19
10 - 15 0.5:0.2 1.2:0.5 1.7¢0.5 29+15
15 - 20 0.4:0.2 0.8:0.4 1.2+0.4 33:+20
20 - 25 0.220.1 0.7+0.4 0.9:0.4 22+15
25 - 30 0.3:0.1 0.7:0.4 1.0+0.4 33:16
30 - 35 0.1%0.05 G.5%0.3 0.6:0.3 17212
35 - 40 0.120.05 0.4:0.3 0.5:0.3 2016
40 - 45 < 0.1 0.4:0.2 0.5+0.2 < 33
45 - 50 < 0.1 0.3:0.1 0.4:0.1 < 33
50 - 55 0.2:0.1 0.2:0.1
55 - 60 0.2:0.05 0.2+0.05

0.110.05 0.1:0.05

60 - 65 0.1 < 0.1
65 - 70
70 - 75
75 - 80
80 - 85
85 - 90

Tab. 5 Geschédtzte NOX—Emissionsraten natiirlicher und
anthropogener Quellen (1977) als Funktion der Breite
(JANSSEN-SCHMIDT et al. o.J.)




SPURENSTOFFE ATMOSPHARE 43

Der groRte Anteil anthropogener NOy-Emissionen liegt in den mitt-
leren Breiten der Nordhalbkugel und erreicht dort bis zu 84% an
der Gesamtemission, vergleichbar der Verteilung der weiter vorn
skizzierten S0,-Belastung. Zum Kquator nehmen sowohl die Absolut-
mengen als aucﬁ die prozentualen Anteile der anthropogenen Emis-
sionen ab. Im Bereich zwischen 300 Nord und 300 Siid tritt eine
annihernde Gleichverteilung zwischen beiden Halbkugeln auf, die
jedoch in dem Breitenabschnitt 300 Siid bis 600 Siid im Vergleich
zum entsprechenden Gebiet auf der Nordhemisphare nicht zu beob-
achten ist.

Auf der Siidhalbkugel wird in diesem Bereich nur ein Achtel der
Emissionsrate erreicht, die in den hochindustrialisierten Lan-
dern der nordlichen mittleren Breiten auftritt.

Da die hier angegebenen Emissionsraten iber alle Langengrade ge-
mittelt sind, kann der AusstoB anthropogener Stickoxide in In-
dustrieldndern im Vergleich zu den natiirlich auftretenden Emis-
sionen und zu emissionsschwachen Landern noch wesentlich hdher
sein. Fiir die Bundesrepublik Deutschland 1dBt sich z. B. der An-
teil natiirlicher NOy,-Emissionen an der Gesamtemission vernach-
ldssigen, da er bei unter 5% liegt (UBA 1983).

Teilt man die anthropogenen NOy-Emissionen nach Quellgruppen auf
(Abb. 8), so wird deutlich, dal der groBte Teil dieser Spuren-
stoffe (45%) durch den Verkehr (im wesentlichen durch den Kfz-
Verkehr) verursacht wird; 31% entstammen den Kraftwerken, 19%
den Industriefeuerungen und 5% den Haushalten und Kleinverbrau-

chern. ' ,
8% -
Industrie- (Steinkohle) -
feuerungen
-~
5% P
Haushalte, -
Kleinverbraucher, =7 7% (Brqunkohle)
S ]
% N T — ==
4% (Gas)
45%
Verkehr

Abb. 8 NOX—Emissionen nach verschiedenen Quellengruppen in der
Bundesrepublik Deutschland im Jahre 1978 (nach UBA 1981,
aus VDI RDL 1983; verdndert)
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Ein Blick auf die Monatsmittelwerte der NOy-Immissionskonzentra-
tionen 1dBt, dem Jahresgang fiir Schwefeldioxid vergleichbar, ei-
nen saisonalen Verlauf erkennen (Abb. 9).

Die berechneten Monatsmittelwerte reprdsentieren die Ergebnisse
von vier ReinluftgebietsmeBstellen des UBA der Periode 1968 -

1978.

NO,
pg-m”
22-
20-

Abb.

9

A

181
16

JFMAMJ JASOND
—— Melistelle Waldhof
— —— Melistelle Deuselbach

—--— Melistellen Brotjacklriegel und
Schauinsland

Jahresgang der NOZ—Konzentrationen aus vieljdhrigen Mittel-
werten fir vier verschiedene Reinluftgebiete in der Bundes-
republik Deutschland (nach UBA o.J.)
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Prinzipielle Unterschiede im Vergleich zwischen den drei Konzen-
trationsverldaufen der vier MeBstellen sind nicht zu beobachten.
Graduelle Unterschiede weisen jedoch die Konzentrationshdhen
auf. Den ausgepragtesten Jahresgang besitzt die MeBstation Wald-
hof (73 m ii. NN, Liineburger Heide, Nahe DDR-Grenze), deren NOy-
Konzentrationen (gemessen als NO2) im Winter zwischen 18 und

22 ug NOg-m'3 erreichten, im Sommer dagegen in der Spanne von

6 bis 8 yg NOp-m-3 lagen.

Die niedrigsten Differenzén zwischen Sommer- und Winterwerten
wiesen die hochgelegenen MeBstellen Brotjacklriegel (1016 m i.
NN, Bayerischer Wald) und Schauinsland (1205 m ii. NN, Schwarz-
wald) auf.

Im Jahresverlauf schwankten hier die NO2-Immissionskonzentratio-
nen zwischen 4 und 7 g NOz-m'3. Im Vergleich zu diesen Werten
waren die NOy-Konzentrationen in belasteten Gebieten (z. B.
Frankfurt/M. zwischen 40 und 70 g NO2-m-3) um den Faktor 3,5
bzw. 6,8 (bei Vergleich mit der Station Waldhof) bzw. um den
Faktor 11,5 bzw. 10 (bei Vergleich mit den Stationen Brotjackl-
riegel bzw. Schauinsland) hoher.

Trendberechnungen fiir den gesamten MeBzeitraum (1968 - 1978)
lassen leichte bis stdrkere Anstiege der NOs-Immissionskonzen-
trationen erkennen. Ausnahmen hiervon sind die MeBwerte der Sta-
tion Westerland/Sylt, wo keine eindeutige Verdnderung stattfand,
und die Station Deuselbach (480 m ii. NN, Hunsriick), an der ins-
besondere die "Spitzenpegel" angestiegen sind (UBA 1982). So er-
hohte sich hier z. B. der 98%-Wert’ der Summenhdufigkeit, der
1968 bei etwg 20 g NOz-m'3 lag, bis zum Jahre 1981 auf knapp

50 pug NOp-m™~.

NOy
. -§A\
m
- 160 -
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Abb. 10 Jahresmittelwerte der NOX—Konzentrationen an einer
Stadtstation (Frankfurt/M.) (NOx angegeben als Noz)
(nach UBA o0.J.)
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Hohe Steigerungsraten konnten auch an der MeBstelle im Belastungs-
gebiet Frankfurt/M. nachgewiesen werden. Wie Abb. 10 zeigt, ver-
siebenfachte sich die Spurenstoffbelastung im MeBzeitraum 1962

bis 1978. Dieses Verhalten ist antagonistisch zumweiter oben be-
schriebenen Trend der SOp-Immissionskonzentrationen in Industrie-
gebieten.

Wahrend die Schwefeldioxid-Emissionen seit 1966 in etwa konstant
blieben, spiegeln die in Tab. 6 enthaltenen NOy-Jahresemissionen
einen deutlich ansteigenden Trend wider. Sie erhohten sich von
1,978 Mio. t (1966) auf 3,094 Mio. t im Jahre 1978.

Stickoxide (als NO3) 1966 1970 1974 1978
Emittentengruppe kt % kt % kt % kt %
Kraftwerke, Fernheizwerke 650 32 820 33 920 34 940 31
Industrie 660 32 690 29 660 24 580 19
Haushalte, Kleinverbraucher 100§ 130 5§ 140 5 140 5
Verkehr 640 31 820 33 990 37 1340 45
Gesamtemission 2050 2450 2700 3000

Tab. 6 NOX- Jahresemissionen in der Bundesrepublik Deutschland
(nach UBA 1981) .

Wahrend dieses Zeitraumes entwickelte sich der Emissionsanteil
der Kraftwerke/Fernheizwerke von 32,9% auf 35,6%. Die Industrie-
emissionen sanken von 29,7% auf 16,5%, die der Haushalte und des
Kleingewerbes von 6,0% auf 5,2%. Stark gestiegen sind dagegen
die Kfz-Emissionen, und zwar von 31,4% auf 42,7%.

