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Einleitung

1. Einleitung

Die Troposphire ist die unterste Schicht der die Erde umbhiillenden Gasschicht. Die
Prozesse in dieser sind zum groften Teil fiir das Wettergeschehen verantwortlich.
Hierbei sind Wolken von zentraler Bedeutung fiir das Klima und den Wasserkreislauf
der Erde. So reflektieren sie das Sonnenlicht und reduzieren die langwellige
Ausstrahlung von der Erde. Sehr gro3en Einfluss auf deren Entstehung und Entwicklung
hat dabei das atmosphérische Aerosol. Als Aerosol-Partikel (AP) werden fliissige und
feste Schwebteilchen in der Luft mit einem Durchmesser von 0.001 pm bis mehr als
100 um bezeichnet. Sie kdnnen sowohl natiirlichen Ursprungs sein, zum Beispiel von
Vulkanausbriichen, Aufwirbelung von Wassertropfchen (Meersalzaerosol) oder Staub,
als auch anthropogene Quellen haben wie Verbrennungsprozesse, Stralenabrieb oder
Landwirtschaft.

Fiir die Bildung jedes Wolkentropfens wird ein Aerosolpartikel als Keim, der so
genannte Wolkenkondensationskern (Cloud Condensation Nucleus, CCN) benétigt. Ob
ein AP auch als CCN aktiv ist, hingt sowohl von dessen GroBe und chemischen
Zusammensetzung, als auch von der ihn umgebenden Temperatur und Ubersittigung ab.
Ein anthropogener Eintrag von Aerosol kann fiir eine Umverteilung von Niederschldgen
und eine Veridnderung des globalen Strahlungsantriebes sorgen.

Abbildung 1.1 [IPCC-Reports, (2007)] zeigt den anthropogenen Strahlungsantrieb fiir
CO,, CHy, NO, und Aerosol, sowie andere wichtige Faktoren und Mechanismen. Das
Aerosol kann den Strahlungsantrieb (radiative forcing) durch einen direkten und
indirekten Effekt beeinflussen. Durch eine Anderung der Anzahlkonzentrationen,
GroBenverteilung und chemischen Zusammensetzung kann sich beim direkten
Aerosoleffekt die Streuung und Absorption des Sonnenlichts durch die Aerosolpartikeln
verdndern. Beim indirekten Aerosoleffekt hat dies Einfluss auf die Wolkenalbedo
[Twomey et al., (1984)] und die Lebensdauer der Wolken und somit indirekt auf den
Strahlungshaushalt.

Das Aerosol hat somit einen globalen FEinfluss auf das Klima der Erde. Das
wissenschaftliche Verstdndnis dieser Effekte hingegen wird momentan noch als gering
eingestuft.

Besonders komplex wird die Betrachtung von Wolken bei Temperaturen unter 0°C.

So konnen gewohnlich Aerosolpartikel unter bestimmten, relativ moderaten
Bedingungen von Ubersittigungen oder Unterkiihlung Eis bilden. Diese werden als
Eiskeime (IN) bezeichnet [Vali, (1985)].

In den mittleren Breiten sind FEiskeime fiir Vereisung von Wolken und
Niederschlagsentstehung von zentraler Bedeutung.

So kann eine Anderung der IN-Anzahlkonzentration zu einer Anderung von
Niederschlagsintensitidt und -verteilung fiihren.

Obwohl der Einfluss auf das Wettergeschehnen der Eiskeime sehr grof3 sein kann, ist
ihre Anzahlkonzentration mit bis zu 100 1" im Vergleich zu den CCN und CN
(condensation nucleus) mit bis zu einige 100 cm™ bzw. mehreren 10000 cm™ in der
Atmosphire sehr gering.
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Abbildung 1.1: Globaler mittlerer Strahlungsantrieb (RF) in W/m’ fiir 2005 (beste
Abschiitzung und 5-95% Unsicherheitsbereich) in Bezug auf das Jahr 1750 fiir CO,,
CH,;, N,O und andere wichtige Faktoren und Mechanismen, zusammen mit der

typischen rdumliche Ausdehnung und der geschdtzten Giite des wissenschaftlichen
Verstindnisses (LOSU) [IPCC, (2007)].

Des weitern konnen Eiskeime in vier unterschiedlichen Modi aktiv sein
(Depositionsgefrieren, Immersionsgefrieren, Kondensationsgefrieren und
Kontaktgefrieren, s. Kapitel 2.1)

All diese Faktoren machen die Messung der IN-Anzahlkonzentration sehr schwierig.
Besonders die sehr geringe Anzahlkonzentration und eine grole zeitliche Variabilitit
der IN erfordern daher eine Messung mit einem schnellen Eiskeimzéhler.

Bisher entwickelte Eiskeimzéhler arbeiten mit einem Probenfluss mit einem Liter pro
Minute, was bei der geringen Anzahlkonzentration zu einer sehr schlechten zeitlichen
und bei Fugzeugmessungen zu einer schlechten raumlichen Auflosung fiihrt. Auch die
Aktivierungsiibersittigung und -temperatur bei der die Anzahlkonzentrationen bestimmt
werden, lassen sich nur sehr langsam dndern.
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Dies zeigt die zwingende Notwendigkeit einer Entwicklung eines Eiskeimzdhlers mit
hohem Sammelfluss (ca. 10 I/min) und der Moglichkeit der raschen Anderung von
Aktivierungsiibersittigung und -temperatur.

Eine weitere Anforderung sollte die Moglichkeit der Einzelteilchendetektion von
Eiskristallen und damit von IN sein.

Im Rahmen des Sonderforschungsbereich SFB 641* Die troposphirische Eisphase*
Teilprojekt A1l sollte ein schneller Eiskeimzihler mit diesen Eigenschaften entwickelt
werden.

Zunichst waren zwei parallele Entwicklungen von Eiskeimzidhlern mit einem hohen
Sammelfluss vorgesehen, zum einen an der Universitidt Frankfurt, zum anderen an der
Universitidt Mainz. Auf Grund von nicht 16sbareren Entwicklungsproblemen wurde die
Entwicklung in Mainz eingestellt und ein gemeinsamer Eiskeimzéhler an der Universitit
Frankfurt entwickelt.

Griinde fiir das Scheitern des Ansatzes in Mainz, sowie die Neuentwicklung in Frankfurt
werden in der vorliegenden Arbeit aufgezeigt.

Diese gliedert sich im Wesentlichen in zwei Teile. Der Entwicklung eines schnellen
Eiskeimzihlers. Zu Beginn der Arbeit wurde das Prinzip der kontinuierlichen Expansion
verfolgt. Mit dieser sollte eine Ubersittigung bei Temperaturen unter 0°C zur
Aktivierung von Eiskeimen, Anwachsen zu Eiskristallen bis hin zur anschliefenden
Detektion erreicht werden. Numerische Simulationen werden zeigen, dass die
Entwicklung eines Eiskeimzéhlers mit dem Prinzip der kontinuierlichen Expansion nicht
realisierbar ist.

Im weiteren Verlauf der Arbeit werden numerische Simulationen, Entwicklung und der
Aufbau von FINCH (Fast Ice Nucleus CHamber) aufgezeigt. In diesem Ansatz werden
die bendtigten Bedingungen zur Messung von IN-Anzahlkonzentrationen durch eine
Mischung unterschiedlicher Luftstrome erzeugt.

Im zweiten Teil werden Messungen mit FINCH in Laborexperimenten, der
Feldmesskampagne CLACE 6 (CLoud and Aerosol Characterization Experiment) auf
dem Jungfraujoch, bei dem Vergleichsworkshop ICIS 2007 (The International
Workshop on Comparing Ice Nucleation Measuring Systems) an der AIDA (Aerosol-
Interaktion und Dynamik in der Atmosphire) und Vergleichmessungen von
atmosphirischer Luft mit FRIDGE (FRankfurt Ice Deposition freezinG Experiment)
vorgestellt, sowie mit Messungen aus der Literatur verglichen.
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2. Theoretischer Hintergrund des Messprinzips

Im Fall von FINCH wird durch das Prinzip der Mischung verschiedener Gasfliisse
unterschiedlicher Temperaturen und Feuchten eine Ubersittigung in Bezug auf Wasser
bzw. Eis bei Temperaturen unter 0 °C erzeugt. Dadurch wird eine Aktivierung und ein
Anwachsen von CCN und IN zu Tropfen und Eiskristalle von mehreren Mikrometern
erreicht. Im folgenden Abschnitt wird ein Einblick in den theoretischen Hintergrund der
Mischung zur Erzeugung der Ubersittigung, sowie der Kondensationsprozesse bei CCN
und den Gefrierprozessen bei IN gegeben.

2.1. Kondensationsprozesse, Gefrierprozesse und Mischung

Das Anwachsen von Aerosolpartikeln durch Kondensation ist in der Atmosphire der
Massentransferprozess zwischen Gasphase und fliissiger oder fester Phase. Dieser
Prozess benotigt normalerweise einen iibersittigten Dampf und das Vorhandensein
kleiner Partikel, den so genannten Kondensationskernen CN. In diesem Fall spricht man
von heterogener Nukleation. Sie ist der einzige Mechanismus zur Entstehung von
Wasserwolken in der Atmosphire. Die als Kondensationskern in Wolken aktiven
Partikel werden Wolkenkondensationskern (Cloud Condensation Nucleus, CCN)
bezeichnet. Die dazu nétigen Ubersittigungen von nur einigen zehntel bis wenigen
Prozent entstehen durch Abkiihlung gesittigter Luft, durch Mischung oder durch
adiabatische Expansion. Im Fall von 16slichen Kondensationskernen kann Kondensation
auch bei untersittigten Bedingungen auftreten und groBenstabile Tropfen konnen
entstehen.

Treten diese Kondensationsprozesse in der Atmosphire auf und es entstehen nur
Wassertropfchen, so spricht man von einer fliissigen Wolke.

Bei Temperaturen unter 0 °C kénnen Mischwolken auftreten. Diese Wolke besteht dann
sowohl aus unterkiihlen Wassertropfen als auch Eiskristallen. Bei einer dritten Form, der
Eiswolke, bestehen alle Wolkenpartikel aus Eiskristallen.

In der Atmosphire wiirden Tropfen erst bei Temperaturen < —38 °C frieren, wenn keine
IN vorhanden wiren. In diesem Fall spricht man von homogenem Gefrieren. Durch das
Vorhandensein von IN konnen FEiskristalle auch schon bei Temperaturen > —38 °C
entstehen. Dies wird als heterogenes Gefrieren bezeichnet.

Beim heterogenen Gefrieren konnen die IN auf unterschiedliche Weise zum Entstehen
eines Fiskristalls beitragen. Man unterscheidet dabei vier Eisnukleationsmodi
(Abbildung 2.1).

Beim ersten Mode, dem Depositionsgefrieren lagert sich bei Temperaturen < 0 °C und
Ubersittigung in Bezug auf Eis, Wasserdampf direkt als Eis auf dem IN an, was zum
Anwachsen zu einem FEiskristall fiihrt.

Beim Immersionsgefrieren verhilt sich der Eiskeim zunichst wie ein CCN und bildet
bei Ubersittigung in Bezug auf Wasser und Temperaturen iiber 0 °C einen Tropfen.
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Wenn nun die Temperatur unter den Gefrierpunkt fillt und eine ausreichende
Temperatur unterschreitet, beginnt der Tropfen zu Eis zu frieren.

Im dritten Fall dem Kondensationsgefrieren wird bei Temperaturen unter 0 °C wieder
durch ein CCN ein Tropfen gebildet, dieser ist jedoch auch als IN aktiv, so dass der
Tropfen bei Erreichen der IN Aktivierungsbedingungen zu Eis gefriert.

Im vierten Mode, dem Kontaktgefrieren friert ein unterkiihlter Wassertropfen beim
Kontakt mit einem Eiskeim zu Eis [Vali, (1985)], hierbei kann es sich sowohl um einen
Eiskeim handeln, der von auflen mit Wassertropfen in Kontakt kommt, als auch um
einen in einem Tropfen befindlichen Eiskeim, der auf Grund von Brown’scher
Bewegung von innen die Hiille des Eiskeims beriihrt'.

Heterogenes und homogenes Gefrieren werden auch als primére Eisbildung bezeichnet.

Deposition Y

Immersion freezing

0] a T<T;;’t”°'
Condensation freezing e . —_—
T< Tact
Contact freezing > Q I
°

Abbildung 2.1: Die vier moglichen Modi zur Aktivierung eines Eiskeimes zum
Anwachsen zum  Eiskristall, bei unterschiedlichen Temperaturen T und
Sdittigungsverhdltnissen Sg;; und Sy. Die Temperaturen T,, geben jeweils die
Temperatur an, bei der das Tropfenwachstum stattfand. [Vali, (2004)]

In Abbildung 2.2 sind die verschiedenen Gefrierprozesse als Funktion von Temperatur
und relativer Feuchte mit Bezug auf Eis gezeigt.

Bei allen Prozessen, sowohl bei der Kondensation als auch bei den Gefrierprozessen ist
in der Regel eine Ubersittigung in Bezug auf Wasser bzw. Eis notig.

! Shaw, R.: Ice formation by surface crystallization, Seminarvortrag im Rahmen des Meteorologischen
Kollogquiums am 10.01.2008
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Dies ist der Fall, wenn der Wasserdampfpartialdruck p,, bzw. Eisdampfpartialdruck pg
grofler ist als der Sattigungsdampfdruck liber einer Wasseroberfldache pgy ., bzw. liber
einer Eisoberfliche pgygiss Bel pw = Psaw DZW. Pauris herrscht Sittigung und bei
Pw < Psatw DZW. P gis Untersittigung.

180 1
170 F‘Jm?g"“}w”s Homogeneous freezing
o :eezmg {haze) (cloud drops)
-y
i " | .
160 1 " ow - (e /' Heterogeneous freezing
] - | {condensation & immersion)
150 \ J
= ] ¥
e ]
2140
5 1 1
= ] I 0/
130 ] I Rllq.?— 100%
Heterogeneous nucleation :
120 — (deposition and haze freezing) I
] : Heterogeneous nucleation
110 1 I {deposition)
] 1
[ s s s e L e e e e A B e
200 210 220 230 240 250 260

Temperature (K)
Abbildung 2.2: Verschiedene Gefrierregime fiir homogenes Gefrieren und heterogene
Nukleation als Funktion von Temperatur und relative Feuchte im Bezug auf Eis. Die
schwarze, durchgezogene Linie zeigt die 100% relative Feuchte im Bezug auf Wasser
an. [Prenni et al., (2007), mit leichten Verdnderungen]

Der Sittigungsdampfdruck von Wasser pg,w 1n hPa ldsst sich mit der Parametrisierung
von Sonntag (1994) wie folgt bestimmen.

psat’W(T)=exp[a+%+c'T+d'T2+e-lnT} 2-1

Mit:

a=16.635794 in In (hPa),

b =-6096.9385 in In (hPa) °C,
¢ =0.02711193 in In (hPa) °C",

-5
d=1.67395-10 in In (hPa) °C™%,
e =2.433502 in In (hPa) / In (°C).



