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Einleitung

Zur Charakterisierung der Spezifik von Aerosolen geochemisch un-
terschiedlicher Provinzen wurden eigene Untersuchungsergebnisse
der Aerosole der Industrielandschaft mit denen anderer Gebicte
verglichen. Es waren das Stiube aus vulkanischen Prozessen, aus
Wiistengebieten und aus der Polarregion. Der Schwerpunkt lag
auf den GesetzmiabBigkeiten der Elementverteilung in den Schweb-
stiuben,

Analytische Ergebnisse wurden durch theoretische Erkenntnisse
untermauert, so dali die Anreizherungsverhiltuisse aller Elemente
des Periodensystems in den Aerosolen nachgewiesen bzw. voraus-
gesagt werden konnten.

Aerosole in der Industrielandschaft

Unter der Industrielandschaft verstehen wir die Gebiete, die
durch technogene Prozesse weitgehend beeinflubt werden,
wodurch der anthropogene Elementeintrag fiiv die Aerosole
eine entscheidende Rolle spielt.

Mit Hilfe mehrerer tausend Daten aus Untersuchungen der
VIf. und aus der Literatur wurden Durchschnittsgehalte fiir
die Elemente in Aerosolen der Industrielandschaft zusammen-
gestellt, Einer besseren Vergleichbarkeit wegen wurden diese
Werte aul den Clarke-Wert der Lithosphire normiert (im
folgenden als Clarke-Konzentration bezeichnet), Auf Grund
einer erstmals erkannten Gesetzmilligkeit konnen die Ele-
mente in drei Gruppen gegliedert werden:

1. Elemente mit einer Anreicherung gegeniiber dem Clarke-Wert:
Ag, As, B, Ba, Br, Ca, Cd, Cl, Cr, Cs, Cu, Co, HI, Hg, I, In, Mo, Nb,
Ni, P, Ph, S; 8b, Se, 5n, U}, V; W, ¥b, Zn;

2. Elemente mit einer Verarmung gegeniiber dem Clarke-Wert: Al
Be, Ga, K, La, Mg, Na, Rb, Se, Sr, 8i, Th, Ti, Y, Zr;

3. Elemente mit Gehalten, die etwa dem Clarke-Wert entsprechen:
Fe, Li, Mn, Ta. :

Die Elemente der Gruppen 2 und 3, einschlieBllich der meisten
Seltenen Erdmetalle, wurden als | lithophil“ und die ange-
reicherten Elemente der 1. Gruppe als ,,aerophil® bezeichnet.
Abb. 1 zeigt den charakteristischen Verlauf einer tentdenziellen
Zunshme der Clarke-Konzentrationen mit steigender Ord-
nungszahl innerhalb einer Periode.

Theoretisch lifit sich dieser Verlauf durch zwei grundlegende
Prozesse erkliren. Einerseits wird die Elementverteilung
durch die GesetzmiBigkeiten des Periodensystems gesteuert.
Elemente, bei denen eine neue Elektronenschale oder ein
neues Energieniveau besetzt wird, weisen niedrige Clarke-
Konzentrationen auf. Beim Einbau von Elektronen erhihen
sich diese. Andererseits wird die Elementkonzentration durch
die Emission aus technogenen Prozessen bestimmt, Teilchen
anthropogener Herkunft reichern sich gegeniiber geogenen
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Partikeln meist in kleineren Korngrofienbereichen an und
weisen dadurch héhere Verweilzeiten auf. Durch starke
technogene Nutzung (Technophilie) werden einige Elemente
stark konzentriert, was sich in einer fast linearen Korrelation
zwischen Clarke-Konzentration und anthropogenem Inter-
ferenzfaktor widerspiegelt (Abb. 2).