Die starke ErhShung des NOy-Gesamtemissionen um etwas mehr als

1 Mio. t im Zeitraum von 1966 bis 1978 weist diesem Spurenstoff
einen immer wichtiger werdenden Stellenwert in der Umweltdiskus-
sion zu, so z.B. insbesondere seine erhohte Mitwirkung am Zu-
standekommen saurer Niederschldge.

2. Selbstreinigungsmechanismen der Atmosphdre

Die in die Atmosphire eingeleiteten Spurenstoffe werden Jje nach
ihrer spezifischen Aufenthaltsdauer (ISRAEL&ISRAEL 1973) in un-
terschiedlichen Zeitabstinden wieder aus ihr entfernt. Dabei
wirken im wesentlichen zwei Mechanismen mit, wenn man die che-
mische Verdnderung der Spurenstoffe als dritte Moglichkeit
einmal auBer Betracht 14Bt. Es handelt sich einerseits um die
trockene Spurenstoffablagerung (dry deposition), andererseits
um die nasse (wet deposition).

Die trockene Ablagerung der Spurenstoffe wird iiber vier Mecha-
nismen gesteuert, die nachfolgend kurz erlautert werden (unter
Verwendung von VDI RDL, 1983); hierzu zihlen: die Sedimentation
(1), die Impaktion (2), die Diffusio- und Thermophorese (3) und
die turbulente und molekulare Diffusion (4).

zu 1) In der Luft enthaltene Spurenstoffe lagern sich durch die
Schwerkraft auf der Erdoberfliche ab, sofern ihr Radius r
groBer als 5 pm ist.
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zu 2) Tragheitsbedingte Ablagerung eines von der Luft getragenen
Teilchens an einem Hindernis, das sich der Luftbewegung
entgegenstellt.

zu 3) Ablagerung von Partikeln aufgrund eines vorhandenen Was-
serdampfgefdlles in der Atmosphdre (verdunstende Oberfla-
che - kondensierende Oberfldache) bzw. bei der Thermophore-
se aufgrund von Temperaturgradienten in der Luft, die die
Bewegung der Teilchen steuern und sie spdter ablagern las-
sen.

zu 4) Bewegung und letztlich Ablagerung (Ad- und Absorption) von
Gasen und Aerosolen durch die Brown'sche Molekularbewegung,
durch konvektive oder turbulente Stromung.

Bei der nassen Ablagerung - der Deposition mit Hilfe von Regen-
oder Schneeniederschldagen - unterscheidet man danach, wo die Spu-
renstoffe (Gase oder Partikeln) in den Wolken- oder Nieder-
schlagstropfen aufgenommen wurden.

Findet die Aufnahme unterhalb der Wolke - also zwischen Wolken-
basis und Erdoberfldche - durch den fallenden Regentropfen
statt, spricht man von "Auswaschen" oder "washout" bzw. "below
cloud scavenging". Gelangt dagegen der Spurenstoff innerhalb
der Wolke in das Wolkentropfchen, handelt es sich um das "Aus-
regnen" oder den "rain-out" bzw. "in cloud scavenging".

FOWLER (1980, zusammengestellt in VDI RDL, 1983) nennt fiinf Me-
chanismen, die fiir eine Inkorporation gas- und partikeformiger
Spurenstoffe in die Wolkentropfchen resp. Regentropfen sorgen.
Hierzu zdhlen:

1) die Bildung von Wolkentrdopfchen; schwefel- und stickstoff-
haltige Aerosole dienen als Kondensationskerne (wegen ihrer
geringen Grofe r = 0,1 - 1 ym und ihrer hygroskopischen Ei-
genschaften), 80% der im Regentropfen enthaltenen Schwefel-
und Stickstoffverbindungen werden auf diesem Wege aufgenom-
men.

2) die Lésung und Oxidation von Spurenstoffen (SO0, und NO,) im
Regentropfen; hohe Aufnahmerate bei kleintropfigem Regen
(Nieselregel, Landregen), einerseits wegen der zum Volumen
relativ groBeren Oberfldache und andererseits wegen der ge-
ringeren Tropfenfallgeschwindigkeit (vgl. hierzu MOUOLLER
1973); im Vergleich zum groBtropfigen Niederschlag (z. B.
Schauerregen) zeigten Messungen der Spurenstoffgehalte im
Nieselregen groRere Mengen mit kleineren pH-Werten (LANDS-
BERG 1954, GEORGII 1965). Dieser Prozef soll zu 10 bis 30%
an der Spurenstoffaufnahme in den Tropfen beteiligt sein.

3) die Diffusionsphorese; (siehe auch unter Pkt. 3, trockene
Deposition); bei Gasen und sehr kleinen Partikeln (r klei-
ner 0,1 ym) ist die Aufnamerate hoher als bei grdBeren Par-
tikeln (r groBer als 0,1 pum); insgesamt jedoch ist dieser
Vorgang nur zu etwa 3% an der Spurenstoffaufnahme beteiligt.

4) Brown'sche Bewegung; Aufnahme bzw. Anlagerung kleiner Par-
tikeln (r kleiner 0,1 pum) in bzw. an Molekiilen des suspen-
dierenden Gasgemisches durch zufallsbedingte Kollision;
Vorgang nur zu etwa 1% an der Spurenstoffaufnahme betei-
ligt.
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5) die Impaktion; (siehe auch unter Pkt. 2, trockene Deposi-
tion); Aufnahme von Spurenstoffen durch fallende Wolken-
und Regentropfen; Aufnahmerate ist abhdngig von der GroBe
der fallenden Tropfen und von der Niederschlagsintensitdt;
bei geringen Regenmengen (N kleiner als 2 mm) tragt die-
ser ProzeB zu etwa 30% der Schwefel- und Stickstoffauf-
nahme bei.

Abb. 11 zeigt anhand eines Schemas die einzelnen Faktoren,

die die nasse Ablagerung von Spurenstoffen beeinflussen bzw.
steuern.

schwefel-und stickstoff- Gase
haltige Aerosole SO, NONO,HNO,

<\
Wolken- - 00°
tropfchen Kondensations- (9
kerne g o Ausregnen
oo s (rainout)
: o — ——7°T I _— e
== _;:::__':\;_:?.:/Impaktlon-  og? - . Auswaschen
Brownsche Diffusion Oxidation (wash out)

molekulare Diffusion

Diffusiophorese

Regen— -
tropfen

¥

Abb. 11 Vorgdnge der nassen Deposition (nach FOWLER 1980,
aus VDI RDL 1983)

Auf welche Weise und mit welchen Mitteln kann man die vorgenann-
ten trockenen und nassen Spurenstoffablagerungen nun meBtech-
nisch erfassen? Ist man nicht an einer getrennten Bestimmung
der trocken und naB abgelagerten Spurenstoffe interessiert, so
werden die Regenwasserinhaltsstoffe zusammen mit den in den
Trockenphasen sedimentierten Partikeln durch ein liber einen be-
stimmten Zeitraum aufgestelltes permanent offenes Auffanggefdal
("bulk-sampler") bestimmt.

Ist man jedoch:aneiner getrennten Bestimmung der trockenen und
nassen Deposition interessiert, ist es notwendig, die Auffang-
gefdaBe nur wahrend des entsprechenden Zeitraumes (nieder-
schlagsfreie Zeit - Niederschlagszeit) fiir die Probenahme zu
offnen.

Hierfiir lassen sich verschiedene Geratetypen verwenden, von de-
nen einer, der fiir die MeBstation in Bochum gebaut wurde, in
Abb. 12 schematisch dargestellt wurde.
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Dieses Gerdt wurde vom Labor des Geographischen Institutes ge-
baut und besteht im wesentlichen aus zwei SammelgefdBen: dem

fiir die trockenen Ablagerungen (rechts) und dem fiir die nassen
Ablagerungen (links). Fiir beide Gerdate steht nur ein Deckel zur
Verfiigung, der iliber einen Niederschlagssensor einen Elektromotor
in Gang setzt und jeweils nur ein GefaB abdeckt.