Theoretischer Hintergrund des Messprinzips

Fir den Sittigungsdampfdruck von Eis pgps in hPa dndern sich lediglich die
Konstanten zu:

a=24.7219 in In (hPa),
b = —6024.5282 in In (hPa) °C,
¢ =0.010613868 in In (hPa) °C™",

-5
d=1.3198825-10 in In (hPa) °C™%,
e =—0.4932577 in In (hPa) / In (°C).

Das Sittigungsverhiltnis fiir Wasser bzw. Eis ist durch S, bzw. Sg;:

S, =2 bzw. Sgi = Pe 2-2

w

p sat,w sat,Eis

definiert. Bei S = 1 herrscht Sittigung, bei S < 1 Untersittigung und bei S > 1 Uber-
séttigung.

Multipliziert man das Sittigungsverhéltnis mit dem Faktor 100, so erhdlt man die
relative Feuchte fiir Wasser bzw. Eis in %.

10 7
— — —  Sattigungsdampfdruck Wasser
8 Sattigungsdampfdruck Eis i
—&—— Dampfdruck bei Mischluft
—&—— Dampfdruck bei Mischluft /

Sattigungsdampfdruck in hPa

-45 -40 -35 -30 -25 -20 -15 -10 -5 0 5 10

Temperatur in °C
Abbildung 2.3: Sdttigungsdampfdruck in Bezug auf Wasser (schwarze, gestrichelt
Linie) und Sdttigungsdampfdruck in Bezug auf Eis (rote Linie) als Funktion der
Temperatur. Die blaue Linie zeigt den Dampfdruck fiir eine Mischung zweier
gesdttigter Luftmassen je nach Mischungsverhdltnis und die griine Linie fiir eine
gesdittigte und eine ungesdittigte Luftmasse.
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Betrachtet man sich nun den Sittigungsdampfdruck in Bezug auf Wasser und Eis als
Funktion der Temperatur, so erkennt man, dass pgyw > Psacpis fir Temperaturen unter
0 °C ist (Abbildung 2.3). Dies sorgt dafiir, dass bei Temperaturen unter 0°C bei einem
bestimmten Wasserdampfdruck p das Sittigungsverhiltnis in Bezug auf Eis groBer ist
als im Bezug auf Wasser. So kann in Bezug auf Eis bereits Ubersittigung, aber in Bezug
auf Wasser noch Untersittigung herrschen. Eine Aktivierung von IN des
Depositionsmodes ist somit bereits bei Untersittigungen in Bezug auf Wasser moglich,
ohne dass dies fiir IN aus den anderen Modi der Fall ist. Diese benotigen alle eine
Ubersittigung in Bezug auf Wasser.

In Abbildung 2.4 ist die Anderung von Psatw — Psacgis als Funktion der Temperatur
dargestellt. Man erkennt einen maximalen Unterschied bei einer Temperatur von
—-12 °C.

0.30

0.25 -

0.20 ~

0.15 ~

0.10 -

psat,w'psat,i in hPa

0.05 -

0-00 T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
44 40 36 32 -28 -24 20 -16 -12 -8 -4 0
Temperatur in °C
Abbildung 2.4: Anderung von p,;,, — Psargis als Funktion der Temperatur.

Die notige Ubersittigung zur Aktivierung von CCN und IN wird in FINCH, wie bereits
erwihnt, durch das Prinzip der Mischung hergestellt. In Abbildung 2.3 ist ebenfalls der
Dampfdruck in Form einer Mischungslinie (blaue Linie) fiir eine Mischung von zwei
gesittigten Luftstromen (blaue Quadrate), zum einen in Bezug auf Eis bei —20 °C, zum
anderen in Bezug auf Wasser bei 5 °C gezeigt. Je nach Mischungsverhiltnis der beiden
Luftstrome verschieben sich die Temperatur und der Wasserdampfdruck entlang der
Mischungslinie (blauen Geraden). Unter Einbezug der Gleichung 2-2, erkennt man, dass
iiber den gesamten Bereich Ubersittigung in Bezug auf Eis herrscht. Durch Mischung
mit einem nicht gesittigten Luftstrom von 5 °C (griiner Punkt) ist es moglich bei
gleicher Mischtemperatur eine anderen Dampfdruck zu erzeugen (griine Linie). Dies
fiihrt zu einem anderen Séttigungsverhiltnis in Bezug auf Eis bzw. Wasser.

10
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Allein durch Anderung der Feuchte eines Flusses und der Anderung des
Mischungsverhiltnisses ist es somit moglich einen weiten Bereich von Ubersittigungen
und Temperaturen einzustellen. Dieses Beispiel soll das Prinzip der Mischung nur
veranschaulichen. Im spéteren Aufbau von FINCH werden der Aerosolfluss, ein kalter
trockener Fluss und ein warmer feuchter Fluss gemischt. Um den Aerosolstrahl zu
fokussieren und Wandeffekte zu minimieren werden die drei Fliisse noch von einem
Mantelfluss umgeben. Um eine Abschitzung der einzelnen Flussraten, Temperaturen
und Sittigungsverhiltnisse der einzelnen Fliisse zu bekommen, um FEiskeime zu
aktivieren, wurde die Mischung mit einer Stromungssimulationssoftware berechnet.
(siche 4.2.1)

Der Zusammenhang der Mischtemperatur Ty fiir die einzelnen Fliisse mit
unterschiedlicher Temperatur ist wie folgt gegeben:

_ , 2-3

mit m; den Massen und T; den Temperaturen der einzelnen Luftstromungen bei gleicher
spezifischer Wirmekapazitit [Stocker, 1998].

Der Dampfdruck py fir die Mischung einzelner Fliisse mit unterschiedlichem
Dampfdruck lisst sich analog zur Mischtemperatur berechnen:

Py ="—"1—-. 2-4

Sind die Bedingungen fur eine Aktivierung von Eiskeimen und dem anschlieenden
Anwachsen zu FEiskristallen gegeben, so ldsst sich die Anderung der Masse m des
Eiskristalls wie folgt beschreiben [Pruppacher und Klett, (1997)]:

[a_mj: 21Dy, -S, )5
ot R-T L (LS-MW _1j’
Pors Py M, K, -TU R-T
mit
T: Temperatur in K
Si: Ubersittigung in Bezug auf eine Eisoberfldche, (S;= Sg;—1)
D,: Diffusionskoeffizient in cm* s™"

Dgi:  Durchmesser der Eiskristalle in um

11
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Psackis:  Sdttigungsverhiltnis in Bezug auf Eis in hPa

R: universelle Gaskonstante, 8,31447 J K™ mol™
M,:  Molekulargewicht fiir Wasser in g mol™’
Ly Latente Wirme fiir Sublimation in J g”'

K. Wiirmeleitfihigkeit von Luft in J s~

Wird nun die Annahme gemacht, dass sich um kugelférmige Eisteilchen handelt, so
ergibt sich durch einsetzten der Gleichung m =8D np, (pr = Dichte des Eisteilchens)
und Integration folgende Formel fiir das Wachstum des Durchmessers:

4-(Sg, -1

Dzi% = -t + 4 . D2
Fi R.T L, [LS-MW j ' 2-6
Pr + -1
psat,Eis.Dv.Mw KdT RT
mit
t: Wachstumszeit in s
Dy: Anfangsdurchmesser des Aerosolpartikels in pm

Durch Einsetzen der Zahlenwerte (Dy = 0.2 pm; D, = 0.1817 (T = 253.15 K) cm® s~
bzw. = 0.1544 (T =233.15K) cm® s '; M, = 18 gmol™; Ly=2553 T g K, = 2.61 J s7;
pr= 0.9168 ¢ cm_3) und pgy s Nach Gleichung 2-2 erhiélt man die in Abbildung 2.5
(oben) dargestellten Werte fiir T; = 253.15 K und fiir T, = 233.15 K (unten) als Funktion
der Zeit und fiir unterschiedliche Sattigungsverhéltnisse Sg;.

Es ist deutlich zu erkennen, dass bei hoheren Temperaturen (oben) die Eiskristalle
schneller anwachsen, als bei geringeren Temperaturen. Ebenso erkennt man ein
schnelleres Wachstum bei hoheren Séttigungsverhéltnissen Sgj.
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Abbildung 2.5: Anderung der Eiskristalldurchmesser als Funktion der Zeit fiir
unterschiedliche Sg;; und fiir T = 253.15 K (oben) bzw. T = 233.15 K (unten), bei
einem Anfangsdurchmesser Dy= 0.2 um.
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3. Eiskeime

Wie bereits erwihnt sind Eiskeime (Ice Nuleus, IN) Bestandteil des atmosphérischen
Aerosols. Sie konnen auf vier verschiedenen Arten als Eiskeim aktiv sein,
Depositionsgefrieren, Immersionsgefrieren, Kondensationsgefrieren, Kontaktgefrieren.
In den folgenden Abschnitten soll zunidchst die Entwicklungsgeschichte der
Eiskeimzihler bis zum aktuellen Stand beschrieben werden. Im weiteren Verlauf wird
auf die Anzahlkonzentrationen, Quellen und chemische Eigenschaften von Eiskeimen
eingegangen.

3.1. Historische Entwicklung von Eiskeimzahlern

Im folgenden Kapitel sollen verschiedene Methoden und Messgerite zur Bestimmung
der IN Anzahlkonzentrationen Ny vorgestellt werden, die in der Vergangenheit bzw. in
der Gegenwart verwendet wurden und werden. Hierbei muss grundsitzlich zwischen
zweil Methoden der Messung unterschieden werden.

Zum einen der Sammlung von Aerosolteilchen auf Filtern, die dann Temperaturen unter
0°C und Ubersittigung ausgesetzt und auf dem Filter sich bildenden Eiskristalle
ausgezdhlt werden [Bigg, (1962)]. Bei den filtergetragenen Messmethoden konnte
jedoch nie ausgerdumt werden, inwieweit der Untergrund und der Kontakt der IN mit
dem Untergrund das Ergebnis beeinflussen.

Zum anderen der luftgetragenen, in-situ Methode, bei der die AP einem Bereich
durchstromen, in dem kalte Temperaturen und Ubersittigung zur Aktivierung der IN
und zum Anwachsen zu FEiskristallen vorherrschen. Die Eiskristalle werden dann auf
unterschiedliche Weise ausgezihlt.

Da es sich bei FINCH um einen Eiskeimzéhler handelt, der mit der in-situ Methode
arbeitet, beschriinkt sich der Uberblick auf Eiskeimzihler mit dieser Methode und endet
mit dem aktuellen Stand der Geritetechnik.

Im Jahre 1944 verwendeten Findeisen und Schulz eine 2 m3 grole Kammer, in der
mittels langsamer Expansion Ubersiittigung bei kalten Temperaturen erzeugt wird. Es
gelang ihnen einige Eiskristalle bei Wasseriibersittigung und T < =30 °C nachzuweisen.
[Vali, (2004)]

1947 wurde von Cwilong [Zitat nach Langer, (1973)b] ein Eiskeimdetektor vorgestellt,
der ebenfalls mit dem Prinzip der Expansion arbeitet. In einer kleinen, von auBlen
gekiihlten Kammer wird durch Expansion Ubersittigung erzeugt. Die aktivierten IN
fallen als Eiskristalle in ein sich am Boden der Kammer befindliches unterkiihltes
Wasserbad. Dieses beginnt bei Kontakt mit Eiskristallen zu frieren.

Nachteil dieser Methode ist, dass lediglich die Grenztemperatur, bei der IN aktiviert
werden gemessen werden konnte, aber nicht die Anzahlkonzentration [Bigg, (1956)].
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Die Bestimmung von IN-Anzahlkonzentrationen wurde mit der Weiterentwicklung des
Gerites von Cwilong durch Bigg (1956) moglich. Zum einen wurde die Kammer
vergrofert und zum anderen eine feste Zuckerlosung verwendet, auf die die Eiskristalle
fallen. Vorteil dieser Methode war, dass nicht die gesamte Losung einfriert, sondern nur
ein kleiner Bereich um die Eiskristalle. So konnen die Eiskristalle auf der Zuckerlosung
weiter anwachsen, um sie anschlieend leichter nachweisen und auszihlen zu konnen.
Bei Temperaturen T > —15 °C war auch die Selbstnukleation durch die Zuckerldsung zu
vernachldssigen.

Ein dhnliches Geridt wurde von Warner (1957) aufgebaut, so dass diese Kammer auch
als Bigg-Warner-Kammer bezeichnet wird.

Der Aufbau einer Diffusions-Wolkenkammer wird 1970 von Klaar beschrieben, bei der
in einer Kammer eisbedeckte Winde auf unterschiedliche Temperaturen gebracht
wurden. Dadurch bildet sich ein Bereich aus in dem Ubersittigung vorliegt und das
eingebrachte Aerosol zu Eiskristallen heranwachsen konnte. Diese konnten durch eine
Glasscheibe mit einen Beobachtungsfernrohr beobachtet werde.

Die isotherme Wolkenkammer ist eine Entwicklung von Ohtake (1971). Hierbei ist ein
feuchter Schwamm am Deckel einer Kammer befestigt und wird auf 50 °C erwérmt,
nachdem die Kammer mit dem Aerosol gefiillt wurde. Der untere Teil der Kammer wird
von auBen mit einer Kiihlschleife gekiihlt. Die warme, durch den Schwamm gesittigte
Luft diffundiert in den kilteren Bereich der Kammer und erzeugen dabei eine bestimmte
Ubersiittigung, was zur Kondensation auf CCN und IN fiihrt. Die entstandenen
Eiskristalle fallen zu Boden, wo sie wiederum durch eine Zuckerlosung aufgefangen
werden und diese anschlieBend ausgezihlt werden.

Eine Art Mischkammer wurde 1973 von Langer vorgestellt. Hierbei wird zunéchst
angefeuchtete und partikelfreie Luft mit dem Aerosol gemischt. Diese wird dann in eine
gekiihlte Kammer geleitet, wo sie durch die kalten Winde abkiihlt und somit {ibersattigt
wird. Die IN wachsen dann zu Eiskristallen an und werden mit einem akustischen
Sensor detektiert, [Langer, (1973)a]. Diese Entwicklung wird oft als Mischkammer
bezeichnet, jedoch handelt es sich eher um Thermodiffusion von der kalten Wand zur
wiarmeren Luft, als um eine wirkliche Mischung. Entscheidender Unterschied dieser
Entwicklung zu vorherigen ist, dass mit einem kontinuierlichen Probenfluss gemessen
werden kann.