Anhand der Volatilititstemperatur (Mittelwert aus Schmelz-
und Siedepunkt des jeweiligen Elementes) (MULLER 1982)
laBt sich der Zusammenhang zwischen diesen Faktoren ver-
deutlichen. Der Volatilisierungs-Kondensationsprozell spielt
eine entscheidende Rolle, da viele Elemente durch Hoch-
temperaturprozesse in  die Atmosphiire emittiert werden.
Durch diese Prozesse wird die Verweilzeit und damit auch
die Konzentration in der Atmosphire bestimmt.

ie zusammenfassende Darstellung in Abb. 3 zeigt eindeutig
den primiren Zusammenhang zwischen der Volatilitits-
temperatur und der Clarke-Konzentration der Elemente in
Aerosolen  der Industrielandschaft. Beide Darstellungen
reigen grundsiitzlich den gleichen tendenziellen Verlaul.
Signifikant ist in Abb. 1 der Konzentrationsabfall der Ele-
mente der VIL Hauptgruppe. Das ist damit zu erkliren, dall
die Gruppe der Elemente vor den Edelgasen wegen ihrer
niedrigen  Volatilititstemperatur teilweise gasformig auf-
treten kann (30 bis 809,) und dadurch im Feststoffanteil
nicht mit erfafit wird. Ahnlich verhilt es sich mit der Gruppe
der Alkalimetalle, deren Oxide ebenfalls bei geringen Tempe-
raturen sublimieren., Bei den Elementen ®C, 198, 21Cr, 42Mo
und "W kommt es durch einen erhihten technogenen Ge-
brauch (Technophilie @ . 10%) zu Maxima im Vergleich zur
Volatilisierungskurve. Fiir Elemente, deren Gehalte in
Aerosolen noch nicht bestimmt wurden, lassen sich mit Hilfe
der hier erkannten Gesetzmiilligkeiten Konzentrationshereiche
voraussagen.

Neben Untersuchungen zu allgemeinen IKonzentrationsver-
hilltnissen der Elemente wurden Messungen zu zeitlichen
Schwankungen und Verliufen im regionalen und Héhenprofil
durchgelithrt. Die untersuchten Aerosole wiesen [olgende
grundlegende Geselzmilligkeiten aul:

1. Die Korngrolienverteilung zeigh cinen deutlichen jahreszeitlichen
Verlauf. Durch starke Emissionen aus der Kohlefeuernng kommil
es in der Heizperiode zum Konzentrationsanstieg der Fraktion
< 2 pm, withrend im Sommer ein Maximum des Grobkornanteils
(> 2 pm) zu verzeichnen ist.

2. Auch der Elementeintrag ist entsprechend jahreszeitlich modi-
liziert. Eine klare Differenzierung fillt hier jedoch schwer, da durch
den kontinentalen Staubflufl im Sommer und die Kohlefeuerung im
Winter im wesentlichen die gleiche Elementpalette angereichert wird
(Si, Al, Fe, Ca, Ti, Mu, Sr).

3. Die Elemente aus industriellen Prozessen und Verkehrsahgasen
(Ph, Cd, Zn) zeigen keine deutliche jahreszeitliche Tendenz. hre
Konzentrationen werden vor allem durch die jeweiligen nutzungs-
bedingten Emissionsmengen bestimmt. Lokal und regional beein-
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Abb. 1. Durchsehnittliche Clarke-Konzentration der
Aerosolen der Industrielandschaft
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Abb. 2. Korrelationsverhiltnisse des anthropogenen Interferenz-
faktors zur durchsehmittlichen Clarke-IKonzentration der Ele-
mente in Aerosolen der Industrielandschafl
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Abb. 4. KorngroBenabhiingige Partikelverteilung von
Aerosolen der Industrielandschaft im Héhenprofil
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flussen Groliemittenten und klimatische Gegebenheiten (z. B.
Hauptwindrichtung) die Konzentrationsverliufe der Elemente. Mit
zunehmender Entfernung vom Emittenten ist ein geochemisch be-
dingtes elementspezifisches Konzentrationsgefille zu verzeichnen.

4. Die Partikelverteilung im Héhenprofil zeigt eine deutliche Diffe-
renzierung der Fein- und Grobkornanteile (Abb. 4). Wihrend sich
die tiberwiegend geogenen Grobteilchen (> 2 pm) in den boden-
nahen Schichten konzentrieren, steigt der Gehalt der feindispersen
Fraktion (< 2 pm) entsprechend den Verweilzeiten mit zunehmen-
der Héhe. An diese Fraktion ist der Hauptanteil der anthropogenen
Stofte gebunden.

5. Der Anteil der organischen Traktion nimmt mit zunehmender
Hihe stark ab (Abb. 5) und zeigt damit e¢inen analogen Verlauf wie
die Grobfraktion.