Feuchtesensor
I
(lﬂ
Verschludeckel = ; ; ]
4 ~a | Trockendepositlonssomnzwelgefoﬁ
— Q —‘/ .
Trichterrandheizung———1 = (Auffangflache 87 cm®)
\ | I
-\ 1 ] |
\ ‘_\.r==.l_‘ |
Motor
Auffangtrichter fir — i | L b i .
Nassdepositionen - 4] - Regelung fur Trichterrandheizung
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Abb. 12 Trocken-/NaBdepositionssammler filir Luftschadstoffe
(Frontansicht)

Beginnt es zu regnen, meldet der iliber das Verdunstungsprinzip
arbeitende Regensensor dies dem Motor und der Mechanik, die
dann das TrockendepositionssammelgefdB schlieBen.

Hort es auf zu regnen, d. h. wird der Sensor von keinem Regen-
tropfen mehr getroffen, hebt sich der Deckel vom TrockengefdB
ab und schlieBt das NaBgefaB, so daB in der regenfreien Zeit
die trockenen Depositionen aufgefangen werden kdonnnen. Eine
Unterteilung der trockenen und nassen Spurenstoffablagerungen
in analytischer Hinsicht ist hierdurch ermoglicht.

Mit Hilfe dieser Untersuchungen lassen sich die geodkologisch
wichtigen Fragen beantworten, welche der beiden Senken die
groBere Effektivitdt hinsichtlich der regionalgesteuerten Ab-
lagerungsraten besitzt.
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3. Effektivitdt der trockenen und nassen Spurenstoffablagerung

Die trockenen und nassen Spurenstoffsenken sollen nachfolgend
darauf untersucht werden, welche von ihnen der effektivere Me-
chanismus bei der Riickfiihrung von Spurenstoffen aus der Atmo-
sphdre ist. Hierzu werden Ergebnisse erdrtert, die fir den mitt-
lerweile gut untersuchten Spurenstoff Schwefel hinsichtlich sei-
nes Ausbreitungs- und Ablagerungsverhaltens ermittelt wurden.

Verschiedene Unterschungsergebnisse zeigen, daB in Ballungsge-
bieten der groBte Teil dieses Spurenstoffes (SO0 und SOg-Aero-
sol) auf trockenem Wege, der kleinere Teil auf feuchtem Wege
abgelagert wird (Abb. 13, durchgezogene Linie). In unbelaste-
ten Gebieten mit niedrigen SO0p- und SO4-Immissionskonzentrati-
onen spielt die trockene Deposition dagegen eine weniger wich-
tige Rolle. Ober die nasse Deposition (gestrichelte Linie) wird
in den Industriegebieten wesentlich weniger Schwefel abgelagert.

= trockene Schwefel-
A deposition

= feuchte Schwefeldepo-
sition bei gleichhohen

@ Niederschlagssummen
E im Industrie-und Rein-
& luftgebiet
@ —e— =feuchte Schwefeldepo-
i sition bei hoherer Nie-
m derschlagssumme im
£ Reinluftgebiet als im
» Industriegebiet
o
(@]
|
=
3
Z|
)
N
= : : , >

Industriegebiet Reinluftgebiet WK

Abb. 13 AusmaB der trockenen und feuchten Schwefeldeposition
im Vergleich zwischen einem Industrie- und Reinluftgebiet
(schematisch) (nach KUTTLER 1983¢)

In den Reinluftgebieten ist der Anteil des auf feuchtem Wege ab-
gelagerten Schwefels im allgemeinen hdher als die trockene Depo-
sition. Im Vergleich zum Industriegebiet wird im Reinluftgebiet
auf nassem Wege meist weniger Schwefel iliber den Niederschlag de-
poniert. Liegen jedoch - was in unseren Mittelgebirgen hdaufig
der Fall ist - hohere Jahresniederschlgssummen vor als in den
Industriegebieten (Bochum: 810 mm, Hochsauerland 1000 bis 1400
mm, Bayerischer Wald 750 bis 1500 mm, Schwarzwald 1000 bis

1500 mm, Alpen 1000 bis 2000 mm, Eifel 900 bis 1200 mm), dann
kann die nasse Ablagerung von Spurenstoffen dort hoher sein als
sie es in den Industriegebieten ist.
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Nach einer Zusammenstellung in BEILKE (1975) werden die nachfol-
genden Daten iiber die prozentualen Anteile der trockenen und
nassen Ablagerung an der Gesamtdeposition genannt (Tab. 7).

stark mittl. . Jahrl.
verunr. verunr. Reml.uft- Regen- Gebiet und Autor
Gebiet Gebiet gebiet menge
%/ Deposition
durch Auswaschen 8% 14%0 47%0 700 mm England
durch trock. Abl. 9290 86%/0 53% CHAMBERLAIN
/o Deposition
durch Auswaschen — 27% 55%0 800 mm GroBe Seen Kanada
durch trock. Abl. - 73% 45%0 WHELPDALE

Tab. 7 Vergleich der Wirksamkeit von trockener Ablagerung und
Auswaschen am Beispiel des Schwefels (BEILKE 1975)

Die Untersuchungen in England ergaben hiernach fiir stark verun-
reinigte Gebiete einen hohen Anteil von 92% an der trockenen
Deposition, der sich jedoch in Reinluftgebieten auf 53% redu-
ziert. Von der GroBenordnung her dhnliche Verhd@ltnisse konnten
an den GroBen Seen in Kanada ermittelt werden, wo die trockene
Deposition in mittleren verunreinigten Gebieten 73% ausmacht,

in Reinluftgebieten dagegen etwa 45% der Gesamtdeposition. Un-
tersuchungen aus dem mittleren Ruhrgebiet (KUTTLER 1983c) erga-
ben fiir ein mitteIlmdBig belastetes Gebiet einen Anteil der trok-
kenen Deposition von 80% an der Gesamtjahresablagerung an Schwe-
fel. Andere Untersuchungen z. B. von GEORGII et a. (1982) be-
stdtigen diese Sachverhalte.

Die regionalbedingten Effektivitatsunterschiede der beiden Spu-
renstoffsenken lassen sich anhand des Vergleichs zwischen der
trockenen und nassen Ablagerung in Europa verdeutlichen (Abb.

14 und 15).

Die trockene Schwefeldeposition (Abb. 14) zeichnet in etwa das
Weichbild der groBen Ballungsrdume Englands, Hollands, Belgiens,
Deutschlands, der DDR, Polens und der Sowjetunion (Moskau) nach.
Hohe und hdochste Depositionsraten zwischen 5 und 10 g S-mz2.a-
werden hier erreicht. Industrieferne Gebiete dagegen wie z. B.
das siidliche Norwegen weisen wesentlich niedrigere Werte der
trockenen Schwefeldeposition auf. Hier werden zwischen 0,5 und
0,1 g S.m=2.a-1 dem Boden zugefiihrt. Die in Abb. 15 dargestell-
ten Verhdltnisse der nassen Schwefelablagerung zeigen im Ver-
gleich zur trockenen Ablagerung ein weniger stark strukturier-
tes Verteilungsmuster:

Die emissionsstarken Ballungsraume pausen sich im Bild der nas-
sen Ablagerung nur noch undeutlich durch. Ober die nasse Schwe-
feldeposition werden in Mitteleuropa zwischen 1 und 2,5 g
S.m-2.a-1 abgelagert. Im Gegensatz zu den Werten der trockenen
Deposition wird liber die nasse Ablagerung in den induitriefer-
nen Reinluftgebieten Siidnorwegens mit bis zu 1 g S-m~ -a-1 dop-
pelt bzw. viermal soviel Schwefel dem Boden zugefiihrt wie durch
die trockene Deposition.
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Abb. 14 Geschdtzte gesamte trockene Schwefeldeposition (SO
fiir das Jahr 1974 (in g S m—2
VDI RDL 1983; verdndert)

+ S0,)
-1 2 4
*d ') (nach OECD 1977 aus
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Abb. 15 Geschdtzte nasse Schwefeldeposition fiir das Jahr 1974

2 £y =

(in g s'm “.d" ') (nach OECD 1977, aus VDI RDL 1983;

verdndert)
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4. Zur chemischen Zusammensetzung von Niederschldgen

Untersuchungen iiber Sduregehalte im Niederschlagswasser gehen
meist von einer einfachen Bestimmung des pH-Wertes der LOsung
aus. Einige Bearbeiter orientieren sich bei der Diskussion der
MeBergebnisse an einem pH-Wert = 5,6, der sich dann einstellen
wirde, wenn auBer C0p, das zu rund 330 ppm in der Atmosphdre ent-
halten ist, kein anderer Spurenstoff das Niederschlagswasser ver-
schmutzt (CO2/Bicarbonat-Gleichgewicht).