Dem Prinzip des kontinuierlichen Flusses bedient sich auch die Continuous Flow
Diffusion Chamber CFDC von Rogers (1988). Diese zdhlt zu den bekanntesten IN-
Zihlern und ist das heute noch am meisten verbreitete Gerit. Bei diesem Gerit bilden
zwel ineinander geschobene Zylinder eine innere und dullere Wand. Diese werden auf
jeweils unterschiedliche Temperaturen gebracht und anschlieBend mit Eis bedeckt. Im
Zwischenraum der Zylinder bildet sich so ein Temperaturgradient aus. Dieser fiihrt zu
einem Wasserdampffluss zur kélteren Wand und somit zu einem Bereich in dem
Ubersittigung vorliegt. Das Aerosol durchquert, umgeben von einer Mantelluft, diesen
Bereich und CCN und IN werden aktiviert und konnen anschlieBend auf einer etwa 1m
langen Entwicklungsstrecke zu Tropfen und Eiskristallen heranwachsen. Nach einem
Bereich, in dem die Tropfen wieder verdampft werden, kann anhand der Grofe mit
einem optischen Detektor zwischen Eiskristallen und nicht komplett verdampften, sehr
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kleinen Wassertropfen unterschieden werden. Die FEiskristalle > 2 um konnen an-
schlieBend durch einen Impaktor gesammelt und deren Residuen in einem transmission
electron microscope (TEM) untersucht werden. In Abbildung 3.1 ist der schematische
Aufbau des CFDC gezeigt.

" Impactor Removes
Particles > 1pm

Alirflow  § ¥ aerosol
Particle sheath sheath
Nucleation
and Growth

Droplet
Evaporation

Section
_—~Optical
Particle
Counter
= Detail View
Impactor Collects
Crystals > 2um non-IN aerosol

on TEM grid

Abbildung 3.1: Schematischer Aufbau der von Rogers (1988) entwickelten
Continuous Flow Diffusion Chamber CFDC. In einem Vorimpaktor werden alle
Partikel mit einem Durchmesse d > 1 um entfernt, die iibrigen Partikel konnen
anschlieffend in einem Aktivierungs- und Wachstumsbereich, zu FEiskristallen und
Tropfen heranwachsen. Die entstanden Tropfen werden anschlieffend in einer
beheizten Sektion der Kammer wieder verdampft und Eiskristalle und Aerosolpartikel
mit einem optischen Partikelzdihler (OPC) gezdihlt. Eiskristalle werden anschlief3end
mit einem Impaktor gesammelt und mit einem transmission electron microscope
(TEM) analysiert.

Neben der Entwicklung von Rogers existieren noch weitere Ausfiihrungen von CFDC’s.
So werden einige mit planparallelen Platten anstatt Zylindern betrieben, andere
unterscheiden sich durch ihre Ausrichtung. So gibt es Gerite, in denen der Verlauf des
Partikelflusses horizontal, bei anderen wiederum vertikal angeordnet ist.

Ein IN-Zahler mit planparallelen Platten ist der an der ETH Ziirich entwickelte ZINC
(The Zurich Ice Nucleation Chamber), [Stetzer et al., (2008)].

Dieser Uberblick zeigt, dass zwar bereits vor 60 Jahren mit der Entwicklung von
Eiskeimzihlern begonnen wurde, sich die Anzahl der verschiedenen Gerite jedoch im
tiberschaubaren Rahmen hilt. Neben der geringen Anzahl von IN-Zihlern wurde bei
einem Internationalen Workshop fiir Kondensations- und Eiskeime 1970 ein weiteres
Problem deutlich. So haben Vergleichmessungen zum Teil gro3e Unterschiede gezeigt.
Besonders groe Unterschiede zeigten sich bei Vergleichen von IN-
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Anzahlkonzentration der hier vorgestellten in-situ Instrumente und von IN Messungen
bei denen das Aerosol zunidchst auf Filtern gesammelt und in spéteren
Laboruntersuchungen ausgewertet wird. Hierbei lagen die mit der Filtermethode
gemessenen Anzahlkonzentrationen bis zu zwei Groenordnungen unter denen der in-
situ Messungen [Langer, (1973) b]. Auf die Anzahlkonzentrationen von IN in der
Atmosphire und die Problematik bei der Bestimmung wird im Folgenden eingegangen.
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3.2. IN-Anzahlkonzentrationen (Nyy)

Die Anzahlkonzentration in der Troposphire von Eiskeimen ist im Vergleich zu AP,
(mehrere 10000 cm™3) und CCN (einige 100 cm3) nur sehr gering. Aus diesem Grund
werden sie in I”' oder in m™ angegeben. So liegen die atmosphirische Konzentrationen
in einem Bereich von < 0.1 bis 10017,

In Abbildung 3.2 sind die mittleren IN-Anzahlkonzentrationen Npy fiir verschiedene
Regionen der Erde und deren Aktivierungstemperatur gezeigt.
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Abbildung 3.2: Bandbreite der mittleren Anzahlkonzentration von IN in m™ als
Funktion der Temperatur fiir unterschiedliche geographische Orte. Die gestrichelte
Linie zeigt die Funktion von Fletcher, (1962).

Man erkennt deutlich einen logarithmischen Anstieg der IN-Anzahlkonzentration bei
abnehmender Temperatur, was zur folgenden Formel von Fletcher (1962) fiihrt, mit

Hilfe derer die IN-Anzahlkonzentration als Funktion der Temperatur abgeschitzt
werden kann.

18



Eiskeime

Ny =A- exp|BT], 3-1

mit p = 0.6 K, A = 10° I"" und Ny der Anzahl an IN pro Liter, aktiviert bei der
Temperatur T.

In Abbildung 3.2 handelt es sich jedoch um gemittelte Werte. Bei einem Vergleich von
einzelnen Messungen an unterschiedlichen Orten, konnen zum Teil sehr grof3e
Unterschiede der IN-Anzahlkonzentration beobachtet werden. Dies ist aber bei
unterschiedlichen Anzahlkonzentrationen von Aerosolpartikel, sowie unterschiedlichen
Quellen und damit unterschiedlichen chemische Zusammensetzungen zu erwarten.

In der Vergangenheit wurden auch immer wieder so genannte IN ,,Stiirme* beobachtet,
bei denen die IN-Anzahlkonzentration Ny innerhalb von einem Tag oder weniger um
mehrere Grofenordnungen im Vergleich zum typischen Mittelwert anstieg und in den
folgenden Tagen mit gleicher Geschwindigkeit wieder abnahm [Pruppacher und Klett
(1997)]. Die Njy konnen somit in einen kurzen Zeitraum sehr starken Schwankungen
unterliegen.

Aber auch parallele Messungen zeigen zum Teil groe Unterschiede, was, wie bereits
angesprochen, eine Folge der Sammelmethode sein kann. So liefern zum Beispiel
Messungen, die mit Hilfe eines Filters gemacht wurden, bis zu 2 GroBenordnungen
geringere Werte, wie Gerite bei denen die IN in-situ aktiviert werden [Langer, (1973)b].
Ebenso ist es momentan nicht moglich, mit einem Instrument alle vier Gefriermodi zu
messen. Betrachtet man sich die Messungen in Abbildung 3.3 bei der mit verschiedenen
Geriiten alle Modi gemessen wurden, so wird deutlich, dass nicht alle Modi im gleichen
MaBe zur Gesamtanzahlkonzentration der IN beitragen. Man erkennt, dass mehr
Aerosolpartikel im Mode des Kontaktgefrieren als IN aktiv sind, als im Depositions-
oder Immersionsgefrieren. Es ist jedoch bei allen Modi ein Anstieg der IN-
Anzahlkonzentration bei geringeren Temperaturen zu erkennen. In Abbildung 3.3
werden die Temperaturen unter 0°C als supercooling bezeichnet und werden somit
positiv angeben.
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Abbildung 3.3: Einfluss des Eisnukleationsmodes auf die IN-Anzahlkonzentration in
I"! als Funktion der Temperatur unter 0°C fiir Aerosolpartikel mit einem Radius
rap = 0.45 um. Offene Symbole zeigen Beobachtungen im Winter in Laramie
(Wyoming); Gefiillte Symbole Beobachtungen auf dem Berg Elk (3400m, Wyoming).
(Pruppacher und Klett, 1997, nach Cooper, 1980)

So ist bei Vergleichen der IN-Anzahlkonzentrationen immer darauf zu achten in
welchen Mode die IN gemessen wurden.

Ein weiterer Einflussfaktor der neben der Temperatur bei der Bestimmung von Ny zu
beachten ist, ist die relative Feuchte bzw. Ubersittigung. So wurde von Schaller und
Fukuta (1979) gezeigt, dass bereits bei relativen Feuchten unter 100% in Bezug auf
Wasser Eisnukleation einsetzen kann, wenn Ubersittigung in Bezug auf Eis vorherrscht.
Die IN-Anzahlkonzentration steigt bei einer festen Temperatur mit Zunahme der
Eistibersittigung mit folgender Beziehung an:

Ny =C:s’.. 3-2

v,i

Hierbei ist Ny die Anzahl an IN pro Liter, s, die relative Feuchte in Bezug auf Eis in

% und C und b sind Konstanten fiir eine bestimmte Luftmasse (3 < b < 8). Unterhalb
von Wassersittigung werden die IN durch Depositionsgefrieren aktiviert. Andernfalls
konnen sie sowohl durch Depositionsgefrieren als auch durch Kondensationsgefrieren
aktiviert werden [Pruppacher und Klett, (1997)].

Betrachtet man Daten der Continuous Flow Diffusion Chamber CFDC, so ergibt sich
folgender Zusammenhang fiir Nyy und Ubersittigung (Meyers, 1992):
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N :exp(A+B-sV’i) 3-3

mit Npy in 1™ und A = —0.639 und B = 0.1296, fiir die Anzahl von IN im Depositions-
und Kondensationsmode.

Zur Charakterisierung, bei welchen Temperatur- und Feuchtebedingungen ein
bestimmtes Aerosolpartikel im einen oder im anderen Mode aktiviert wird, haben
Schaller und Fukuta (1979) in ihrer Diffusionskammer Messungen durchgefiihrt. So
werden Aerosolpartikel mit einer bestimmten chemischen Zusammensetzung im
Depositionsmode erst dann aktiviert, wenn die Lufttemperatur unter einen bestimmten
Wert fillt. Die Abbildung 3.4 zeigt, dass oberhalb von -9 °C Agl als Eiskeime im
Kondensationsgefrieren aktiviert werden, d.h. bei Wasseriibersittigung. Liegt jedoch nur
Ubersittigung in Bezug auf Eis vor, so muss bei Temperaturen unter =9 °C liegen und
eine kritische Eisiibersdttigung iiberschritten werden, um sie im Depositionsmode zu
aktivieren. Andere in der Abbildung 3.4 gezeigte Aerosole werden erst bei geringeren
Temperaturen bzw. hoheren Eisiibersittigungen aktiviert.

Messungen haben jedoch auch gezeigt, dass die Anzahlkonzentrationen von
Eiskristallen um mehrer GroBenordnungen hoher liegen konnen, als dies durch die
heterogenen Eisbildungsprozesse allein moglich ist. So gibt es neben diesen Prozessen
noch weitere Eisbildungsprozesse (sekundére Eisbildung).

Bei Riming, dem Zusammenfrieren von Eiskristallen kann es zwischen —3 °C und -8 °C
zur Splitterbildung kommen [Hallett and Mossop, (1974)], zu mechanischem
Zerbrechen der Eiskristalle wihrend des Verdampfens, [Dong et al. (1994)], und
Erzeugung von Eisfragmenten bei der Kollision von Eiskristallen, [Vardiman, (1978)].
In Abbildung 3.5 ist das Eisanreicherungsverhiltnis Ry, definiert als das Verhiltnis von
Eiskristallanzahl und IN Anzahlkonzentration in verschiedenen Kumuluswolken als
Funktion der Temperatur am Wolkenoberrand gezeigt.
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Abbildung 3.4: Einsetzen von Eisnukleation als Funktion von Temperatur und
Eisiibersdittigung  fiir  unterschiedliche =~ Komponenten.  Bedingungen  fiir
Kondensationsgefrieren und Depositionsnukleation sind aufgezeigt. Eisnukleation tritt
oberhalb der angezeigten Linien auf; (1) Agl, (2) Pbl, (3) Dihydroxynaphthalen,
(4) Phloroglucinol, (5) Methaldehyd, (6) Erdboden, (7) Kaolinit, [Pruppacher und
Klett, (1997)].
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Abbildung 3.5: Eisanreicherungsverhdltnis, Ry, als Funktion der Temperatur am

Wolkenoberrand bestimmt in der Aufwindregion von Wolken iiber Miles City

(Montana). (e®) Kleine Kumuluswolken, (4) Komplexe Kumuluswolken, (+)

eingeschlossene Kumuluswolken; die Linie ist gegeben durch:1ogR,, =5.9+0.295T.,

mit Tc der Temperatur am der Wolkenoberrand in °C, [Hobbs et al, (1980)].
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Man erkennt, dass die sekunddren Eisbildungsprozesse besonders stark bei hoheren
Temperaturen die Eiskristallanzahlkonzentration erh6hen. So kann Ry, bei =5 °C bei 10*
bis 10° liegen.

Diese Prozesse langen jedoch ebenfalls nicht aus, um die gesamte
Eiskristallkonzentration in manchen Wolken zu erkldren. So miissen weitere primére
bzw. sekundire Eisbildungsprozesse existieren, die bisher nicht bekannt sind.
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3.3. Eigenschaften von Eiskeimen

Wie bereits erwihnt ist die Anzahlkonzentration von IN im Vergleich zu CCN und erst
recht zu CN sehr klein. Grund hierfiir sind die unterschiedlichen Eigenschaften, die
Aerosolpartikel aufweisen miissen, um als IN aktiv zu sein.

Im Gegensatz zu CCN, handelt es sich bei IN meist um unlosliche Partikel, wie
verschiedene Mineralsstdube, Ruf3 und biologisches Material. [Levin and Yankofsky,
(1983); Diehl et al., (2001); Gorbunov et al., (2001)].