Im jahreszeitlichen Verlauf tritt wihrend der Vegetationsperiode
im Friihjahr/Sommer ein Maximum auf, das auf den verstarkten
natiirlichen Eintrag organischer Substanz zuriickzufiihren ist
(Abb. 5).

6. Vergleiche von absolutem Staubgehalt und tiglichen Nieder-
schlagsmengen ergaben, dali wihrend und mach Niederschlags-
ereignissen der Staubgehalt im Vergleich zum Durchschnittswert um
fast eine Zehnerpotenz absinkt.

In Abb. 6 sind die wichtigsten Kenndaten der Schwebstiube
in der Industrielandschaft zusammengefalit.

0 Abb. 8. Volatilitiitstemperaturen der Elemente des Perioden-

systems

Aerosole vulkanischer Herkunft

Die natiirlichen Aerosole aus vulkanischen Prozessen zeigen
bedeutende Gemeinsamkeiten mit den Aerosolen der Indu-
strielandschaft. Eine zentrale Stellung nimmt auch hier der
Volatilisierungs- Kondensationsprozeli ein, was sich sowohl
in der Elementverteilung als auch im Korngrofienspektrum
widerspiegelt. KoTRA u. a. (1983) fanden im Vulkanstaub des
El Chichon (Mexiko) die volatilen Elemente S, Cl, As, Se, Br,
Sh, I, W und Hg im Vergleich zum gesamten I\I"lﬁtl‘-l'_‘]‘ll_.rl
Mclt.erml um den Faktor 60 bis 20000 angereichert. Abb. 7
zeigt, daf} die meisten Elemente in natiirlichen Hochtempera-
turprozessen noch stirker als durch technogene Nutzung
angereichert werden. Das betrifft nicht nur die fliichtigen
Elemente, sondern bezieht sich auch aul die typischen litho-
philen Elemente. Das Verhiltnis der Clarke-Konzentrationen
in vulkanischen Stiuben zu den durchschnittlichen Clarke-
Konzentrationen der Aerosole der Industrielandschaft be-
triagt fir Na 2,72:0,25; Al 1,81:0,27; K 3,16:0,40; Ca 1,82:
1.49; Rb 1,93:0,28; Sr 3,82:0,63 und Cs 3,51:1,43.
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Damit kénnen diese Aerosole deutlich von den anthropogenen
Stiuben unterschieden werden.

In der Korngrifienverteilung konzentrieren sich As, Sb und
Se im Feinkornbereich und Ca und Na in griberen Fraktionen,
withrend Al und Mn verteilt auftreten. Damit zeigen die
Elemente eine analoge Tendenz wie in den Aerosolen der
Industrielandschaft.
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Aerosole der Wiistenbereiche

Die Elementverhiltnisse in geogenen Stiuben werden in
semiariden Gebieten deutlich, wo sie durch Wiistenstaub
stark mit krustalem Material angereichert sind.
KUSHELEVSKY, SHANT & Haccoun (1983) untersuchten
Schwebstaubgehalte im Gebiet von Beer-Sheva (Sinai), die
durch Einwehungen aus den umliegenden Wiisten stark be-
einflulfit waren, Hier stieg der Staubgehalt withrend der
Sandstiirme auf 890 pg/m®, was etwa eine Zehnerpotenz
iiber dem durchschnittlichen Gehalt unserer Gebiete liegt.
Die Elementgehalte bei einem mittleren Staubgehalt von
140 pg/m?® bei normalen meteorologischen Bedingungen sind
in Tab. 1 mit den Gehalten der von den VI[[. untersuchten
Aerosole verglichen. Zur besseren Gegeniiberstellung wurden
sie auch auf den Clarke-Wert der Lithosphire normiert.