Reines Regenwasser, das einen pH-Wert von 5,6 aufweist, findet
man jedoch heutzutage kaum noch auf der Erde, auch nicht in den
industriefernsten Gebieten. Nach den Untersuchungen von CHARLSON
& RODHE (1982) sowie DELMAS & GRAVENHORST (1983; alle von VDI
RDL 1983) weisen nicht verunreinigte Niederschlagswasserproben
pH-Werte zwischen 4,0 und 8,0 auf. Einzelbeispiele von "back-
ground-Stationen" enthalt Abb. 16. Wie die aufgelisteten Bei-
spiele zeigen, bleibt eine Orientierung von Niederschlagswasser-
pH-Werten am o. g. pH-Wert = 5,6 daher nur ein theoretisches Un-
terfangen.

pH-Werte von Niederschlagswasser an .background - Stationen in
verschiedenen marinen, kontinentalen und polaren Gebieten
(aus DELMAS & GRAVENHORST 1983, veréndert)

7 6 5 4  pH

L 1 [} 1 i
' ' |c—— Berechnet aus natarlichen N-und S-Zyklen
— I 1 Mauna Loa, Hawaii
— —1 Jungfraujoch, Schweizer Alpen
lC——= Katherine, Australien
l—— Amsterdam Island, sidl Indischer Ozean
| & Samoa, Pazifik
C 7 Mte. Cimone, Italien
I3 Poker Flat, Alaska
Amazonas Becken und San Carlos, Venezuela
Fort Chimo, Nord- Quebec, Kanada
Kanadische Polarregion
-- Polarer Schnee (ohne CO,)
Trout Lake, Nordwest-0Ontario,Kanada
@[ Cape Grim, Tasmanien
C "~ Alamosa, Colorado
—f Indien

L T T

8 7 6 5 4 pH

T

I
T
Il
T

Abb. 16 PH-Werte vom Niederschlagswasser an "background"-Stationen
in verschiedenen marinen, kontinentalen und polaren Gebieten
(nach DELMAS & GRAVENHORST 1983; verdndert,aus VDI RDL 1983)
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Die Auswertung einer Untersuchung an der Station Bochum ergab
nach der in Abb. 17 dargestellten Klassenaufteilung der Einzel-
werte folgendes Bild:

15 161 470 714 820 884 933 954 9L 100

> %

58 283 605 764 854 905 939 969 984

Haufig; absolute
keito| Mnzahl
201 =72
] |
|
151 | 54
— .
| ] . |
10+ ‘ -36
|
|
i 5 = | 18
|
P M ]

32 3L 36 38 40 42 4f 46 4B 50 52 54 56 58 60 62 64 66 68 70 pH
| WK.
Abb. 17 Hiufigkeitsverteilung von pH-Werten des Niederschlags fir

die Station Bochum (Mai 1978 bis April 1980) (nach KUTTLER
1983c)

Eine absolute Hiufung der pH-Werte fdllt in den Bereich pH =

4,0 - 4,2; etwa 20% aller in Bochum gemessenen pH-Werte entspra-
chen dieser Gruppe. Nach der Summenhdufigkeitsverteilung waren
insgesamt 47,0% aller Werte kleiner als pH = 4,2, 90% aller Wer-
te kleiner als pH = 5,6. Der in dem angegebenen Zeitraum fiir Bo-
chum berechnete mittlere pH-Wert belief sich auf pH = 4,1; dieser
Wert liegt innerhalb der an MeBstellen in Mitteleuropa gemessenen
Spanne von pH = 4,0 - 4,5.

|
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Abb. 18 enthdlt eine geographische Verteilung der pH-Werte, die
sich im wesentlichen auf die Nordhalbkugel beschrinkt. Die den
verschiedenen MeBnetzen zugrundeliegenden Ergebnisse zeigten fir
das Jahr 1979 folgendes Bild: Europa, der Mittelmeerraum und
Nordafrika wiesen pH-Werte zwischen 4,0 und 5,0 bzw. zwischen
4,5 und 5,0 auf.

Abb. 18 Rdumliche Verteilung von pH-Werten im Niederschlagswasser
im Jahre 1979 (nach GEORGII 1982)

Relativ hohe Werte wurden aus dem indischen MeBnetz gemeldet;
hierfiir diirften alkalische Aerosole (Festlandsstaub) verantwort-
lich sein. Auch der nordamerikanische Kontinent zeigt hinsicht-
lich der Verbreitung der Sduregehalte von Niederschldgen eine
Differenzierung in meridionaler Richtung. Wéhrend an der Ost-
kiste der USA pH-Werte zwischen 5,0 und 5,5 gemessen wurden,
nehmen die Sduregehalte von Ost nach West erst ab, dann wieder
zu. An der Westkiiste werden mit pH = 5,0 der Ostkiiste vergleich-
bar hohe Werte erreicht.

Neben der geographischen Diversitdt unterschiedlich hoher Siure-
gehalte des Niederschlagswassers ist der Nachweis der zeitlichen
Verdnderung der pH-Werte, und zwar der langfristigen, ein Pro-
blem der gegenwdrtigen Forschung. Es wird insbesondere der Fra-
ge nachgegangen, ob sich angesichts der in vielen Gebieten auf-
tretenden Schdden an Ukosystemen die Niederschlagsaciditat in

den Tetzten Jahren drastisch verindert hat. Es ist schwierig,
diese Frage klar fiir die letzten 30 Jahre zu beantworten, da frii-
her einerseits die MeBnetze noch nicht so umfangreich waren wie
in der letzten Zeit, andererseits MeB- und Sammelmethoden des Nie-
derschlagswassers auBerordentlich stark voneinander abwichen und
damit kaum vergleichbar waren. Abb. 19 enthilt fiir den Zeitraum
1972 bis 1979 Trends der pH-Werte verschiedener Stationen des eu-
ropdischen MeBnetzes.
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Abb. 19 Trends der pH-Werte im Niederschlagswasser an ver-

schiedenen Stationen in Europa (Zeitraum: 1972 bis
1979; nach GEORGII 1982; verdndert)
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Station 1 (Irland) wies im Vevrlauf des MeBzeitraumes - von gewis-
sen Schwankungen abgesehen - einen pH-Wert von pH = 5,0 auf. Der
Verlauf an Station 2 (Shetland Inseln) zeigte einen starken Ab-
fall von pH = 7,0 auf pH = 5,0 im Jahre 1976. Der Grund hierfiir
ist unbekannt. Die beiden schwedischen Stationen (3 und 4) wiesen
einen etwas uneinheitlichen Verlauf auf. An der finnischen Sta-
tion lagen die Werte bei etwa einheitlichem Trend um pH = 4,5;
ebenso in den Niederlanden (Station 6). Auch die drei deutschen
Stationen (7,8,9) zeigten generell einen relativ niedrigen pH-
Wert zwischen 4,0 und 4,5, 1ieBen jedoch bis auf Station 9 kei-
nen generell steigenden oder fallenden Trend erkennen. Relativ
hohe innerannuelle Schwankungen konnten an der tschechoslowaki-
schen und ungarischen Station - jedenfalls seit 1976 - festge-
stellt werden; dariiber hinaus stiegen die Werte der ungarischen
Station an. Die Werte der jugoslawischen Station lagen im Ver-
gleich zu den anderen europdischen MeBstellen (abgesehen von

den Shetland Inseln) relativ hoch (pH = 5,0 bis pH = 6,0). Be-
ricksichtigt man bei der Darstellung der pH-Werte der vorliegen-
den 12 Stationen die Standardabweichungen (dargestellt durch die
senkrechten Striche) nicht, dann lassen sich keine eindeutigen
Trends erkennen; d. h. nach dieser Auswertung ist nicht davon
auszugehen, daB sich die pH-Werte in Europa in dem Zeitraum die-
ser MeBperiode &@nderten.

Diese mehr oder minder groBe Einheitlichkeit der MeBergebnisse
in den verschiedenen MeBnetzen herrschte jedoch nicht immer vor.
Alteren Veroffentlichungen aus den 50er und 60er Jahren kann

man entnehmen (Zusammenstellung einiger dlterer Ergebnisse in
KUTTLER 1982b), daB es in dieser Zeit zu einem drastischen An-
stieg der Sduregehalte von Niederschldgen gekommen sein soll.
Die Analyse verschiedener MeBreihenergebnisse machte deutlich,
daB die pH-Werte relativ stark abgesunken waren, z. T. wurde von
Anstiegen der Niederschlagssdurekonzentrationen berichtet, die
bei dem Faktor 10 lagen (KAYSER et al. 1974).