So konnen diese aber auch ihre Aktivierbarkeit verlieren, wenn Fremdgase, wie
Schwefeldioxid SO, oder Ammonium NH; aufnehmen [Pruppacher und Klett, (1997)].
Messungen in der Mitte der Vereinigten Staaten (Kansas) haben gezeigt, dass sich AP
mit einem geometrischen Durchmesser von 0.1 ym - 1 um, mit einem Maximum bei
0.2 um sehr gut als IN eignen, jedoch bei AP kleiner 0.1 um eine sehr starke Abnahme
zu verzeichnen ist [Chen, (1998)].

Ebenso zeigen Experimente, dass die Art und Stdrke der chemischen Bindungen an der
Oberfliche eines AP das Eisnukleationsverhalten beeinflussen. Beriicksichtigt man, dass
das Eisgitter aus Wasserstoffbindungen einer bestimmten Stdrke und Polaritéit besteht,
so wird klar, dass Aerosolpartikel, die die gleichen Wasserstoffbindungen besitzen, sehr
gut als Eiskeim geeignet sind. Zusétzlich wurde von Fukuta (1966) entdeckt, dass das
Wasserstoffbindungsmolekiil an der Oberfldache des Eiskeims rotationssymmetrisch sein
sollte.

In Hinblick auf Bindungsanforderungen wurde fiir bestimmte organische Verbindungen
eine besonders gute Eiskeimfihigkeit bereits bei Temperaturen knapp unter 0°C
entdeckt (z.B. Metaldehyde (CH;CHO), Cholesterol (Cy;H40O-H,0)), [Fukuta und
Manson, (1963); Fukuta, (1963)].

Des Weiteren ist oft die geometrische Anordnung der Verbindungen auf der
Partikeloberfliche genauso wichtig oder wichtiger als ihr chemischer Ursprung
[Pruppacher und Klett, (1997)].

All diese Punkte zeigen, dass es sich bei heterogener Eisnukleation um einen sehr
komplexen Prozess handelt. Auch die Kenntnis vom Durchmesser, chemischer
Zusammensetzung, Oberfldcheneigenschaften, sowie chemischer Bindungen des
Aerosolpartikels machen eine exakte Vorhersage, ob oder bei welcher Temperatur,
Ubersittigung und in welchem Mode dieser als Eiskeim aktiv ist zur Zeit unmoglich.
Ein Grund fiir dieses unregelmifige Verhalten ist, wie Experimente gezeigt haben, dass
Eisnukleation ein sehr lokales Phinomen ist, das sich auf eine bestimmte aktive Stelle
»Active Site* auf der Oberfliche der Aerosolteilchen beschrinkt [Pruppacher und Klett,
(1997)].

Diese Betrachtung zeigt, dass es selbst beim grundlegenden Verstindnis, ob ein
Aerosolpartikel und wie es als Eiskeim aktiv ist Forschungsbedarf besteht. Nicht nur aus
diesem Grund ist die Auswirkungen der IN-Anzahlkonzentrationen in der Atmosphére
auf Wetter und Klima nahezu ungeklirt.

2 Shaw, R.: Ice formation by surface crystallization, Seminarvortrag im Rahmen des Meteorologischen
Kolloquiums am 10.01.2008
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3.4. Rolle der Eiskeime in der Troposphare

Die geringe Anzahlkonzentration und die Abhéngigkeit von vielen Parametern
(Aktivierungsmode,  Ubersittigung,  Temperatur, Grofe und  chemische
Zusammensetzung), die zur Aktivierung von IN fiihren, machen Messungen besonders
in der Atmosphire sehr schwierig.

Mischwolken besitzen im Vergleich zu Wasserwolken eine unterschiedliche
Mikrophysik (z.B. GroBenverteilung) und unterscheiden sich somit stark in ihren
optischen Eigenschaften (z.B. optische Dicke). Hierbei spielen besonders die IN eine
wichtige Rolle, da ihre Anzahl und Eigenschaften die Bildung von Eiskristallen in der
Wolke beeinflussen und einen Einfluss auf folgenden Faktoren haben:

Wolkenpartikelphase, -grofle und -konzentration

Lebensdauer der Wolke

Eiswassergehalt

Wolkenbedeckung und rdumlich Verteilung

Optische und Strahlungs-Figenschaften der Wolke
Niederschlagsentwicklung

Aufnahme und Entfernung von Gasen und Partikel [Rogers et al., (2008)].

Ein Beispiel fiir den Einfluss von IN in Mischwolken ist der Bergeron-Findeisen-
Prozess [Bergeron, (1935)]. In Abbildung 3.6 ist die Entwicklung einer Mischwolke
gezeigt. Sind sowohl Wassertropfen als auch Eiskristalle in einer Wolke enthalten, so
diffundiert Wasserdampf verstirkt von den Tropfen hin zu den FEiskristallen. Diese
wachsen folglich auf Kosten der Wassertropfen an.

Grund hierfiir ist der geringere Sattigungsdampfdruck iiber Eis im Vergleich zu Wasser
bei Temperaturen unter 0 °C.

Im weiteren Verlauf kommt es zu Koagulation und Koaleszenz von Eiskristalle
untereinander, aber auch Wassertropfen, was zu einer Bildung von groeren
Agglomeraten fiihrt, die dann auf Grund ihres Gewichts aus der Wolke
heraussedimentieren und als Schnee bzw. als Regen den Erdboden erreichen konnen.
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Abbildung 3.6: Schematische Entstehung von Niederschlag in einer Mischwolke. Ein

entscheidender Prozess hierbei ist der Bergeron-Findeisen-Prozess, der schwarz

umrandet ist. Hierbei diffundiert bei Temperaturen unter 0 °C Wasserdampf von den

Tropfen zu den Eiskristallen auf Grund des geringeren Sdttigungsdampfdrucks iiber
Eis im Vergleich zu Wasser.

Auf Grund der Eisbildung in der Wolke kommt es zu einem schnelleren Anwachsen der
Wolkenpartikel im Vergleich zu Wolken, die nur aus unterkiihlten Wassertropfen
bestehen, was fiir eine hohere Wahrscheinlichkeit von Niederschlag sorgen kann.
Natiirlich handelt es sich bei dieser Betrachtung um ein vereinfachtes Schema, das nur
einen Teil der mikrophysikalischen Prozesse in einer Wolke darstellt.

Jedoch zeigen auch Messungen von DeMott et al. (1998), dass das heterogene Gefrieren
von IN die erste Eisbildung in Wolken auslost. Des Weiteren sorgen sie fiir eine breitere
GroBenverteilungen von Eiskristallen und einem geringeren Maximum der
Konzentration von Eispartikeln in der Wolke [DeMott et al., (1998)]. Bei geringeren
Temperaturen, unter —38 °C, wird homogenes Gefrieren von aktivierten Wassertropfen
[Sassen und Dodd, (1988); Heymsfield und Miloshevich, (1993)] oder Nebelpartikeln
[Koop et al., (2000); Karcher and Lohmann, (2002)] wichtiger.

Van den Heever et al. (2005) zeigte, dass die Variation von IN, CCN und groen CCN
einen bedeutenden Einfluss auf Dynamik und mikrophysikalischen Prozesse in
konvektiven Gewittern iiber Florida haben. Wolkensimulationen zeigen, dass ein
Anstieg der Aerosolkonzentrationen bis zu einer Hohe von 4 km zu hdufigern und
starkern Auftrieb fiihrt. Bei Simulationen von Phillips et al. (2005) erzeugt der Anstieg
der IN-Anzahlkonzentration Eis bei hoheren Temperaturen und eine Beschleunigung der
Niederschlagsprozesse. Des Weiteren wird Wasser in tieferen Regionen einer
konvektiven Wolke gebunden, so dass nur noch ein geringerer Teil zur Eisproduktion
im Amboss einer Wolke zur Verfiigung steht.
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Simulationen von Teller und Levin (2006) zeigen hingegen, dass verschmutzte und von
einer hoheren IN-Anzahlkonzentration beeinflusste Wolken einen mehr ausgebreiteten
Wolkenamboss aufweisen.

Die Ergebnisse zeigen deutlich, dass Eiskeime auf das Wettergeschehen in der
Atmosphire einen wichtigen Einfluss haben. Durch die Unterschiede der Ergebnisse
wird jedoch auch deutlich, dass die einzelnen Prozesse bisher nur unzureichend
verstanden sind.

Messungen der chemischen Zusammensetzung von Eiskristallresiduen in der
Atmosphire, z.B. aus orographischen Wolken iiber Skandinavien ergeben einen hohen
Anteil mineralischen Staub in Form von Eisen (24.1%) und Aluminiumsilikaten
(19.5%), gefolgt von organischem und biologischem Aerosol (23.3%) und Seesalz
(6.7%). Eine genaue Bestimmung des organischen und biologischen Aerosols ist auf
Grund der Analysemethode nicht moglich [Targino et al., (2006)].

Dass besonders Wiistenstaub sehr gut als Eiskeim geeignet ist, zeigten auch
Flugzeugmessungen iiber Florida, wihrend eines Saharastaubwolkenereignisses, als
Saharastaub iiber den Atlantik in das Messgebiet transportiert wurde [DeMott et al.,
(2003); Sassen et al., (2003); Cziczo et al., (2004)].

Twohy und Poellot (2005) erforschten die Art von Eiskristallresiduen in Ambossen bei
Temperaturen zwischen —21 °C und —56 °C. Dabei wurden mehr unlésliche (Boden und
metallische) Partikel bei hoheren Temperaturen entdeckt, wihrend bei geringeren
Temperaturen mehr 16sliche Salze und Sulfate nachgewiesen wurden.

Sowohl die Moglichkeit, dass atmosphirischer Aerosolstaub sehr weit von ihrer Quelle
entfernt zur Eisnukleation beitragen kann [DeMott et al., (2003) und Richardson et al.,
(2007)] und somit einen globalen Einfluss hat, als auch die Erkenntnis, dass besonders
das Wissen iiber das biologische Aerosol (Zellen, Bakterien, Pflanzenbruchstiicke usw.),
die ebenfalls sehr gut als Eiskeim aktiv sind, sehr begrenzt ist [Jaenicke et al., (2005)],
zeigen die Notwendigkeit von genaueren Messungen der IN-Anzahlkonzentrationen,
deren chemischen Zusammensetzung, GroBenverteilung, Aktivierungstemperatur und
-iibersittigung.
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4. Entwicklung eines schnellen Eiskeimzahlers

Ziel des Teilprojekts A1 im Rahmen des Sonderforschungsbereichs SFB641 , Die
troposphérische Eisphase* war die Entwicklung eines kontinuierlichen Eiskeimzihlers.
Die Neuerung im Vergleich zu anderen Eiskeimzéhlern sollte der hohe Sammelfluss von
etwa 10 1/min und die Moglichkeit der schnellen Anderung der Aktivierungsiiber-
sdttigung und -temperatur sein. Dies sorgt fiir besser zeitlich aufgeloste Messergebnisse.
Des Weiteren sollte der Nachweis der Eiskeimanzahlkonzentration iiber eine
Einzeleiskristalldetektion erfolgen. Dazu wurden im Teilprojekt Al parallel zwei
Ansitze verfolgt.

Zum einen die Entwicklung eines Expansionseiskeimzihlers an der Johannes
Gutenberg-Universitit Mainz im Institut fiir Physik der Atmosphédre. Durch eine
kontinuierliche Expansion sollte eine Temperaturabnahme erzeugt werden, die bei
gesittigter Luft und geringen Temperaturen unter 0 °C zur Ubersittigung und
Aktivierung von IN fiihrt. Nach Anwachsen zu Fiskristallen sollten sie in einem
optischen Sensor detektiert werden.

Zum anderen die Entwicklung an der Wolfgang Goethe-Universitit Frankfurt am
Institut fiir Atmosphédre und Umwelt, bei der durch Mischung verschiedener Fliisse,
Ubersittigungen bei geringen Temperaturen zum Anwachsen von IN zu Eiskristallen
fiihrt und diese anschlieend selektiv detektiert werden

4.1. Ansatz der kontinuierlichen Expansion

Beim ersten Ansatz zur Entwicklung eines Eiskeimzihlers, handelt es sich um eine
geplante Weiterentwicklung des CN-Counter Aufbaus von Yang (Abbildung 4.1).

Bei diesem wird partikelfreie Luft iiber ein 40 °C warmes Wasserbad geleitet, zur
Sattigung gebracht und dann mit der zu messenden Probenluft gemischt. AnschlieBend
gelangt der Gesamtfluss aus partikelfreier, gesittigter Luft und Probenluft in eine sich
von 12 mm auf 1 mm Durchmesser verjiingende Diise. Die Linge der Diise betragt
30 mm. Die Diise ist mit einem 120 mm langen Rohr mit einem Durchmesser von 1mm
verbunden.

Die Verjliingung sorgt fiir eine Kkontinuierliche Expansion, was zu einer
Temperaturabnahme und daraus resultierenden Ubersittigung fiihrt. Somit koénnen die
Aerosolpartikel aktiviert werden und entlang des Rohrs zu Tropfen anwachsen und
dann durch einen optischen Detektor gezihlt werden.

28



Entwicklung eines schnellen Eiskeimzahlers

Optical Device Humidified Clean Axr
Laser Beam Mozzle @ @ P Water Pool 40°C
[=~]
B P 0 A NN
$ ATRERPA NANNNNANNNNNNNNNNNNNNNN
] ? Aerosol
+= &= Signal output =

Temperature Sensor

Electrical Counting

Signal Processor Recorder Flowm eter

Pressure meter

Particle Filter

O e®

Regulator and Flowm eter

Abbildung 4.1: Schematischer Aufbau des von Yang (1999) entwickelten
kontinuierlichen, Expansion-CN-Counter.

Fiir die Entwicklung des neuen Eiskeimzihlers sollte das Prinzip von Yang als Basis
iibernommen werden. Bei geringeren Temperaturen sollten so IN aktiviert werden und
anschlieBend unter nahezu konstanten Bedingungen anwachsen.

Im Folgenden werden nun zunéchst die von Yang durchgefiihrt Modellrechnung fiir
diesen Aufbau reproduziert und weiterfithrende Rechnungen zur Entwicklung eines
Eiskeimzihlers gemacht.

Das Resultat wird zeigen, dass es mit dem Prinzip der kontinuierlichen Expansion nicht
moglich ist, einen Eiskeimzéhler zu entwickeln, in dem iiber linger Zeit konstant
Bedingungen von Temperatur und Feuchte vorherrschen, um Eiskeime zu aktivieren
und diese zu detektierbaren Gro3en, von > 3 um anwachsen zu lassen.
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4.1.1. FLUENT-Berechnungen

Von Yang (1999) wurden in seiner Arbeit Modellrechnungen von Temperatur, Druck,
Flussgeschwindigkeit und Sittigungsverhiltnis in der Diise durchgefiihrt. Um die
Moglichkeit einer Weiterentwicklung zu einem Eiskeimzihler zu priifen wurden
Rechnungen mit der Stromungssoftware FLUENT durchgefiihrt. Die Software dient zur
numerischen Modellierung von Stromungen und zur Darstellung und Analyse der
erhaltenen Simulationsergebnisse. Zunichst sollten die FErgebnisse von Yang
reproduziert werden.