Es ist cine deutliche Verschiebung der Konzentrationsver-
hiiltnisse zugunsten der lithophilen Elemente zu bemerken.
Ca, Si, Sm, La, Se, Rb u. a. sind gegeniiber den anthropogen

30p
beeinfluffiten Aerosolen angereichert; typische technogene
ol Elemente wie Sb, Zn, Se, Ni, S5 oder Ph weisen dagegen
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Abb. 6. Wichtige geochemische Kenndaten der Elemente in Aerosolen der Industrielandschaft fiir ihre Charakterisierung im at-

mosphirischen Stoftkreislauf

Li — fest, F — gasformig, Br — fliissig, bei 25°C und 101 kPa; Pm* — kiinstlich hergestelltes Element
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Abb. 7. Anreicherungsfaktoren relativ zur vulkanischen Asche fir
ausgewihlte volatile Elemente von Partikeln des El Chichon
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lichen Clarke-Konzentrationen in Aerosolen der Industrielandschafi
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Tab. 1. Elementgehalte von Aerosolen der Beer-Sheva-Region
(aus KUSHELEVSKY, SHANI & Ilaccouw 1983) verglichen mit den

VOLAND u. a. [ Geochemische Zusammensetzung — Aerosole

Tab. 2. Elementgehalte im Anreicherungsmodus (0,08—2 pm) des
arktischen Sommer-Acrosols [(aus LANNEFORS, HEINTZENBERG
& Haxssox 1983) verglichen mit den durchschnittlichen Clarke-
Konzentrationen in den Aerosolen der Industrielandschaft

Element Gehalt, Clarke- @-Clarke-
in ng/m” Konzentration Konzentration,

der Industrie-
landschalt

Schwebstaub total 1900

( total 40 10

8 H9 110 107

(- 0,08 ) 010 2820 288

K (nichtmarin) 2.6 0,05 0,40

Ca (nichtmarind 2.7 0,05 1,40

Ti 0,106 0,02 0,6

Fe i s 0,01 0,91

Ni < 0,068 < 0,56 3.6

Cu 0,041 0,4 11,25

Zn 0,14 0,85 00,8

Ph 0,14 4.4 265

Untersuchungsergebnissen von Aerosolen der Industrielandschaft

Element @ -Gehalt Clarke- @ -Gehalt @ -Clarke-

Beer-Sheva, K tration Industrie- Konzentration
Beer-Sheva landschaft, Industrie-

in ppm in ppm landschaft

Si 170000 0,58 95000 0,32

Ca 160000 5,4 44000 1,49

Fe 23000 0,49 42480 0,01

K 13000 0,52 9960 0,40

5 11000 234 50330 107

ol 10000 58,8 40000 288

Na 4300 0,17 06250 0,25

Ti 2300 0,51 2700 0,6

Zn 1475 17,8 7530 00,8

Br 660 314,83 563 268

Mn 326 0,33 844 0,84

Pb 300 18,8 4233 265

W 240 2.7 138 1,68

Ith 109 0,73 42 0,28

Hf 70 70 3.1 3.1

Ni 62 1,07 200 3,6

Hg 52 626,5 2.0 24,1

Cr 46,5 0,56 261 3,14

La 34 1,17 30 1,34

Co 12 0,67 20,8 1,16

Sm 10 1,25 4,0 0,5

Sh 8 16 o6,4 113

Ga 7 0,37 13,1 0,60

Se b 0,5 5,6 0,56

Lu 3 3,75 - -

Ta 2.9 1,16 2, 0,88

Yb 2,8 8,5 1, 3,5

Cs 2.1 0,57 5,8 1,43

Se 0,9 18 43 860

Au 0,26 60,5 2 &

Quellen hin, dagegen lassen-niedrige Korrelationen (< 0,1)
bei Br, Sb und Hg die Herkunft aus primiren Quellen lokaler
Industrie vermuten.

Aerosole arktischer Gebiete

Fiir die Untersuchung anthropogen und krustal relativ un-
beeinfluliter Aerosole bieten sich die arktischen Gebiete an.
Da die Zirkulation in der arktischen Region durch die Polar-