Heutzutage wird jedoch bezweifelt, daB diese MeBwerte richtig
sind. Auf einer im Juni 1983 durchgefiihrten internationalen Ta-
gung iiber "Acid precipitation" in Lindau/Bodensee wurde festge-
stellt (Tagungszusammenfassung bei KUTTLER 1983a), daB die o. g.
Messungen nicht unter gleichen Bedingungen erfolgt waren und

daB dariiber hinaus die Mittelwertberechnungen nicht einheitlich
vorgenommen worden waren. Neue Berechnungen des alten Datenmate-
rials bestdatigen (KALLEND 1983), daB von den 120 europdischen
MeBstationen, an denen zwischen 1955 und 1975 Niederschlagswas-
ser aufgefangen wurde, nur an 29 eine signifikante Zunahme der
Protonenkonzentrationen nachgewiesen werden konnte, fiir 5 Sta-
tionen wurde sogar eine Zunahme der pH-Werte berechnet.

Heute geht man davon aus, daB es zwischen 1950 und 1975 nicht

zu einer drastischen Absenkung der Niederschlagswasser-pH-Werte
kam (WINKLER 1983).

Unabhdngig davon, ob diese Frage eindeutig beantwortet werden
kann, spricht die Auswertung von Niederschlagswasseruntersuchun-
gen aus dem vergangenen Jahrhundert, die der Klimatologe SMITH
vornahm und in seinem 1872 erschienem Buch iiber "Air and Rain"
veroffentlichte, dafir, daB der saure Regen im Prinzip schon

ein altes Phanomen ist und nicht erst eine Erscheinung dieses
Jahrhunderts.
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Nach seinen Analysen und den von SCHWELA (1983) umgerechneten
Werten wiesen Niederschlags-pH-Werte in ldndlichen Gebieten um
1872 Werte von pH = 5,1 + 0,5 auf; in stddtischen Gebieten Tla-
gen die pH-Werte zwischen 3,4 und 3,9 (vgl. hierzu Tab. 8).

Tabelle 8

Geschitzte Niederschlags pH-Werte im Regen aus dem Jahre 1872
an verschiedenen MeBstellen in England (Mittelwerte und 95%
Konfidenzintervall) (nach SMITH 1872 aus SCHWELA 1983)

pH-Wert
Meerndhe
. . "

landlich Inland 5,1 + 0,5
stadtisch
Liverpool - 3,9 + 0,2
Manchester t 3,5 + 0,2
London 3,4 + 0,1
Glasgow 3,4 + 0,3

Vergleicht man diese vor iiber 100 Jahren gemessenen Werte mit
denjenigen, die an Stationen der heutigen Zeit ermittelt wur-
den, dann 1dBt sich zwischen den "alten" und "neuen" Werten

eine sehr groBe OUbereinstimmung feststellen. Hiernach ist der
"Saure Regen" also nicht eine Erscheinung dieses Jahrhunderts,
sondern er war zumindest schon im letzten Jahrhundert prdsent.
Nach SCHWELA (1983) beschréankte sich der saure Niederschlag

im vorigen Jahrhundert raumlich allerdings ausschlieBlich auf
die GroBstidte und die Umgebung industrieller Agglomerations-
gebiete; heute dagegen auch auf die sog. unbelasteten Gebiete.

4.1 Saurebildner im Niederschlagswasser

Bei der Untersuchung der Frage, welche Spurenstoffe den Sdure-
gehalt im Niederschlagswasser verursachen, kommt den weiter
vorn besprochenen Schwefel- und Stickoxidverbindungen eine
iiberragende Bedeutung zu. Analysenergebnisse und Berechnungen
hierzu ergeben nach amerikanischen Untersuchungen folgendes
quantitatives Bild (WILSON et al. in GEORGII et al. 1982):

Dem Sulfat im Regenwasser wird eine Beteiligung am Anionenge-
halt von 68% bis 70% zugeschrieben, dem Nitrat eine von 23%
bis 27% und dem Chlorid eine von 4% bis 10%. Kiistennahe Sta-
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tionen verschieben diese Werte zugunsten des Chlorids, das
dann einen Anteil von 26% bis 44% annimmt. Auch die in der
Bundesrepublik Deutschland durchgefiihrten Arbeiten zur Quan-
tifizierung der Anionenanteile im Niederschlagswasser weisen
dem Sulfat zwischen 50% und 60% zu, dem Nitrat 25% bis 30%
und dem Chlorid 10% bis 15%. Letztgenannter Spurenstoff zeigt
in Abhdngigkeit von der Lage zur Kiiste Erhohungen, die bis zu
40% am Gesamtanteil der Anionengehalte in Regenwasserproben
ausmachen kdonnen (meerbedingter Eintrag durch Seesalzteilchen
im Blasenspriih) (GEORGII et al. 1982).

Die dhnliche Zusammensetzung der Protonenlieferanten im Nie-
derschlagswasser an verschiedenen Stationen in der Bundesrepu-
blik Deutschland wird auch aus Abb. 20 ersichtlich: Die Betei-
ligung des Sulfats liegt in allen Fallen bei iiber 50%, in Kii-
stenndhe fdllt der erhdhte EinfluB von Chlorid auf. Warum aus-
gerechnet auf dem 968 m hohen und im Binnenland lTiegenden Hohen-
peiBenberg so hohe Chloridgehalte gemessen wurden, konnte bis-
lang noch nicht gekldart werden (PERSEKE 1982).

% %

100 . 100
_F Mso;  [RINo; MO :

50

Abb. 20 Prozentualer Anteil von soi', NOE und C1~ an der Sdure-

bildung im Niederschlagswasser (nach GEORGII et al. 1982)

Ein direkter Zusammenhang zwischen dem Schwefelgehalt und dem pH-
Wert des Niederschlagswassers 138t sich an Proben aus industrie-
belasteten Stationen nicht erkennen, da Kationen (z. B. Calcium)
diese eigentlich vorhandene Abhdngigkeit iiberdecken (RUNICKE &
KLOCKOW 1974, MALISSA et al. 1980). Um diese Beeinflussung auszu-
schalten, wurden in Abb. 21 Ergebnisse von Niederschlagsproben
aus Reinluftgebieten verwendet. Man erkennt sehr deutlich den Zu-
sammenhang zwischen niedrigen Schwefelgehalten der Regenwasser-
proben und hohem pH-Wert und umgekehrt; bei hoherer Schwefelbe-
lastung im Niederschlagswasser steigt die Sdurebelastung an, was
sich durch einen niedrigeren pH-Wert, etwa zwischen 3 und 4,
auszeichnet.
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Abb. 21 Abhdngigkeit der pH-Werte von den Schwefelkonzentrationen
im Niederschlagswasser (naéh Messungen an vier bundes-
deutschen Reinluftstationen im Jahre 1980; berechnet und
zusammengestellt nach Wertén des UBA, 1981, aus
KUTTLER 1983c)

4.2 Konzentrationen verschiedener Spurenstoffe im Niederschlags-
wasser

An zahlreichen Stationen im In- und Ausland werden mittlerweile
Niederschlagswasserproben gewonnen und auf die Gehalte der ver-
schiedensten Spurenstoffe hin untersucht. Weltweites Datenmate-
rial wird durch die WMO (z. B. 1981) zur Verfiligung gestellt, in
der Bundesrepublik durch MeBnetze des Umweltbundesamtes (UBA,
Berlin und Pilotstation Frankfurt/M.) sowie durch verschiedene
Universitdtsinstitute.

Ein Oberblick iiber die Spurenstoffkonzentrationen ausgewdhlter
Niederschlagsbestandteile in der Bundesrepublik wird anhand Ta-
belle 9 gegeben, die die Konzentrationen fiir Sulfat-Schwefel,
Nitrat-Stickstoff, Chlorid und Blei enthdlt. Es sind hier gewich-
tete Mittelwerte verwendet worden, die sich dadurch von den
arithmetischen unterscheiden, daB sie mit der Menge des gefalle-
nen Niederschlags in Beziehung gesetzt wurden, um mengenbedingte
Konzentrationsunterschiede bei der Mittelung zu beriicksichtigen.