Die Abbildung 4.2 (links) zeigt die Geometrie der Diise fiir die von Yang
durchgefiihrten Rechnungen, die ebenfalls fiir die aktuellen FLUENT Berechnungen
benutzt wurden. Mit der Geometrie-Software GAMBIT wurde das fiir die FLUENT
Rechnungen verwendete Gitter erzeugt (Abbildung 4.2 (rechts)).

GAMBIT dient zur Erstellung und Vernetzung von Geometrien, die als Grundlage fiir
Stromungssimulationen genutzt werden. Es gibt hierbei zwei Moglichkeiten das Gitter
fiir die anschlieBenden Berechnungen zu erstellen. Bei dem sogenannte “Bottom-Up*
Verfahren, werden definierte Punkte mit Kanten verbunden. Aus diesem werden
Fliachen erzeugt, die wiederum als Grundlage fiir Volumen dienen. Im Gegensatz dazu
steht das “Top-Down‘-Verfahren, hierbei kann aus vorgegeben Geometrien, die
angepasst und verbunden werden konnen, eine gewiinschte Gesamtgeometrie konstruiert
werden. In beiden Fillen werden dann Rechengitter erzeugt, die dann in FLUENT
exportiert werden. Bei dem Aufbau des Rechengitters ist darauf zu achten, dass nicht zu
wenig Gitterpunkte verwendet werden, da dies das Ergebnis der numerischen
Simulation verfédlschen kann oder es nicht zu einer konvergierenden Losung kommt
[GAMBIT Dokumentation].

Fir die Berechnungen wurde die Geometrie der Diise in 60 x 150 Gitterpunkte
unterteilt.

Wie auch bei den Berechnungen von Yang (1999) mit dem CFX-FLOW3D
Algorithmus wurde ein ,,k-e-Modell* verwendet (20 x 150 Maschen). Hier das Standard
,.,k-e-Modell”“ von FLUENT [FLUENT Dokumentation]. Beim k-e-Modell handelt es
sich  um ein Zwei-Gleichungs-Modell. Es  werden zwei  zusitzliche
Transportgleichungen fiir die kinetische Energie k und die Dissipationsrate € gelost. Die
gesuchte turbulente Viskositét p; wird anschlieBend als Funktion von k und ¢ berechnet.
In [FLUENT Dokumentation] werden die Transportgleichungen und Modellkonstanten
genau erldutert. Dabei wird sowohl auf das Standard-k-e-Modell als auch auf das darauf
basierende = RNG-k-e-Modell eingegangen. Aus dem Einsatz sogenannter
,renormalization group (RNG)-Methoden resultiert dieses Modell mit vom Standard-«-
e-Modell abweichenden Modellkonstanten und zusitzlichen Termen in den beiden
Transportgleichungen.

Der Rechenaufwand bei Einsatz eines Zwei-Gleichungs-Modells ist hoher als bei
Verwendung eines FEin-Gleichungs-Modells. k-e-Modelle sind weit verbreitet, ihre
Eigenschaften gut dokumentiert. Sie werden als robust und als fiir den Einsatz in
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verschiedensten Gebieten der Stromungssimulation geeignet beschrieben [FLUENT
Kursmaterial].

Hier wurde als stromendes Fluid der in FLUENT vorgegebene Materialtyp ,,air*
gewdhlt und dessen Vorgaben verindert:

Fir die Luft wurde angenommen, dass es sich um ein ideales Gas handelt. Die
Berechnung der Dichte erfolgt mittels des idealen Gasgesetzes:

p= RL 4-1
—T
MW
Dabei ist
p:  Dichte in kg m”
p: DruckinPa
R: universelle Gaskonstante, 8.31447 J K™ mol™
M,,: Molekulargewicht in kg mol™
T: Temperatur in K.

Als Randbedingungen am FEinlass und Auslass wurde jeweils ein fester Druck
vorgegeben. Fiir die Stromung durch die Diise wurde am Diiseneingang ein Druck von
p = 1000 hPa und eine Temperatur von T = 301 K angesetzt.
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Abbildung 4.2: Geometrie der Diise fiir die Berechnungen von Yang und den
FLUENT Berechnungen (links), sowie das Gitter der Geometrie fiir die FLUENT
Berechnungen (rechts).
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In Abbildung 4.3 (oben) ist der Druckverlauf in der Diise entlang der x-Achse fiir die
FLUENT-Berechnungen mit drei unterschiedlichen Enddriicken gezeigt. Diese stimmen
sehr gut mit den von Yang gemachten Berechnungen in Abbildung 4.3 (unten) iiberein.
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Abbildung 4.3: Druckverlauf entlang der x-Achse der Diise fiir drei unterschiedliche
Driicke am Ende der Diise ((oben) FLUENT-Berechnungen, (unten) von Yang (1999)).
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In Abbildung 4.4 sind die dazugehorigen Temperaturverldufe dargestellt. Man sieht,
dass mit fallendem Druck am Auslass der Diise, die Temperaturabnahme bei den
Berechnungen von Yang und den FLUENT-Berechnungen groBer wird. Es zeigt sich
jedoch, dass die Temperaturabnahme an der minimalen Verjiingung der Diise bei den
FLUENT-Berechnungen bei einem Druck p = 925 hPa und p = 820 hPa etwas stérker
ausfillt als bei den Berechnungen von Yang. Fiir p = 700 hPa ist eine nicht so lineare
Abnahme und eine etwas hohere Temperatur bei den aktuellen Berechnungen zu
beobachten.
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Abbildung 4.4: Temperaturverlauf entlang der x-Achse der Diise fiir drei
unterschiedliche Driicke am Ende der Diise ((oben) FLUENT-Berechnungen, (unten)
von Yang(1999)).

Die Geschwindigkeiten in der Diise fiir die unterschiedlichen Driicke ist in
Abbildung 4.5 (oben) fiir die FLUENT-Berechnungen und in Abbildung 4.5 (unten) fiir
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die Yang-Berechnungen gezeigt. Hier zeigen sich wie auch bei den Druckverldufen sehr
gute Ubereinstimmungen, mit leichten Abweichungen fiir p = 700 hPa.
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Abbildung 4.5: Geschwindigkeitsverlauf entlang der x-Achse der Diise fiir drei
unterschiedliche Driicke am Ende der Diise ((oben) FLUENT-Berechnungen, (unten)
von Yang (1999)).
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Abbildung 4.6: Sdttigungsverhdltnis in Bezug auf Wasser entlang der x-Achse der
Diise fiir drei unterschiedliche Driicke am Ende der Diise von Yang (1999).

Betrachtet man sich nun noch das von Yang berechnete Sattigungsverhiltnis entlang der
Diise (Abbildung 4.6), so erkennt man, dass lediglich fiir p = 925 hPa eine nahezu
konstante Ubersittigung nach der Verjiingung gegeben ist, diese jedoch sehr gering
ausfillt. Wiirde hingegen in einem Eiskeimzédhler Bedingungen, wie es bei den
Berechnungen fiir p = 820 hPa und p = 700 hPa vorherrschen, so wire es nicht moglich
eine genaue Ubersittigung zu bestimmen, bei der die IN aktiviert wurden.

Eine nahezu konstante Temperatur und Ubersittigung ist somit lediglich bei p = 925 hPa
gegeben. Betrachtet man die Geschwindigkeit, so ist diese trotz der nur sehr geringen
Temperaturabnahme und Sittigungsverhiltniszunahme mit ~50 m/s bereits sehr hoch.
Dies fiihrt zu einer sehr kurzen Verweilzeit der IN und CCN in der Diise, von ~2.4 ms.
Die Berechnungen von Yang fiir das Tropfenwachstum zeigen, dass selbst bei einem
Sattigungsverhiltnis von 1.5 die Partikel ~5 ms benétigen, um von einem Radius von
0.1 uym auf Tropfen mit einem Radius von 0.3 um anzuwachsen. Auch Messungen mit
einen Expansions-Aerosolkernzihlers bei einem Séttigungsverhéltnis von ~1.9 und einer
Temperatur von 13 °C nach der Expansion zeigten, dass fiir das Anwachsen eines
Tropfens von 1 um auf 3 um eine Zeit von 80 ms bendtigt wird [Nillius, (2003)].

Das entspricht dem bendtigten Durchmesser, um in einem spéteren Gerit Eiskristalle
und Wassertropfen voneinander unterscheiden zu konnen. Wird nun beriicksichtigt, dass
sich bei kilteren Temperaturen und geringeren Ubersittigungen auf Grund des weniger
zu Verfiigung stehenden Wasserdampfes diese Zeit wesentlich erhoht, so ist es mit einer
Diise von 12 cm Lénge nicht moglich IN zu FEiskristallen von detektierbaren Grofle
heranwachsen zu lassen.
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Die Berechnungen fiir ein konstantes Sittigungsverhiltnis Sg = 1.2 und einer
Temperatur von T = -20 °C bzw. T = —40 °C nach Gleichung 2-6 ergeben, dass die IN
mit einem Durchmesser von 0.2 um der Ubersittigung 0.7 Sekunden bei T = —20 °C
bzw. 6.1 Sekunden bei T = —40 °C ausgesetzt sein miissen, um zu FEiskristallen mit
einem Durchmesser von 3 um heranzuwachsen (Abbildung 2.5).

Aus diesem Grund wurden weitere Berechnungen mit anderen Diisengeometrien
durchgefiihrt. Die Abbildung 4.7 zeigt die Berechnung fiir eine 0.4 m lange Diise mit
dem gleichen Durchmesser, wie die zuvor berechnete Diise.
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Abbildung 4.7: FLUENT-Berechnung des Temperaturverlaufs entlang der x-Achse
einer 40 cm langen Diise mit einem Druck von 500 hPa am Ende der Diise.

Der Temperaturverlauf zeigt eine Verschiebung der eigentlichen Temperaturabnahme
hin zum Auslass, so dass sich wiederum keine konstante Temperatur entlang der
gesamten Diise einstellt. Die Diise scheidet somit ebenfalls fiir die Entwicklung fiir
einen Eiskeimzihler aus.

In der nun folgenden theoretischen Betrachtung wird deutlich, dass eine Herstellung von
konstanten Temperaturen und Ubersittigungen iiber eine lingere Zeit, die nétig sind, um
IN zu detektierbaren Eiskristallen heranwachsen zu lassen, mit einer Diise nicht
realisierbar ist.

Fiir die in der Abbildung 4.2 gezeigte Diise und Expansion aus einem Druckbehilter in
den freien Raum existiert ein kritisches Druckverhiltnis p,/p;, das wie folgt definiert ist:

Pa| _[ 2 2 4-2
Pi hit_x+1 ,
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hierbei ist p; der Druck im Inneren eines Druckbehilters bzw. am Eingang der Diise und
pader Druck am Auslass des Druckbehilters bzw. am Ende der Diise.

Fir ¥ = 1.4, den dimensionsloser Adiabatenkoeffizient, fiir Luft erhédlt man ein
kritisches Druckverhiltnis (auch Laval-Druckverhiltnis genannt) von 0.528.

Durch Einsetzen der Gleichung 4-1 und 4-2 in folgende Gleichung fiir die
Austrittsgeschwindigkeit @', der Luft aus einem Druckbehilter

x!

o = 7. X Pi 1_(P_aJX , 4-3
x—1 p; P

mit p; der Dichte der Luft im Druckbehilter und der allgemeinen Zustandsgleichung fiir
ideale Gase erhilt eine kritische Geschwindigkeit w,;; am Auslass des Druckbehilters
bzw. am Ende der Diise:

O, =a=4xR-T,, 4-4
mit T, einer angenommenen Temperatur und R der universalen Gaskonstante fiir Luft.
Die kritische Geschwindigkeit entspricht der Schallgeschwindigkeit a und ist die
maximale Geschwindigkeit eines gas- oder dampfformigen Mediums, die beim
Ausstromen aus einem Druckbehilter erreicht werden kann. Man bezeichnet diese
Maximalgeschwindigkeit auch als Lavalgeschwindigkeit.

Fiir o = 1.4 und einer angenommen T, = 273.16 K erhilt man a = 333 m/s.

Aus dem kritischen Druckverhiltnis ergibt sich des Weiteren eine maximale
Temperaturabnahme bei verlustfreier adiabatischer Expansion.

Die Temperatur T nach der Expansion lisst sich wie folgt berechnen:

!
T =T, -(pa] ' 4-5
Pi krit

Fiir eine Temperatur am Einlass von Ty = 300 K erhélt man eine minimale Temperatur
von T; = 250 K. Dies bedeutet eine Abkiihlung von 50 K. Der Temperaturverlauf fiir
eine verlustfreie Expansion ist in Abbildung 4.4 (oben, blaue Linie) gezeigt.

Dies wiirde bedeuten, dass die Luft sich mit Schallgeschwindigkeit bewegen miisste.
Um nur eine Verweilzeit von Partikeln in der Diise von 20 ms zu erhalten, miisste die
Diise bereits iiber 6 m lang sein. Das Problem, das hierbei jedoch auftritt ist, dass
entlang der 6 m ebenfalls ein extremer Druckabfall entsteht, so dass der Druckabfall an
der Verjiingung der Diise und die damit verbundene Temperaturabnahme sehr gering
ausfillt, was auch die FLUENT-Berechnung der 40 cm langen Diise in Abbildung 4.7
gezeigt hat. Des Weiteren ist hier die entstehende Reibungswidrme noch nicht
beriicksichtigt.
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Bei einem einfachen Ausstromen aus einem Druckbehilter in dem 6000 hPa herrschen
und die Luft iiber ein Ventil entweicht verringert sich die Temperaturabnahme auf
Grund der Reibungswirme um 14 K [Bohl, (1982)].

Bei den hier gemachten Betrachtungen handelt es sich um Betrachtungen im Bereich
von unterkritischen Druckverhiltnissen.

Soll die Expansion iiber das kritische Druckverhiltnis hinaus weiter gehen und die
Geschwindigkeit groBer als die Schallgeschwindigkeit sein, so muss die Diise nicht als
einfache, konvergierende Diise, sondern als erweiterte Diise ausgefiihrt werden, als
sogenannte Laval - Diise.

Mit der Laval-Diise (Abbildung 4.8) ist es moglich sehr hohe Abkiihlungen auf
Temperaturen bis —265 °C zu erreichen.