front von anderen abgegrenzt ist, bleiben die Aerosole vor
allem im Sommer ziemlich unbeeinflufit von anthropogenem
Eintrag und konnen als reales Untergrund-Aerosol betrachtet
werden, Im Winter verschiebt sich die Polarfront weiter
nach Siiden, so daB} ein stirkerer Einflull durch europiische
Luftmassen eintritt. LANNEFORs, HEINTZENBERG & HANSSON
(1983) untersuchten die Zusammensetzung arktischer Som-
mer-Aerosole. Fiir einige wichtige Elemente sind die Ergeb-
nisse in Tab. 2 zusammengestellt und mit Gehalten unserer
Gebiete verglichen, Es zejgt sich, dafl nicht nur die absoluten
Gehalte in den arktischeén Gebieten weit unter den mittel-
europidischen Werten liegen, auch in der Relation zueinander
sind deutliche Verschiebungen festzustellen. So repriisentiert
das Cl in den arktischen Aerosolen mit fast 50%, den Haupt-
elementanteil. LANNEForRs, HEINTZENBERG & HANSsoN
(1983) nennen drei maBgebliche Einflulifaktoren fiir die
arktische Aerosolbildung. Zuniichst kénnen menschliche
Siedlungen als Quellen fiir Kondensationskerne dienen. Der
Eintrag der Elemente Cl;, K und Ca erfolgt vorwiegend aus
dem See-Spray, und als Indikatoren fir den sogenannten
slong-range transport” aus Mitteleuropa gelten vor allem
die Elemente C, S, Ni, Cu, Zn und Pb. Diese Verunreinigungs-
indikatoren liegen in den Wintermonaten um eine GroBen-
ordnung hioher als im Sommer.

Zusammenfassung

Ziel der Arbeit war es, durch den Vergleich der Aerosole unterschied-
licher geochemischer Provinzen den Entstehungsmechanismus der
Schwebstiube weiter zu klaren. Die Aerosole werden durch zahl-
veiche Faktoren beeinflulit und stellen deshalb ein sehr komplexes
Material dar. Fiir bestimmte Gebiete ergaben sich spezifische Haupt-
mechanismen der Aerosolbildung. So spielt fiir die Stidube der
Industrielandschaft und aus vulkanischen Prozessen der Volatili-
sierungs-Kondensationsprozell die entscheidende Rolle, die An-
reicherung der Elemente in Wiistengebieten erfolgt iiberwiegend
durch den Eintrag krustalen Materials, und in der arktischen Re-
gion bestimmen vor allem See-Aerosole und Elemente des ,Jong-
range transport aus Mitteleuropa die Charakteristik der Schweh-
stiube. Durch die Kenntnis dieser Prozesse lassen sich Riick-
schliisse auf bestimmte Emissionsquellen ziehen.

Fiir die Industrielandschaft wurde ein theoretisches Modell der
Aerosolbildung geschaffen und durch eigene Untersuchungsergeb-
nisse belegt. Neben diesen allgemeinen GesetzmiBigkeiten konnten
Haupttendenzen in der zeitlichen und rdumlichen Verdnderlichkeit
der Aerosol-Zusammensetzung nachgewiesen werden.

Pesiome
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Hoca‘t 13 INeHTpadbHO-eBpoOmeiickuXx paiioHoB. 3Haume JTUX
MpPOIECCOB MO3BOJAET BHIABIATL MCTOUMHMEM amuccnn. [lin
OPOMBIILIEHHEX HEeHTPOoB Obliia co3laHa TeopeTnyecKas MOJelb
BOBHHKHOBEUMA aaposodeil, woropad Obliia MOATBepHleHa pe-
ayJbTaTaMn MccaefoBanuit asTopa. Hpome arux ofmux 3akoHO-
MepHOCTell OLIJIM BBIABJIEHB MVIABHLE TEHJACHIHH H3MEHUHBOCTH
cocTaBa asposodieil BO BPeMEeHIl I B MPOCTPaHCTRE.

Summary

Aim of this work was to explain the mechanism of aerosol-formation
by comparing dust from various geochemical provinces. It became
obvious, that because of the influence of many factors acrosols are
composed very complexly. For particulare areas special aerosol-
formation processes were found.

7. angew. Geol., 34 (1988) 10
al7

For dusts of industrial regions and voleanic processes the volatili-
sation-condensation process plays an important role. The enrich-
ment of elements in desert aerosols oceurs through inflow of crustal
material and in the aretic region especially seaspray and elements of
the “long-range transport’’ from Europe influence to composition
of aerosols. Knowledge of these processes allows to identify emission
sources.

For industrial areas a theoretic model of aerosol-formation was
developed, which was proved to be relevant by own investigation
results. Beyond these¢ common laws tendencies in temporal and
spatial variability of aerosol composition were found.
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