Die sechs MeBstellenstandorte lassen sich in Tufthygienischer
Hinsicht unterteilen in drei stddtisch belastete Gebiete (Braun-
schweig, Essen, Frankfurt/M.), eine weniger stark belastete Sta-
tion in Kiistenndhe (Schleswig) und zwei Hohenlagenstationen (Klei-
ner Feldberg/Ts., 826 m U. NN und HohenpeiBenberg, 968 m i. NN),
die zeitweise oberhalb der bodennahen, meist starker verschmutz-
ten Mischungsschicht liegen.
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SO,_{—S NO,-N c1 Pb
-1 5 - - —q
o171 [mg-1 ﬂ ko
Sschleswig 1,78 0,76 3,51 12,8
Braunschweig 1,96 0,87 1,30 23,2
Essen 2,19 0,88 2,03 47,2
K1. Feldberg/Ts.| 1,73 0,72 1,15 24,0
Frankfurt /M. 1,89 0,76 1,14 32,3
HohenpeiBenberg 1,35 0,72 3,64 11,6

1)

Die hier verwendeten Mittelwerte wurden aus Monatswerten von 'wet-only"
Proben berechnet; Zeitraum 8/79 bis 8/81. Anzahl der Elnzelwerte n = 22 - 25;

Monatswerte wurden entnommen aus: GEORGII etal. (1982)

Tab. 9 Mittlere gewichtete Spurenstoffkonzentrationen im
Niederschlagswasser an verschiedenen Stationen in der
Bundesrepublik Deutschland

In den Belastungsgebieten liegen die, m1tt1eren Sulfat-Schwefel-
Konzentrationen zwischen 1,89 mg S04-S-1-1 und 2,19 mg S04-5-1-

an der Kistenstation bei 1,78 mg_S04-S-1~ 1 und den Hoh?n1agensta-
tionen zwischen 1,35 mg 504-5-1'1 bis 1,73 mg S04-S-1 Die Kon-
zentrationsunterschiede sind in ihrem rdumlichen Verteilungs-
muster somit relativ gering ausgeprdgt.

Bei den NO3-N-Konzentrationen Ye1sen die Stat1oneQ Essen und
Braunschweig mit 0,87 NO3-N.-I"* bis 0,88 NO3-N-1 * etwas hohere
Werte auf als die unbelasteten Verg]e1chsstat1onen. Die MeBwer-
te der Station Frankfurt/M. unterscheiden sich dagegen nicht
bzw. fast nicht von den Hohenlagenstationen und der Kiistensta-
tion.

Deutlichere regionele Unterschiede treten allerdings bei den Chlo-
ridwerten auf. Den hochsten Mittelwert verzeichnete die Station
HohenpeiBenberg mit 3,64 mg C1-171; die Griinde hierfiir sind noch
unklar, wie schon bemerkt (PERSEKE 1982).

Der zweithdchste Wert wurde fiir die Kiistenstation Schleswig er-
mittelt; die anderen Konzentrationen bewegen sich unabhdngig da-
von, ob es sich um ein Belastungsgebjet handelt oder nicht, zwi-
schen 1,14 mg c1-1-1 und 1,3 mg C1-1-1, Relativ_hoch ist der Chlo-
ridwert filir die Station Essen mit 2,03 mg C1~1'1, der wohl in-
dustriebedingt ist.

Die hochsten Bleikonzentrationen treten in den Ballungszentren
Essen und Fra?kfurt/M. auf; dort_bewegen sich die Werte zwischen
32,3 uyg Pb-17* und 47,2 g Pb- 1-1. An den Hohenlagenstationen
Hohenpe1Benberg und an der Kustﬁnstation Schleswig wurden dagegen
niedrigere Werte um 12 pg Pb-1 ermittelt.
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5. Zur Gesamtdeposition von Spurenstoffen "(trockene und masse
AbTagerung)

Um die nasse Deposition von Spurenstoffen berechnen zu k&nnen,
bendtigt man die Spurenstoffkonzentration pro Menge Regenwasser
und die Summe des gefallenen Niederschlags in der zu untersu-
chenden Zeiteinheit.

Die trockene Ablagerung wird mit Hilfe der Analyse der in den
TrockensammelgefdBen deponierten Spurenstoffen unter Beriick-
sichtigung der Expositionszeit bestimmt; die gasformigen An-
teile, die der Atmosphdre durch Ad- und Absorption entzogen
werden, berechnet man nach verschiedenen Methoden. Hierauf
soll an dieser Stelle jdoch nicht weiter eingegangen werden.

An Beispielen fiir Depositionsraten einzelner Spurenstoffe sol-
Ten die Ablagerungsmengen fiir verschieden belastete Standorte
erldutert werden. Als OUbersicht mdoge Abb. 22 dienen, in der
die Verteilung der Gesamt-Schwefel-Deposition fiir Europa ent-
halten ist.

Nach dieser Auswertung zeichnen sich die kontinentalen mittel-
europdischen Industriegebiete sowie der Raum um Moskgu d*rch
eine Schwefel-Ablagerung aus, die bei etwa 10 g S-m~%¢-a-
lTiegt. In weiten Teilen der BundestTepublik Deutschland, der
DDR, der Tschechoslowakei, Polens, Siidenglands und Oberitaliens
werden zwischen 5 und 10 g S-m'z-‘a'1 deponiert. In Nord- und
Sideuropa : auBerhalb der Ballungsrdume - werden weniger als
2,5 g S'm™¢-a-l dem Boden zugefiihrt.

Deutlich ist an dieser Darstellung auch der relativ starke
Gradient vom Festland zum Meer (Atlantik und Nordsee) zu er-
kennen, wo in unmittelbarer_Kiistenndhe z. T. nur noch Abla-
gerungsraten von 0,5 ¢ s-m-2-a-1 auftreten.

Untersuchungsergebnisse neueren Datums enthdlt Tabelle 10 fiir
einzelne ausgewahlte MeBstellen in Europa, Deutschland und Ober-
see.

Die hier aufgelisteten Werte lassen aufgrund differenzierter MeB-
und Sammelmethoden eine Unterscheidung in die trockene und nasse
Deposition am Beispiel Schwefel zu. Auch hieraus konnen Effektivi-
tatsabschdatzungen entnommen werden, wie sie bereits in Kapitel 3
behandelt wurden.

Nach Tabelle 10 sind fiir die G samtschwefelablagerung in Europa
Werte zwischen 5 und 6 mg S:m™¢-d-1 wahrscheinlich.

Fiir Deutschland wurden in einer friiheren Arbeit (Reihe 3, Tab. 10)
Gesa?tschwefelab]agerungen berechnet, die zwischen 9,6 und 34,2 mg
S-m-¢-d-1 lagen; diese Werte konnten durch neuere Arbeiten (Reihe
4 bis 7) und durch die Differenzierung in belastete und unbelaste-
te Rdume im wesentlichen bestdtigt werden. Die in Reihe 6 enthalte-
nen Werte fir das Ruhrgebiet sind im Vergleich zu den an anderen
Orten im Ruhrgebiet ermittelten Werten recht hoch. Diese Unter-
schiede lassen sich auf verschiedene MeBzeitrdume und Standorte
zurickfihren. So wurden die besonders hohen Werte der trockenen
S02-S-Depositon in Bochum wdahrend gehduft auftretender austausch-
armer Wetterlagen (mit hohen Immissionskonzentrationen) in den
Jahren 1979 bis 1981 gemessen.
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Abb. 22 Geschdtzte gesamte (trockene und nasse) Schwefeldeposition

2

fiir das Jahr 1974 (in g S-m 2.d” ') (nach OECD 1977, aus

VDI RDL 1983; verdndert)
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Tab. 10: Trockene und Feuchte Schwefeldepositionen

in verschiedenen Gebieten

(nach GEORGII et al. 1982; mit Ergdnzungen aus KUTTLER 19835,1984)