T, T

Po M<1 '
Po

© T

Abbildung 4.8: Geometrie einer Laval-Diise mit dem Druck p, der Temperatur T und
der Dichte p vor der Diise mit dem Index O und nach der Diise ohne Index. Die
Machgeschwindigkeit M t ist vor dem minimalen Durchmesser der Diise M < 1 und
nach der Diise M > 1.

Die Temperatur T ergibt sich aus folgender Formel:
-1 -
T1:T0(1+XTMZJ , 4-6

Ty und T; der Temperatur vor bzw. nach der Diise und der Machgeschwindigkeit M.
Auf Grund der sehr hohen Geschwindigkeiten scheidet eine Laval-Diise fiir unsere
Zwecke jedoch aus, da auch hier eine theoretische Linge iiber 6 m notig wire, um eine
ausreichende Verweilzeit der IN in der Diise zu erhalten. Das wiederum fiihrt zu einem
hohen Druckabfall entlang der Diise und einem nur sehr schwachen Druckabfall an der
eigentlichen Laval-Diise. Ein Erreichen des kritischen Druckverhiltnisses ist somit nicht
moglich. Die Lidnge einer Laval-Diise ist des Weiteren begrenzt auf etwa das zehnfache
ihres minimalen Durchmessers.

Zwar ist es moglich Kondensation von Wasserdampf in dieser durch homogene
Nukleation zu erzeugen, jedoch reichen hierbei die Sittigungsverhiltnisse von
26 < S, < 864. Dies fiihrt zu einer sehr schnellen Tropfenbildung unter 1 ms
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[Wegener und Pouring, (1964)]. Diese Tropfenbildung ist ebenfalls bei Diisenjet-
Flugzeugen zu beobachten. Beim Uberschreiten der Schallgeschwindigkeit kommt es zu
einer Expansion, die fiir eine sehr hohe Ubersittigung in der Umgebung des Flugzeugs
sorgt. Dies fiihrt zur Ausbildung einer kegelférmigen Wolke (Abbildung 4.9).

Abbildung 4.9: Entstehung einer kegelformigen Wolke am Heck und der
Pilotenkanzel eines Diisenjet-Flugzeug durch Expansion und damit adiabatischer
Abkiihlung der Luft beim Uberschreiten der Schallgeschwindigkeit [Universitiit
Miinchen, (2008)].

Die fiir den IN-Counter angestrebten Séttigungsverhéltnisse liegen jedoch bei 1.0 - 1.5,
so dass hier die Wachstumsgeschwindigkeiten von IN bzw. CCN zu Tropfen und
Eiskristallen wesentlich geringer ausfallen (sieche Abbildung 2.5).

Die aufgefiihrten Punkte zeigen, dass die Nutzung der Laval-Diise fiir die Entwicklung
eines Eiskeimzdhlers ebenfalls ausscheidet.

Bei einem weiteren Ansatz wurde eine sich von 6 mm auf 1 mm verjiingende Diise
verwendet. Nach einer Strecke von 2 cm erweitert sich die Diise wieder auf ihren
Ausgangsdurchmesser von 6mm, welcher iiber eine Linge von 60 cm konstant bleibt
(Abbildung 4.10).
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imm T 6mm“

—

2¢cm

60 cm

Abbildung 4.10: Geometrie einer sich von 6 mm auf 1 mm verjiingende Diise, die
nach 2 cm sich wieder auf ihren Ausgangsdurchmesser aufweitet.

Der aus der FLUENT-Berechnung resultierende Druckverlauf in Abbildung 4.11 und
der Temperaturverlauf in Abbildung 4.12 fiir die Geometrie aus Abbildung 4.10 und
einen Druck von 600 hPa am Ende des Rohrs gezeigt. Die Temperatur fillt im Bereich
der Verjiingung sehr stark ab und steigt danach wieder nahezu auf ihr Ausgangsniveau
an, obwohl der Druck abgenommen hat.

Somit scheidet diese Geometrie fiir den Fall einer kontinuierlichen und adiabatischen
Abkiihlung ebenfalls aus, was die folgende theoretische Betrachtung zeigen wird.

1100 -

1000 -

Druck in hPa
()] ~l (0¢) ((e)
(e) o o o
(e} (] o (@)

500 A : : :
0.0 0.2 04 0.6 0.8 1.0
Weg in x-Richtung in m
Abbildung 4.11: Druckverlauf entlang der in Abbildung 4.10 gezeigten Geometrie fiir
einen Druck am Ende der Diise von 600 hPa.
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Abbildung 4.12: Temperaturverlauf entlang der in Abbildung 4.10 gezeigten
Geometrie fiir einen Druck am Ende der Diise von 600 hPa.

Bei der in Abbildung 4.10 gezeigten Geometrie des Rohres spricht man in der
Stromungsdynamik von dem Fall der Drosselung.

Unter einer Drosselung versteht man eine stationir verlaufende Expansion eines Gas-
oder Dampfstroms durch einen in einer Rohrleitung eingebauten Widerstand ohne
Arbeitsleistung und ohne duflere Warmezu- oder abfuhr.

Bei der Drosselstelle kann es sich im Betrieb um ein Stellglied, wie z.B. Schieber,
Ventil, Hahn, Drosselklappe, oder um eine Messstelle, wie z.B. Blende, Diise,
Venturirohr handeln. Auch die Einlass- und Regelventile von Dampfturbinen stellen
Drosselstellen dar [Bohl, (1982)].

Der an der Drosselstelle in Folge von Reibung und Verwirbelung auftretende
Druckabfall Ap berechnet sich wie folgt:

2
Q)
Ap=f;'p-7, 4-7

mit p der Dichte der Luft, wobei ® je nach Art der Drosselstelle und Definition vom
Widerstandsbeiwert C, o;, die Geschwindigkeit vor oder ®, die Geschwindigkeit nach
der Drosselung sein kann.

Der Reibungsverlust wird in Wirme umgewandelt, die jedoch nicht nach auflen
abgegeben wird. Wiirde man anstelle des Drosselwiderstands eine Kraftmaschine, z.B.
Turbine, in die Rohrleitung einbauen, so wiirde diese eine dem Druckabfall
entsprechende Nutzarbeit nach auBlen abgeben. Da nach auBlen weder Wirme zu- noch
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abgefiihrt werden soll, d.h. dg = O ist und auch keine Arbeitsabgabe oder -aufnahme
vorliegt, kann fiir das Energiegleichgewicht

2

2
h1+%=h2+—, 4-8

angesetzt werden, mit h der Enthalpie. Der Index ,,1* bzw. ,,2* bezeichnet die Variablen
,,vor bzw. ,,nach‘ der Drosselstelle.

Nimmt man, wie im vorliegenden Fall an, dass die Geschwindigkeiten vor und nach der
Drosselstelle ungeféhr gleich grof sind bzw. dass gilt:

2

2
0~ 0, —0,

<<h, -h,, 4-9

so ergibt sich aus Gleichung 4-8 fiir die Zustandsinderung der Drosselung

h, =h, =konst.. 4-10

Bei der Drosselung bleibt die Enthalpie konstant, weshalb man diese Zustandsidnderung
als Isenthalpe bezeichnet.
Bei idealen Gasen und Dampfen ist die Enthalpiednderung wie folgt definiert:

dh=c, -dT, 4-11

Wenn die Enthalpie h konstant bleibt, folgt dh = 0 und damit auch dT = 0, da ja c,, die
spezifische Wirmekapazitit der Luft, ungleich Null ist.

Bei idealen Gasen und Didmpfen bleibt also die Temperatur bei einer Drosselung
konstant. Bei realen Gasen und Dampfen bleibt die Temperatur bei einer Drosselung
nicht konstant. Bei relativ kleinen Driicken und Temperaturen kiihlt sich das Medium
durch die Drosselung ab (positiver Joule-Thomsen-Effekt).

Die Temperaturabnahme betrigt fiir Stickstoff N, 3.537-10* K hPa™". Ist somit fiir die
oben betrachtet Rohrstromung vernachléssigbar gering [Bohl, (1982)].

Alle Berechnungen und theoretischen Betrachtungen haben gezeigt, dass es mit einer
kontinuierlichen Strémung nicht moglich ist durch Expansion eine Temperaturabnahme
und Ubersittigung zu erzeugen, die iiber eine lingere Strecke bzw. Zeit konstant ist, um
IN und CCN zu detektierbaren Groen anwachsen zu lassen.
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4.2. Ansatz der Mischung (FINCH)

Auf Grund der Unlosbarkeit der Probleme zur Entwicklung eines schnellen
Eiskeimzihlers mit dem Prinzip der kontinuierlichen Expansion, wurde dieses Projekt
eingestellt.

Parallel zu der geplanten Entwicklung von Mainz im Rahmen des SFB 641, Teilprojekt
Al, sollte in Frankfurt im gleichen Teilprojekt ebenfalls ein schneller Eiskeimzéhler,
jedoch auf dem Prinzip der Mischung aufgebaut werden. Da nach der ersten
Antragsphase geplant war, sich fiir die funktionellere der beiden Entwicklungen zum
Ausbau fiir eine Flugzeugversion zu entscheiden, wurde die Entscheidung vorgezogen
und eine gemeinsame Entwicklung des in Frankfurt gemachten Ansatzes der Mischung
angestrebt. Im Anschluss werden die durchgefiihrten Arbeiten und FErgebnisse
présentiert.

In Abbildung 4.13 ist das Grundprinzip des Gerites gezeigt. Hierbei wird die benotigte
Ubersittigung und die kalte Temperatur zur Aktivierung von IN durch Mischung von
drei verschiedenen Gasfliissen erzeugt (einem kalten trockenen, einem warmen
gesittigten und dem Aerosolfluss). Diese drei Fliisse werden von einem gesittigten
Mantelfluss umgeben, um das Aerosol in dem sich anschlieBenden Rohr zu fokussieren.
Danach kann das aktivierte Aerosol zu Tropfen und Eiskristallen in der 1.35 m langen
und gekiihlten Wachstumskammer (-rohr) anwachsen. Diese gelangen von dort in einen
optischen Detektor und die Anzahl von Tropfen und Eiskristallen wird gezihlt. Das
Gerit wird im Folgenden als FINCH (Fast IN CHamber counter) bezeichnet. Der Grund
fir die Bezeichnung ,Fast“ ist der relativ hohe Sammelfluss von 1-10 I/min, im
Vergleich zu anderen IN-Countern [Rogers, (1988); Stetzer, (2008)] mit einem
maximalen Sammelfluss von 1 1/min. Ebenso ist es moglich die Ubersittigung und
Temperatur bei der die IN aktiviert werden sehr schnell zu dndern.

Um eine Abschitzung der Flussraten, Temperaturen und relativen Feuchten der
einzelnen Fliisse, sowie der Stromung in FINCH zu bekommen, wurden zunichst
3-dimensionale Rechnungen mit FLUENT durchgefiihrt.
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Abbildung 4.13: Grundprinzip des Fast IN CHamber counter (FINCH) mit den
verschiedenen Gasfliissen, der gekiihiten Wachstumskammer und dem optischen
Sensor.

4.2.1. FLUENT - Berechnungen

Wie bereits fiir die geplante Entwicklung eines schnellen FEiskeimzdhlers mit
kontinuierlicher Expansion, wurden ebenfalls FLUENT Berechnungen fiir FINCH
durchgefiihrt. Hierbei handelt es jedoch um dreidimensionale Rechnungen. In
Abbildung 4.14 (links) ist die Geometrie des Einlassbereichs mit dem dazugehorigen
Rechengitter gezeigt. Im Zentrum befindet sich der Aerosoleinlass mit einem
Durchmesser von 3 mm. Um den Einlass befinden sich sechs Rohre mit einem
Durchmesser von 0.32 cm, die um 15° zum Zentrum der Wachstumskammer geneigt
sind und 3 cm wie auch der Aerosoleinlass in diese hineinragen. Dies sind die Einlidsse
fiir den warmen, feuchten und den trockenen, kalten Fluss, die sich jeweils abwechseln.
Diese wiederum sind umgeben von einem Luftleitblech mit einem Durchmesser von
6 cm, welches 5 cm in die Wachstumskammer hineinragt. Um das Luftleitblech befindet
sich ein schmaler Schlitz mit einer Breite von 0.05 mm durch den die Mantelluft in die
Wachstumskammer stromt. Hierbei handelt es sich um eine vereinfachte Annahme. Im
eigentlichen Aufbau von FINCH stromt die Mantelluft durch 100 Diisen mit einem
Durchmesser von 0.25 mm. Jedoch war es mit den sehr kleinen Diisen nicht moglich ein
geeignetes Gitter in Gambit zu erzeugen.

Der Durchmesser der gesamten Wachstumskammer betrigt 8.4 cm. In Abbildung 4.14
(rechts) ist die gesamte Geometrie und das verwendete Rechengitter der Kammer
gezeigt. Die Wachstumskammer hat in den Berechnungen eine Linge von 100 cm, ihr
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schlieft sich ein Kegelstumpf von 20 cm an, so dass sich der Durchmesser auf 18 mm
verjiingt.
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Abbildung 4.14: Geometrie des Einlassbereiches mit dem dazugehorigen Gitter fiir
die FLUENT-Berechnungen (links) und die gesamte Geometrie der Kammer und
dazugehoriges Gitter (rechts).

Fir die Berechnungen wurde wieder das Standard ,k-¢ Modell“ von FLUENT
verwendet. Fiir die Luft wurde die Annahme gemacht, dass es sich um ein ideales Gas
handelt. Um die relative Feuchte in der Kammer berechnen zu kénnen, wurde das
sogenannte ,,species transport* Modell verwendet.

Dabei wird die Erhaltungsgleichung fiir chemische Spezies, also auch fiir HO gelost.
Um die Erhaltungsgleichung 16sen zu konnen, muss fiir jede Spezies 1 der oOrtliche
Massenanteil Y; berechnet werden. Allgemein lautet die Erhaltungsgleichung:

%(pYi)+V-(pVYi)=—V-Ti+Ri+Bi 4-12

Dabei ist p die Dichte der Spezies in kg m™, v Geschwindigkeit des Massevolumens in
m s, J; der Diffusionsfluss in kg m™ s™', R; die Nettoproduktionsrate der Spezies i in
kg m>, und B; die Bildungsrate durch die disperse Phase sowie andere

2

nutzungsbedingte Quellen in kg m™.
Diese Gleichungen miissen fiir N—1 Spezies gelost werden, wobei N die Gesamtzahl der

Spezies in der Fluidphase darstellt. Die letzte Phase wird dann als Rest zu 1 berechnet.
Die Rechnungen sollten zunichst ein ungefihres Bild der Stromungsbedingungen im

Entwicklungsrohr wiedergeben. In Abbildung 4.15 sind die Stromlinien des
Aerosolflusses am Anfang der Entwicklungskammer und am Ende der Kammer fiir eine
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Berechnung mit einem Aerosolfluss und einem warmen Fluss von 10 1/min und einem
Mantelfluss und kalten Fluss von jeweils 20 I/min dargestellt.

