Inhaltsverzeichnis

(1 Einleitung|

[2  Theoretische Grundlagen|

2.1 Ogzonolysel . . . . ... ...

2.1.1 Unimolekulare Reaktionen der sCII . . . . . . .. . ... ...

[2.4.2 He/Ne-Laser|. . . . .
[2.4.3  Exciplex-Laser| . . .

[3 Versuchsaufbau und experimentelle Methoden|

[3.1 Experimenteller Autbau| . .

[3.1.1  Ozonherstellung) . . .

3.1.2 Die Vormischkammern| . . . . . . . . .. .. ...

314 UV-Laser ... ...
[3.1.5 IR-Spektrometer| . .

[3.2  Konzentrationsbestimmungen|

[3.2.5 In der Reaktionsmischungl . . . . . ... ... .. ... ....

[3.3.1 IR-Messung| . . . . .
[3.3.2  Partikelmessung|. . .

[3.3.3  Zeitaufgeloste Partikeldetektion| . . . . . . . . . ... ... ..

[4  Ozonolyseexperimente)
4.1  Bestimmung des sCI-Anteils|




Inhaltsverzeichnis

[4.2  Relativkinetische Messungen| . . . . . . . . . . .. ... ... ... ..
(4.2.1 Eduktanalyse| . . . . .. ... oo
[4.2.2  Produktanalyse| . . . . . . ... ... ... 0oL
4.2.3  Partikelbildung| . . . . . ... ... o000
[4.3  Zeitautgeloste Messungen|. . . . . . . . .. ... ...
[4.3.1 Druckabhangigkeit der Partikelgrofienverteilung| . . . . . . . .
[4.3.2  Ergebnisse der zeitaufgelosten Messungen|. . . . . . . . . . ..
[4.4  Experimente zur ternaren Nukleation| . . . . . . . . . ... ... ...
[4.4.1 NHs-Zugabe| . . . . . . ... .
4.4.2  Mischozonolysen mit 5-Pinen| . . . . . . ... ... ... ...
[4.5 Schwierigkeiten bei der Durchtuhrung oder Auswertung . . . . . . . .
[4.5.1 Nopinon + Ethen| . . . . . . . ... ... ... .. ... ... .
|4,5i,2 Mf:ilf!lf: l;f:zllsli!!“f:“l ........................

[4.6  Zusammenfassung der Ergebnisse und Diskussion| . . . . . . . .. ..

Photolyseexperimente|

[5.2.1 Co-Photolysen von CH3l und HyOy mit (CF3),CO|f. . . . . . .
[5.2.2 HCCl,F-Zugabel . . . . . .. ... ... ... ... ... .. ..

[6 Simulation von PartikelgroB3enverteilungen|
[6.1 Gasphasenkinetikl . . . . . .. ... ..o
6.2 Auswahlen der Simulationsartl . . . . . . .. ... 000000
6.3 Auswahl weiterer Parameterl . . . . . . . . . ... ...
[6.4  Chronologische Beschreibung der Simulationsschrittel . . . . . . . ..
[6.4.1 Berechnen der Koagulationsgeschwindigkeiten| . . . . . . . ..
[6.4.2  Berechnen der Kondensationsgeschwindigkeiten| . . . . . . ..
[6.4.3 Berechnen der Evaporationsgeschwindigkeiten| . . . . . . . . .
[6.4.4  Autnahme neu gebildeter Partikelkeime|l . . . . . . . . . . . ..
[6.4.5 Anpassen der Zeitschritte] . . . . . .. ..o
[6.4.6  Durchfiuhren der Koagulation| . . . . .. ... ... ......
6.4.7 Durchfubren der Kondensationl . . .. ... ... .. ... ..
[6.4.8  Verdampfen| . . . . . . .. ..o
[6.4.9 Ablagern und Verdunnen|. . . . . . . ... ...
[6.5 Erzeugen der Ausgabedateien| . . . . . . ... ... ... ... ...
[6.6 Ergebnisse und Diskussion| . . . . . . ... ...
[6.6.1 Zusammenhang von Reaktionsdruck und Zerfallsraten|. . . . .
[6.6.2  Einfluss der Zerfallsraten auf die Partikelgrofienverteilung| . . .
[6.6.3  Weitere SO,-Partialdrucke, organische Kondensation| . . . . .
[6.6.4  Einfluss von Acetaldehydzugabel . . . . . . . . .. .. ... ..
[6.6.5  Zeitlicher Verlaut der Partikelgrofienverteilungl . . . . . . . ..
[/ Zusammenfassung]

vi

85



8 Ausblick

Inhaltsverzeichnis

[A.2 Python 2.7-Skript zur zeitautgelosten Partikelmessung. . . . . . . . .

[A.3 Die Eingabedatel . . . . .. ... ..
[A.3.1 Beispiel einer Eingabedatei . .

[A.4  Weitere Auttragungen zur sCIl-Bestimmung . . . . . . . . ... .. ..

[A.5  Weitere Auftragungen zur Relativkinetikbestimmung| . . . . . . . ..

[A.6  Weitere Auftragungen zur Simulation|

[Literatur

101

103
103
104
106
114
115
118
125

127

vii