Gebiet Trockene Feuchte Gesamt - Gesamtdeposition VerFasser‘)
Deposition Qypoa‘tlon deposition
inmg S.m “. d in Prozent
Reihe 50 S0 50, trocken  feucht
2 4 4
1 Europa 2,609 0,146 3,131 5,886 46,8 53,2 MESZAROS et al. 1978
2 Europa 3,3 1,7 5,0 66,0 34,0 OTTAR 1978
3 Deutschland 8,5 - 27,4 2,74 - 6,85 9,6 - 34,2 71,5 - 19,9 - OTTAR 1978
80,1 28,5
4 Deutschland:
belastet
Ruhrgeblet 27,4 - 7,95 - 11,78 35,35-39,18 69,9 - 28,5 ~
77,5 30,1
Rhein-Main- 25 - 3,84 28,84-29,84 86,7 - 12,9 -
Gebiet 26 87,1 13,3
PERSEKE et al. 1980
unbelastet
Deuselbach 5 - 2,74 7,74 64,6 35,4
Schauinsland 2 - 5,48 7,48 26,7 73,3
5 Deutschland: s
belastet ;
Ruhrgebiet - 1,87 5,55 34,82 84,1 15,9
Rhein-Main- - 1,16 3,70 29,86-30,86 87,6 - 12,2 = CeoRGIT ot al. 1982
Geblet 88,0 12,4
unbelastet
Deuselbach - 0,73 3,00 8,73 65,6 34,4
Schauinsland - 0,36 3,66 6,02 38,9 61,1
sauerland - 4,7-7,6 4,7 - 7,6 - - KUTTLER 1983
Bergisches Land - 8,8 8,8 - - KUTTLER 1984
(N&he Wuppertal)
6 Deutschland:
belastet
Ruhrgebliet 38,8 9,4 48,2 80,0 20,0 KUTTLER 1982
(Bochum)
7 Deutschland:
Berlin 1953 - - - 30 = - LAHMANN et al. 1980
Beriin 1978 - - - 20 N -
8 England:
1&ndliches 7,4 0,30 2,52 10,22 75,3 24,7 DAVIES et al. 1981
Geblet
9 Nigeria:
Savanne - - 0,63 - = - BEAUVINGTON et al. 1979
10 USs A:
Tennessee - - 0,6-3,7 - - = LINDBERG et al. 1977
1

zitlerte Arbeiten

In GEORGII et al, 1982
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Die in Reihe 7 enthaltenen MeBwerte einer Station in Berlin aus
den Jahren 1953 und 1978 erlauben eine Diskussion iiber eine Ab-
nahme der Spurenstoffbelastung wahrend dieses Zeitraums nicht,

da nur die Ergebnisse der beiden angegebenen Jahre beriicksich-

tigt wurden.

In England wurden in ldandlichen Gebieten rund 10 mg S-m72.¢71
deponiert; das ist in etwa soviel wie in deutschen Reinluftge-
bieten abgelagert wird.

Der MeBwert aus dem Savannengebiet Nigerias, bei dem nur die
feuchte Deposition berilicksichtigt wurde, liegt um ein vielfaches
niedriger als die Werte europdaischer Stationen in unbelasteten
Gebieten (Reihe 4,5,8).

FTrockene Deposition Feuchte Gesamth) Gesamtdeposition Autor
NO2 NO3 Deposition depositon %trocken %feucht
NO
¥
Europa - - 0,274-0,822 - - BUTTGER et al.,
bulk 1978
Europa 0,391-1,805 0,015-0,03 1,323-2,734 31,8-67 33-68,2 BONIS et al.,
0,421-1,835 1980
DeutschTand = 0,15-0,57 1,21-2,21 1,16-2,78 8-2,3 77-92 GEORGII et al.,
1982%
Belastet
Ruhrgebiet - 0,2 1,92 2,12 9,4 90,6 GEORGII et al.,
(Essen) 1982%
Ruhrgebiet - 2,30 2,30 KUTTLER 1983%
(Bochum) -
Unbelastet
'
Denselbach - 0,36 1,21 1,57l 22,9 77,1 GEORGII et al.,
(Hunsrick, D) 1982%
Sauerland 0,7-3,2 0,7-3,2 KUTTLER 1983%
(Deutschland)
Bergisches Land 3.2 3,2 KUTTLER 1984%
(Deutschland)
(o) 2 1

Angaben in mg N m d

"Dle Gesamtdeposition berlcksichtigt keine trockene N02-Deposition

Tab. 11 Vergleich der trockenen und nassen Nitratdepositionen
(nach einer Zusammenstellung aus GEORGII et al. 1982,
mit Ergdnzungen aus KUTTLER 1983b, 1984)

In Tabelle 11 sind die trockenen und nassen Nitratdepositionen
fiir deutsche und andere europdische Stationen enthalten. Nach
den vor]ieggnden Ergebnissen werden in Europa zwischen 1,3 und
2,7 mg N°m~%-d-1 auf trockenem und nassem Weg abgelagert; fiir
Deutschland Tiegt der Wert in gleicher GréBenordnung. Der groR-
te Teil der NO3-Deposition erfolgt iiber die feuchte Senke (77-
92%), der Rest iiber die trockene.

Die Depositionswerte der beiden Ruhrgebietsstationen Essen und
Bochum_ erreichten in etwa gleiche Werte.

Wahrend die Gesamtdeposition an N (ohne die trockene N02-Depg-
sition) in unbelasteten Gebieten im Hunsriick bei 1,6 mg N-m-2.d-1
lag, ergaben sich fiir neun MeBstationen i@ SaTerland Gesamtdepo-
sitionswerte zwischen 0,7 und 3,2 mg N-m~¢-d™*.
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Chloriddegale{on Autor

(Cmg Cl-m 5 d D)
Industrie-/Stadtgebiete 6 - 7 :3
Swansea, stadtisch 36,0 CEGRERT et~ar. 1382
Mittleres Ruhrgebiet (Bochum) 7,0 KUTTLER 1983

ldndliche Gebiete

Stid-wWales 14,7 - 32,2

Savanne, Nigeria 0,6

Seendhe 12,0 GEORGII et al. 1982
Binnenland 2,2

GroBbritannien 3,6 - 41,7

Sauerland (Deutschland) 3,3 - 10,4 KUTTLER 1983
Bergisches Land (Deutschland) 7,9 KUTTLER 1984

Tab. 12 Summe der trockenen und nassen Chlordepositionen in
verschiedenen Gebieten (nach GEORGII et al. 1982,
mit Ergdnzungen aus KUTTLER 1983b, 1984)

Tabelle 12 enthdlt Angaben iiber die Gesamtdeposition an Chlorid
(Prozentangaben nach GEORGII et al. 1982); etwa 15 - 20% des
Chlorids wird trocken abgelagert, der groBere Teil somit iiber

die Niederschldge. Wie aus dem Daténmaterial zu entnehmen ist,
1dBt sich hinsichtlich der Chloriddeposition keine scharfe Gren-
ze zwischen belasteten und unbelasteten Gebieten ziehen. Wihrend
in stddtischen Gebieten Werte zwischen 7 und 36 mg Cl-m=2.4-1 ep-
reicht werden, bewegen sich die Werte in ldndlichen, meist unbe-
lasteteren Raumen zwischen 0,6 und 32 mg Cl-m=2.d-1. Es mup je-
doch erneut darauf hingewiesen werden, daB stidtische und lindli-
che Gebiete in Kiistenndahe iiber besonders hohe Werte verfiigen. Re-
lativ hoch sind diese auch in hochgelegenen Reinluftgebieten wie
dem Sauerland, in dem hohe Niederschlagssummen fiir eine erhdhte
Chloriddeposition sorgen.

Blei wird in Reinluftgebieten auf trockenem Wege nur zu 6 - 8%
abgelagert; in Belastungsgebieten steigt der trocken deponierte
Teil auf 35% an. Agglomerationszentren weisen - je nach MeBstand-
ortlage und -hohe iliber dem Erdboden Gesamtbleidepositionswerte
zwischen 90 und iiber 1800 pg Pb-m-2.d-1 auf, ldndliche Gebiete
konnen Werte von bis zu 130 pg Pb-m=2-d-1 erreichen (Tabelle 13).

5.1 Filtereigenschaften der Vegetation

Die vorgenannten Depositionen von Spurenstoffen wurden unter
Freilandbedingungen gemessen.

Vegetationsbestandene Flachen weisen dagegen - wie Analysen von
Trauf- und KronendurchlaBwasser sowie des Stammabflusses zeigen -
wesentlich hohere Stoffeintrdge in Waldokosystemen auf (BLOCK &
BARTELS 1983, HUFKEN et al. 1981, KOUNSTLE et al. 1981, KUTTLER
1984, ULRICH et al. 1981). Aufgrund der groBen Oberfliche ihrer
Assimilationsorgane und ihrer spezifischen Akzeptorfliche wir-
ken Bdume als auBerordentlich aktive Filter fiir Luftverunreini-
gungen. Das liegt daran, daB die Assimilationsorgane im Ver-
gleich zur darunter befindlichen Bodenoberfliche ein Mehrfaches
an Auffangfldache fiir anthropogene Luftverunreinigungen bieten.