Es ist zu erkennen, dass in den ersten 10 cm die Stromlinien der Probenluft sehr nah
beieinander liegen und im Anschluss leicht aufweiten, jedoch immer noch ein zentraler
Verlauf entlang der Wachstumskammer gegeben ist. Im Bereich des Kegelstumpfs
werden die Stromlinien auf Grund der Geometrie wiederum fokussiert und erreichen
alle den Auslass der Kammer (rot).

Die Berechnungen der Reynoldszahl Re entlang der Stromlinien der Probenluft zeigen
einen sehr scharfen Anstieg auf Re = 250 1.5 cm nach dem Verlassen des Einlassrohres
mit anschlieBendem scharfen Abfall. Nach 5 cm liegen die Werte bei Re=1, entlang der
Entwicklungskammer steigt der Wert auf Re = 20 an. Am Ende des Kegelstumpfs liegt
die Reynoldszahl bei Re = 100.

Es kann somit angenommen, dass eine schnelle Mischung der Luft in den ersten 5 cm
der Entwicklungskammer stattfindet und im Anschluss die Luft laminar stromt.
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Abbildung 4.15: FLUENT-Berechnungen der Stromlinien der Probenluft am Anfang
und Ende der Wachstumskammer mit dem Auslass der Kammer in rot. Die rot
umrandeten Bereiche sind nochmals vergroflert dargestellt.
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Um Partikelverluste ausschlieBen zu konnen, wurden Partikeltrajektorien fiir
Wassertropfen mit unterschiedlichem Durchmesser (0.1 um, 1 pym, 2 pm, 4 pm, 6 um,
8 um und 10 um) bei drei unterschiedlichen Aerosolflussraten (1 1/min, 5 1/min und
10 1/min) durchgefiihrt. Die iibrigen Flussraten blieben konstant. Hierbei sollten die
Wassertropfen mit einem Durchmesser von 0.1 um, 1 um und 2 pm Aerosolpartikel vor
der Aktivierung und dem Anwachsen widerspiegeln. Die groeren Durchmesser stehen
fiir die Eiskristalle und Tropfen nach dem Anwachsen. Fiir jeden Durchmesser wurden
18 Partikeltrajektorien berechnet, deren Startpunkte entlang der x-Achse des
Aerosoleinlasses verteilt sind.

Die Abbildungen 4.16 - 4.18 zeigen die Trajektorien fiir Wassertropfen mit 0.1 um
(links) und fiir 10 um (rechts) fiir die unterschiedlichen Aerosolflussraten. Die
Trajektorien am Aerosoleinlass sind jeweils nochmal vergroBert dargestellt.

Man erkennt, dass bei allen Aerosolflussraten sowohl bei den kleinen 0.1 pm als auch
bei den 10 um groBen Wassertropfen keine Verluste im Einlassbereich der Kammer,
entlang der Wachstumskammer und im Verlauf des Kegelstumpfs zu verzeichnen sind.
Alle Trajektorien erreichen den Auslass der Kammer (schwarz). Lediglich bei der
geringsten Aerosolflussrate von 1 I/min ist ein etwas weiteres Aufweiten der
Trajektorien im Vergleich zu den hoheren Flussraten zu erkennen, was jedoch keinen
Einfluss auf spitere Messungen haben sollte.
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Abbildung 4.16: FLUENT-Berechnungen der Trajektorien fiir Wassertropfen mit
einem Durchmesser von 0.1 um (links) und 10 um (rechts) entlang der Wachstums-
kammer bei einer Aerosolflussrate von 1 l/min. Der Farbcode der Trajektorien zeigt
die verstrichene Zeit in Sekunden nach Eintritt des betrachteten Partikel in die
Kammer an. Der Trajektorienverlauf ist fiir den oberen umrandeten Bereich nochmals
vergrofert dargestellt.
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Abbildung 4.17: FLUENT-Berechnungen der Trajektorien fiir Wassertropfen mit
einem Durchmesser von 0.1 um (links) und 10 um (rechts) entlang der Wachstums-
kammer bei einer Aerosolflussrate von 5 l/min. Der Farbcode der Trajektorien zeigt
die verstrichene Zeit in Sekunden nach Eintritt des betrachteten Partikel in die
Kammer an. Der Trajektorienverlauf ist fiir den oberen umrandeten Bereich nochmals

vergrofert dargestellt.
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Abbildung 4.18: FLUENT-Berechnungen der Trajektorien fiir Wassertropfen mit
einem Durchmesser von 0.1 um (links) und 10 um (rechts) entlang der Wachstums-
kammer bei einer Aerosolflussrate von 10 l/min. Der Farbcode der Trajektorien zeigt
die verstrichene Zeit in Sekunden nach Eintritt des betrachteten Partikel in die
Kammer an. Der Trajektorienverlauf ist fiir den oberen umrandeten Bereich nochmals
vergrofert dargestellt.
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An Hand der Firbung ist die Verweilzeit der einzelnen Tropfen in der Kammer zu
erkennen (gelb: kurze Verweilzeit; blau: lange Verweilzeit). Fiir diese Berechnung
betragen die Verweilzeiten je nach Aerosolflussrate und Tropfendurchmesser 4.4 - 5.6
Sekunden.

Weitere Berechnungen bei Gesamtflussraten von 40 - 80 I/min haben gezeigt, dass die
Stromungsbedingungen sich nur geringfiigig verdndern und die Verweilzeiten bei 3 - 6.5
Sekunden liegen.

Die folgenden Berechnungen zeigen, dass es moglich ist durch Verdnderung der
Temperatur, der Flussrate der verschiedenen Fliisse und der Feuchte des warmen
Flusses nahezu konstante Temperaturen zwischen 0 und —40 °C und FEisiibersittigung
entlang der Wachstumskammer zu erzeugen.

In Abbildung 4.19 ist die Berechnung fiir das Séttigungsverhéltnis bzw. die Temperatur
fiir die Stromlinie des Aerosolflusses entlang des Zentrums der Kammer fiir die in
Tabelle 1 aufgefiihrten Parameter der einzelnen Fliisse gezeigt. Fiir den warmen Fluss
wurde die Berechnung fiir zwei unterschiedliche Sittigungsverhiltnisse Sg;,
durchgefiihrt. Der Einfluss der Wandtemperatur wurde in diesen Berechnungen
zunéchst ausgeschaltet.

Aerosolfluss | Kalter Fluss | Mantelfluss | Warmer Fluss
Flussrate in I/min 4.5 16 16 4.5
Tin °C 7 -35 -23 -3
Skis 0.28 0.77 1.0 0.7/1.0

Tabelle 1: Flussraten, Temperaturen und Sg;; der verschiedenen Fliisse (Aerosol-,
kalter, warmer und Mantelfluss) fiir die FLUENT-Berechnungen.

Es ist zu erkennen, dass durch die Mischung die Temperatur ab- und Sg;; zunimmt und
danach iiber die gesamte Linge der Kammer nahezu konstant sind.

Durch eine stirkere Anfeuchtung des warmen Flusses (Sg;s = 1) ist es moglich Sg;; von
1.0 auf 1.2 bei gleich bleibender Temperatur zu erhéhen.

Lediglich im Bereich der Mischung, die in den ersten 10 cm stattfindet, ergibt sich eine
hohere Ubersittigung von etwa 3 % iiber eine Strecke von einem Zentimeter. Da im
Bereich der hoheren Ubersittigung die Luftgeschwindigkeit bei circa 15 m/s liegt,
bedeutet dies eine nur sehr geringe Verweilzeit von 0.667 ms. Ebenso ist die minimale
Temperatur der Luft an dieser Stelle noch nicht erreicht, so dass eine nicht erwiinschte
Aktivierung der IN im Depositionsmode bei hoheren Ubersiittigungen als sie im
weiteren Verlauf der Kammer vorliegt, auszuschlieBen ist.
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Abbildung 4.19: Sdttigungsverhdiltnis in Bezug auf Eis (oben) und Temperatur (unten)
fiir zwei FLUENT-Berechnungen entlang der Wachstumskammer mit einem
unterschiedlichen Sg;; von 0.7 und 1.0 des warmen Flusses und den in Tabelle 1
aufgelisteten Parameter der einzelnen Fliisse.
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Um die Bedingungen bei einer Mischtemperatur um —40 °C zu simulieren, wurde eine
zweite FLUENT-Berechnung mit folgenden Parametern der einzelnen Fliisse
durchgefiihrt:

Aerosolfluss | Kalter Fluss Mantelfluss | Warmer Fluss
Flussrate in I/min 4.5 30 15 0.5
Tin °C -13 —47 -40 -5
Skis 0.58 0.20 1.0 0.32/1.0

Tabelle 2: Flussraten, Temperaturen und Sg;; der verschiedenen Fliisse (Aerosol-,
kalter, warmer und Mantelfluss) fiir die FLUENT-Berechnungen.

Dazu wurden die Temperaturen aller Gasfliisse verringert, um die gewiinschte
Mischtemperatur zu erreichen. Um eine zu starke Anfeuchtung zu vermeiden, wurde der
warme Fluss auf 0.5 1/min reduziert. Eine weitere Quelle fiir Wasserdampf ist der
Aerosolfluss. Aus diesem Grund wurde eine Temperatur von —13 °C gewdhlt, um so
den absoluten Anteil von Wasserdampf zu reduzieren. In der Realitdt muss dies durch
eine Vorkiihlung realisiert werden, was zum einen zu einer Temperaturabnahme und
zum anderen zu einem Ausfrieren von Wasserdampf aus dem Probenfluss fiihrt.

Die Ergebnisse in Abbildung 4.20 ergeben einen dhnlichen Verlauf von Temperatur und
Sgis wie in der vorherigen Modellierung, lediglich bei niedrigeren Temperaturen. Auch
hier ist wieder ein starker Anstieg von Sg;; durch die Mischung zu beobachten mit einer
Spitzeniibersittigung in einem Bereich von 1 cm zu Beginn der Mischung. Im weiteren
Verlauf bleibt Sg;; nahezu konstant. Auch hier lédsst sich die Eisiibersittigung wieder
durch die Feuchte des warmen Flusses regeln.
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Abbildung 4.20: Sdttigungsverhdltnis in Bezug auf Eis (oben) und Temperatur (unten)
fiir zwei FLUENT-Berechnungen entlang der Wachstumskammer mit einem
unterschiedlichen Sgi; von 0.32 und 1.0 des warmen Flusses und den in Tabelle 2
aufgelisteten Parameter der einzelnen Fliisse.
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Die Modellierung der einzelnen Fliisse mit den in Tabelle 3 aufgefiihrten Parametern
fihrt zu einer hoheren Mischtemperatur von —13 °C. Auch hier ist wiederum durch
Anderung von Sg;; der warmen Luft, Sg;; der Mischluft regelbar (Abbildung 4.21).

Aerosolfluss | Kalter Fluss Mantelfluss | Warmer Fluss
Flussrate in I/min 4.5 20 15 4.6
Tin °C 7 =22 -11 5
Skis 0.82 0.10 1.0 0.73/1.0

Tabelle 3: Flussraten, Temperaturen und Sg;; der verschiedenen Fliisse (Aerosol-,
kalter, warmer und Mantelfluss) fiir die FLUENT-Berechnungen.

Die FLUENT-Modellierungen haben gezeigt, dass es durch Mischung von Probenluft,
einem kalten trockenen Fluss und einem feuchten warmen Fluss, die von einem
gesittigten Mantelfluss umgeben sind, moglich ist, die notigen Temperaturen und
Eisiibersittigungen zur Aktivierung von IN zu erzeugen und diese Bedingungen iiber
eine Strecke von etwa Im nahezu konstant zu halten. Ebenso ergibt sich aus den
Berechnungen, dass eine Anderung der Temperatur und Eisiibersittigung sehr schnell
durch Anderung der Flussparameter zu erzeugen ist.

Weitere Modellierungen zeigten, dass auch hohere Aerosolflussraten bis zu 10 /min
kein Problem darstellen.
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Abbildung 4.21: Sdttigungsverhdltnis in Bezug auf Eis (oben) und Temperatur (unten)
fiir zwei FLUENT-Berechnungen entlang der Wachstumskammer mit einem
unterschiedlichen Sgi; von 0.73 und 1.0 des warmen Flusses und den in Tabelle 3
aufgelisteten Parameter der einzelnen Fliisse.
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4.2.2. Aufbau und Funktionsweise von FINCH

Wie bereits erwihnt wird bei FINCH durch Mischung verschiedener Gasfliisse eine
definierte Ubersiittigung bei einer bestimmten Temperatur erzeugt, um IN im
Depositionsmode INp,, und CCN zu aktivieren.

Der Gesamtaufbau FINCH hat eine Hohe von 200 cm, eine Breite von 130 cm und eine
Tiefe von 60 cm. Der Verlauf der einzelnen Gasfliisse ist in Abbildung 4.22 mit
durchgezogenen Linien dargestellt (rot, warme, feuchte Luft; blau, kalte trockene Luft;
griin, gesittigte Mantelluft und schwarz, Probenluft). Der Gesamtfluss von 40 - 80 1/min
wird in einem geschlossenen Kreislauf von einer Pumpe® erzeugt. Hierzu wurde eine
sehr leistungsstarke Pumpe benotigt, um die hohen Flussraten zu erzeugen. Der Grofteil
der durch die Pumpe sehr stark erwdrmten Gases wird zunédchst zur Trocknung durch
einen mit Silikagel gefiillten Plexiglaszylinder und ein auf etwa —20 °C gekiihltes
Edelstahlohr geleitet. Die nun gekiihlte Luft wird durch Filterwatte und einen HEPA-
Filter (High Efficiency-Particulate Airfilter) geleitet und gelangt von dort zu vier
Massenflussregler (MFC), bei denen die Flussraten der verschiedenen Fliisse eingestellt
werden konnen. Fiir den warmen, feuchten Fluss stehen zwei MFC zur Verfiigung. Ein
Teilfluss wird iiber eine Wasseroberfliche geleitet und somit angefeuchtet. Uber das
Verhiltnis der beiden Flussraten ist es moglich die Feuchte des warmen Flusses zu
regulieren.

Die Flussrate der Probenluft von O - 10 I/min kann iiber einen fiinften MFC geregelt
werden. Dieser Fluss verldsst das geschlossene Flusssystem iiber einen Auslass. Auf
Grund der Massenerhaltung stromt gleich viel Luft iiber den Probenlufteinlass in die
Kammer hinein.