I e s s v ) e R A e R L e
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Mit dem kumulativen Blattflachenindex (leaf-area-index) wird das
Verhdltnis der Gesamtoberflache der Blatter zur darunter liegen-
Boreale Nadelwdalder konnen nach
Berechnungen von WHITTAKER & LIKENS (1975, aus LARCHER %980%

Blattfldchenindices erreichen, die zwischen 7 und 15 m¢-m~¢ lie-

den Bodenoberfldache bezeichnet.

gen.
Bleidepo§£tior11 Autor
(#g Pb'm “ - d” )
Industrie-/Stadtgebiete
London (Pachniveau) 634,3
New York 959
England 1853 GEORGII et al. 1982
Deutschland, Belastungsgebiete 90-170
Mittleres Ruhrgebiet (Bochum) 177 KUTTLER 1983
landliche Gebiete
Sud-Wales 49-115
Savanne, Nigeria <27
Lancaster, England 18-60 GEORGII et al, 1982
Sidengland, Wald 54-130
Deutschland, Reinluftgebiete 38-40
Bergisches Land (Deutschland) 113 KUTTLER 1984

Tab. 13

-~

Summe der trockenen und feuchten Bleidepositionen in

verschiedenen Gebieten (nach GEORGII et al. 1982,

mit Ergd@nzungen aus KUTTLER 1983b,

Bezogen auf die Freilandwerte lassen sich z.
dach von Buche und Fichte erhebliche Anreicherungsfaktoren fest-

stellen (Tab.

B.

1984)

unter dem Kronen-

14). Wahrend die Konzentrationen unter Buche zwi-
0,9 schen lg5Fach (H™-Ionen) und 4,3fach (Calcium) hoher sind als die

an der FreilandmeBstelle bestimmten Werte, konnten an der Station
im Fichtenbiotop noch hdhere Anreicherungsfaktoren ermittelt wer-
den. Sie lagen dort um den Faktor 3,2 (Blei) bzw. 9,1 (Sulfat)

iber den FreilandmeBwerten.

' A w LEnTFRMIGKELT - [V S - S 7& s - N Pn
werr || gs- 1Dl F g5 oD F |{es-1h] F w0 F flos- 1 F (b1 L.,.rl, F
mewe 8.2 || B9 |1 || B2 |1 1.9 1 || 26 J1]f 23 |1 {09 1" 27 |1 I
B 4,15 08 | 09| 145 23 8.2 A3} 8.1 3.4} 5.1 22| 1.9 21| B85 |13
M

Fiame 30 || 3.1 |5.2]] .l 8.0} 1.8 |6.0)] 8.7 3.Y] 2.0 5.2]| 6.2 6.9|| .8 |3.2

F = Vergleichsfaktor; Vielfaches des Freilandwertes
Tab. 14 Gewichtete mittlere Spurenstoffkonzentrationen, pH-Werte

und elektrische Leitfdhigkeiten im Niederschlagswasser

in einem Freiland-, Buchen- und Fichtenbiotop (nach
KUTTLER 1984)
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Abb. 23 Depositionsraten verschiedener Spurenstoffe im Freiland,

unter Buche und unter Fichte im Bergischen Land (Mai bis

Oktober 1983)
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(nach KUTTLER 1984)
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Auch der Spurenstoffeintrag ist unter Fichte wesentlich groBer
als unter Buche oder im Freiland. Abb. 23 zeigt fiir die MeBperi-
ode Mai bis Oktober 1983 die Ablagerungsraten der einzelnen Spu-
renstoffe in den drei Biotopen.Die von Monat zu Monat auftreten-
den Schwankungen der MeBergebnisse an allen Standorten sind ei-
nerseits auf die Niederschlagsmenge, andererseits auf die Dauer
von Trockenperioden zwischen den einzelnen Niederschlagsereignis-
sen zuriickzufihren. Dariiber hinaus spielen die unterschiedlichen
Akzeptoreigenschaften der Bldtter eine groBe Rolle sowie deren
Benetzbarkeit, Blattstellung, -form und -oberfldachenstruktur.

Im Vergleich zu Buche und zum Freiland traten am Fichtenstandort
allerdings auBerordentlich starke Schwankungen von Monat zu Monat
auf. Fir den Spurenstoff Sulfat betrug z. B. die durchschnittliche
Variabilitdt (Standardabweichung des Mittelwertes in %) im Fichten-
biotop 56%, im Freiland- bzw. Buchenbiotop 30 - 33%. Dies diirfte
unter anderem darauf zuriickzufiihren sein, daB im Mittel nur etwa
51% der Freilandniederschlagsmenge unter Fichte aufgefangen wird.
Da davon ausgegangen werden kann, daB fast kein Niederschlagswas-
ser in den Stammablauf gelangt (EIDMANN 1960;ULRICH & MAYER 1980),
verdunsten 49% von den Nadeloberflachen. Da gerade Niederschlidge
geringer Intensitdt und kleiner Tropfendurchmesser in einem Fich-
tenwald (bei guter Benetzbarkeit der Nadeln) nicht bis zum Boden
vordringen, werden wahrend solcher Situationen die Spurenstoffe

an den Nadeln akkumuliert und erst in dem Augenblick den unter

den Zweigen stehenden Auffangbehdltern iliber das Tropfwasser zu-

Faktor R
5-

Buche Fichte

AN,

AN,

AN
sg-s ¢

]
1

WA,

~

NO-N  H*  Pb c

Abb. 24 Anreicherungsfaktoren von Spurenstoffdepositionen unter
Waldbdumen (Buche und Fichte) an Standorten im
Bergischen Land (Freiland = 1) (nach Werten aus
KUTTLER 1984)



SPURENSTOFFE ATMOSPHARE 71

gefiihrt, wenn es stdrker regnet. Die Konzentrationen sind dann
gegeniiber denjenigen an Standorten im Freiland- bzw. Buchenbio-
top erhoht.

Die mittleren Anreicherungfaktoren der Spurenstoffdepositionen
unter Buche und Fichte im Vergleich zum Freiland (Freiland = 1)
enthdalt Abb. 24. Die Darstellung verdeutlicht einerseits den Z.
T. groBen Unterschied der Depositionsraten gegeniiber dem Frei-
Tand, andererseits die waldbaumspezifischen und damit -abhdngi-
gen Spurenstoffanreicherungen.

Die relative Anreicherungsrate ist fiir Sulfat-Schwefel unter
Fichte am groBten (4,9fach) gegeniiber Freiland; die hdochste Aus-
filterungsrate unter Buche wurde fiir Calcium bestimmt (2,6fach).
Fiir die Spurenstoffe NO3-N, H*-Ionen und Pb wurden gleichhohe
bzw. etwas niedrigere Depositionsraten als im Freiland erreicht.
Nach Untersuchungen von ULRICH et al. (1981) sollen einige Spu-
renstoffe von den Assimilationsorganen der Pflanzen aufgenommen
werden, so daB sich hierdurch die Anreicherun sfaktoren kleiner
als 1 erkldren lieBen. Niedrigere Werte der H¥-Ionenkonzentra-
tionen unter Buche im Vergleich zum Freiland konnten u. a. auch
BLOCK & BARTELS (1983) anhand ihrer Untersuchungen in der Haard
nachweisen.

Die hohe Filterwirksamkeit von Waldbaumen gegeniiber anthropoge-
nen Luftverunreinigungen belegt den.groBen Wert der Vegetation
fir die Reinigung der Atmosphdre. Hierauf wies in einem etwas an-
deren Zusammenhang bereits KNABE {1973) in seiner Arbeit iiber
“Immissionsschutzwaldungen” hin. Daraus aber, daB Wdalder die in
der Luft enthaltenen Spurenstoffe ausfiltern und in groBen Men-
gen dem Boden zufiihren, resultieren auBerordentlich negative Ein-
griffe in den verschiedensten bodenabhdngigen Ukosystemen, deren
Interdependenzen vom wissenschaftlichen Standpunkt aus noch einer
differenzierten Kldarung bediirfen.
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