Bevor die iibrigen Fliisse in die Wachstumskammer gelangen werden sie erneut gefiltert
und dann durch Wirmetauscher auf eine gewiinschte Temperatur gebracht (4.2.3.2).
Kalte und Mantelluft strémen zuvor nochmals durch ein von aulen gekiihltes Rohr und
werden vorgekiihlt. AnschlieBend gelangen kalte und warme Luft durch sechs Diisen in
die Kammer, die abwechselnd und um 15° zur dessen Mittelachse geneigt, angebracht
sind (Abbildung 4.23).

Die Probenluft gelangt iiber ein 25 cm langes Rohr mit einem Innendurchmesser von 1.1
cm, das sich mit einem Gefille von 7° auf 0.3 cm verjiingt in die Wachstumskammer.
Das Ende des Einlasses befindet sich in der Mitte der anderen Diisen. Die Probenluft
wird nun mit den beiden anderen Fliissen gemischt. Uber ein Dreiwegeventil ist es
moglich die Probenluft zur Vorkiihlung und Trocknung zunichst iiber ein gekiihltes 1
Meter langes Rohr zu leiten. Der Innendurchmesser des Rohres betrégt ist ebenfalls
1.1 cm.

Die in die Kammer einstromende kalte, warme und Probenluft ist im Mischungsbereich
von einem Luftleitblech umgeben. Danach wird die gemischte Luft von der Mantelluft
umstromt. Die Mantelluft fokussiert das Aerosol und verringert mogliche Einfliisse
durch die Wand. Die Wand wird mit einem Kryostaten auf eine gewiinschte Temperatur

# KNF Neuberger Pumpe N 0150.1.2.ANE (Betriebsspannung: 220V, Leistungsaufnahme: 0.95 kW)

59



Entwicklung eines schnellen Eiskeimzahlers

gebracht (lila, gestrichelte Linie). Der Riicklauf der Wandkiihlung wird zur Vorkiihlung
der verschiedenen Fliisse verwendet.
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(F) MFC :
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Abbildung 4.22: Schematischer Aufbau von FINCH mit dem Verlauf der einzelnen
Fliisse (warmer, feuchter, kalter trockener, gesdttigte Mantelluft, sowie Probenluft). In
lila und griin sind die Kiihlkreisldufe des Kryostaten und des Durchlaufkiihlers (DLK)
zur Kiihlung der Kammerwand und der Wirmetauscher sowie zur Vorkiihlung der
verschiedenen Fliisse dargestellt.
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Abbildung 4.23: Foto des Einlassbereichs mit den um 15° zur Mittelachse der
Kammer geneigten Diisen fiir den kalten und warmen Fluss. Im Zentrum gelangt die
Probenluft in die Kammer. Die Diisen sind von einem Luftleitblech umgeben. Durch
weitere 100 Diisen um das Luftleitblech stromt die Mantelluft.

In der aus Edelstahl bestehenden Wachstumskammer mit einer Gesamtlinge von
135 cm (115 cm Zylinder + 20 cm Kegelstumpf) konnen die durch die Ubersittigung
und geringe Temperatur aktivierten IN und CCN zu Eiskristalle bzw. Wassertropfen
anwachsen. Mit vier Pt 100 (T,-T4) wird die Gastemperatur entlang der Kammer
aufgezeichnet, sowie mit einem Taupunktsensor die relative Feuchte in Bezug auf
Wasser bzw. Eis bestimmt. In einem sich anschlieBenden virtuellen Impaktor (4.2.3.5)
werden aktiviert Hydrometeore aufkonzentriert, um die Verweilzeit in dem darauf
folgenden optischen Sensor (4.2.3.6) zu erhohen. In diesem kann zwischen unterkiihlten
Wassertropfen und Eiskristallen unterschieden werden.

Der GroBteil des Gesamtflusses bleibt anschlieBend dem System erhalten und wird
erneut nach Konditionierung der einzelnen Fliisse gefiltert in die Kammer gepumpt.
Lediglich der Anteil des Aerosolflusses verldsst den Kreislauf und wird durch ein
kontinuierliches Nachstromen der Probenluft auf Grund der Massenerhaltung ersetzt.
Der Vorteil des geschlossenen Kreislaufs ist eine ldngere Messzeit. Bei stindigen
Nachstromen neuer, relativ warmer und feuchter Umgebungsluft wiirde dies zu einer
sehr schnellen Vereisung der Vorkiihlung bzw. der Warmetauscher fiihren.

Durch ein Leck im System wird die Massenbilanz veridndert. So kann der reale
Probenfluss vom erwarteten abweichen. Um ein Leck zu erkennen wird der Probenfluss
mit einem Rotameter vor jeder Messung kontrolliert.
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4.2.3. Der instrumentelle Aufbau im Detail

Im vorherigen Abschnitt wurde die prinzipielle Arbeitsweise von FINCH vorgestellt. Im
Folgenden wird die Steuerung des Gerits besprochen und technische Details ndher
erklért. In Abbildung 4.24 sind die Verkniipfungen zwischen dem Messrechner und den
verschiedenen Sensoren dargestellt.
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Sensoren verarbeitung Signal-
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* Flussraten
» Temperaturen

Abbildung 4.24: Schema der Signalverkniipfung von FINCH mit dem Eingang der
verschiedenen Signale, Verarbeitung, Ausgabe von Regelparametern zu Steuerung und
Ausgabe der Messergebnisse..

Zu sehen sind die Signale aus Daten der Temperatursensoren, Drucksensoren,
Taupunktsensoren, MFCs und des optischen Detektors zum Rechner hin und die von
dort ausgehenden Steuersignale fiir Massenfluss, Flusstemperaturen und
Taupunktsensor, ebenso wie die Ausgabe der Anzahlkonzentration von CCN und IN in
I"'. Die Steuerung erfolgt durch eine automatische PID-Regelung (Proportional,
Integral, Differential-Regler).
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4.2.3.1. Datenerfassung und Steuerung

Zur Datenerfassung, Verarbeitung und Steuerung von FINCH wurde LabVIEW, ein
graphisches Programmiersystem, verwendet. Das Akronym steht fiir ,,LLabatory Virtual
Instrumentation Engineering Workbench*.

Haupt-Anwendungsgebiet von LabVIEW sind die Mess- und Automatisierungstechnik.
Die Programmierung erfolgt mit einer graphischen Programmiersprache genannt ,,G*,
nach dem Datenfluss-Modell. Durch diese Besonderheit eignet sich LabVIEW
besonders gut zur Datenerfassung, Verarbeitung und Steuerung.

LabVIEW-Programme werden als Virtuelle Instrumente oder einfach VIs bezeichnet.
Sie bestehen aus zwei Komponenten: das Frontpanel (Abbildung 4.25 (oben)) enthilt
die Benutzerschnittstelle, das Blockdiagramm (Abbildung 4.25 (unten)) den graphischen
Programmcode.

Auf der Benutzeroberfliche werden die gemessenen Daten wie Temperatur, Sg;, Sw,
Druck im Entwicklungsrohr, Temperatur der einzelnen Fliisse, Histogramm des
Polarisationsverhiltnisses, die aktuellen Photodiodensignale und die
Anzahlkonzentrationen von CCN und IN ausgegeben. Ebenso konnen die
Solltemperaturen der einzelnen Fliisse verdndert und ein automatischer Scan von
verschiedenen Sittigungsverhiltnissen bei unterschiedlichen Mischtemperaturen
durchgefiihrt werden.
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Abbildung 4.25: Benutzeroberfliche (oben), sowie ein Ausschnitt des graphischen
Programmcodes (unten) von LabView zur Steuerung von FINCH.
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4.2.3.2. Aerosoleinlass / Konditionierung der Fliisse

Der Aerosoleinlass besteht aus einem 25 cm langen Rohr mit einem Innendurchmesser
von 1.1 cm, das sich nach 18.5 cm mit einer Gefille von 7° auf 0.3 cm verjiingt. Das
Ende des Einlasses befindet sich in der Mitte der anderen Diisen und ragt senkrecht 3
cm in die Kammer hinein. Uber ein Dreiwegeventil ist es moglich die Probenluft
zunéchst zur Vorkiihlung und Trocknung iiber ein gekiihltes ein Meter langes ebenfalls
senkrecht angeordnetes Rohr zu leiten. Der Innendurchmesser des Rohres betrigt
ebenfalls 1.1 cm.

Durch die Wahl des Aerosoleinlasses ist auch bei hoheren Flussraten bis zu 10 1/min ein
laminarer Fluss gegeben.

Um eine Abschitzung der Partikelverluste entlang des Rohres zu erhalten wurden die
Diffusionsverluste beruhend auf den Kalkulationen nach Willeke und Baron (1993) fiir
Partikeldurchmesser d = 5 - 2000 nm, Flussraten von 1 I/min, 5 I/min und 10 I/min, eine
Temperatur T = 273 K und einem Druck p = 1013 hPa durchgefiihrt (Anhang A.2). Zum
einen fiir eine Rohrlange von 25 cm, was dem Einlass ohne Vorkiihlung VK entspricht
und einer Linge von 125 cm, was der Linge des Rohres mit Vorkiihlung entspricht.

Da Verluste durch gravitative Deposition auf Grund der senkrechten Anordnung der
Rohrleitung kaum eine Rolle spielen, kommen hier fiir die relevante GroBenordnung
ausschlieBlich Diffusionsverluste zum Tragen. In Abbildung 4.26 ist die
Transmissionseffizienz in % fiir die verschiedenen Probeflussraten mit und ohne
Vorkiihlung gezeigt.
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Abbildung 4.26: Berechnete Transmissionseffizienz abhdngig vom
Partikeldurchmesser in nm fiir verschiedene Probeflussraten 1 l/min (rot), 5 l/min
(blau) und 10 l/min (schwarz) fiir den Aerosoleinlass mit Vorkiihlung VK (25 cm) und
ohne Vorkiihlung (125 cm).
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Es ist zu erkennen, dass bei Partikeldurchmesser groBer 50 nm nur sehr geringe
Partikelverluste kleiner 2 % zu erwarten sind. Bei kleineren Partikeldurchmessern bis zu
5 nm ergeben sich hingegen Partikelverluste bis zu 12 % je nach Flussrate und
Rohrlédnge. Bei einer Flussrate von 1 1/min und verwendeter Vorkiihlung bis zu 30 %.
Atmosphidrenmessungen aus der Vergangenheit haben jedoch gezeigt, dass die
Eiskeimanzahlkonzentration ein Maximum bei einem Partikeldurchmesser von 200 nm
hat und kleiner 100 nm sehr stark abnimmt [Chen, (1998)].

Somit sollten die berechneten Partikelverluste bei Partikeldurchmesser kleiner 20 nm
keinen sehr groflen Einfluss auf die Messung der IN-Anzahlkonzentration haben.

Die Konditionierung der Fliisse (Temperatur und Feuchte) ist fiir die spitere
Aktivierung der CCN und IN von groBer Bedeutung. Durch Anderung der Temperatur,
Feuchte und Flussrate der einzelnen Fliisse kann die Temperatur und Feuchte in der
Kammer, bei der die Aktivierung der CCN und IN stattfindet, variiert werden.

Nach der Trocknung, Vorkiihlung und Filterung der Luft (4.2.2) wird der Gesamtfluss
aufgeteilt und verschiedenen Flussraten durch Massenflussregler (im Folgenden kurz
MFC"* genannt) geregelt.

Zur Regelung des kalten und des nicht angefeuchteten warmen Flusses, sowie der
Mantelluft werden drei MFC mit einer einstellbaren Flussrate von 0-100 1/min
verwendet, zur Regelung des warmen, angefeuchteten Flusses und des Probenflusses
zwei MFC von 0 - 10 1/min.

Die Steuerung der MFCs erfolgt iiber das Flow-Bus-System. Die Kommunikation
erfolgt iiber das Flow-DDE-4.54.exe Programm von Bronkhorst. Mit diesem Programm
ist es moglich die MFC iiber LabView anzusprechen.

Nach FEingabe der gewiinschten Flussraten der einzelnen Fliisse erfolgt eine
automatische Regelung auf den Sollwert. Der Gesamtflussrate des warmen Flusses, setzt
sich dabei aus dem angefeuchteten Fluss, der durch Uberstromen einer warmen
Wasseroberfliche zur Sittigung gebracht wird und einem nicht angefeuchteten Fluss
zusammen. Die Sollwerte der beiden Teilfliisse werden dann von einem PID-Regler
eingestellt, der die Ubersittigung als Prozessvariable regelt. Durch die Verinderung des
relativen Anteils des gesittigten warmen Flusses bei konstanten, warmen Gesamtfluss
ist es moglich die Feuchte des gesamten warmen Flusses und damit die Gesamtfeuchte
in der Kammer zu variieren, ohne dabei die Temperatur zu verdndern.

Die gemessenen Fliisse werden zum einen als Ist-Wert ausgegeben, sowie in einem
Verlaufsdiagramm dargestellt.

In einem Vorversuch wurde ein anderer Ansatz zur Anfeuchtung des warmen Flusses
realisiert. Dieser ist in Abbildung 4.27 dargestellt. Zu sehen sind drei kleine, schwarze
pl-Pumpen, die mit einem teflonummantelten Messingblock verbunden sind. In diesem
befinden sich drei Bohrungen, die mit Sintermaterial gefiillt sind, was eine Anfeuchtung
von drei separaten Fliissen ermdoglicht.

4 Mass Flow Controller (MFCs: Betriebsspannung: 20V, Stromaufnahme aller MFCs: 1,4 A)
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Abbildung 4.27: Ehemaliger Aufbau zur Anfeuchtung der verschiedenen Fliisse mit
drei ul-Pumpen in schwarz, die in einen mit Sintermaterial gefiillten
teflonummantelten Messingblock, Wasser pumpen. Das Sintermaterial wird mit
Heizpatronen auf 90 °C erwdrmt, was zum Verdampfen des Wassers und zur
Anfeuchtung der Fliisse fiihrt. Der Grad der Anfeuchtung ldsst sich iiber die
Pumpenfrequenz der einzelnen Pumpen steuern.

Mit den kleinen pl-Pumpen kann Wasser auf das Sintermaterial gepumpt werden, das
mit Heizpatronen auf etwa 90 °C geregelt wird. Die durch das Sintermaterial stromende
Luft des warmen Flusses wird dabei durch das verdampfende Wasser angefeuchtet. Der
Grad der Anfeuchtung kann durch die Pumpleistung der Pumpen variiert werden.
Zunichst war die Anfeuchtung fiir den warmen, kalten und Mantelfluss vorgesehen, es
zeigt sich jedoch, dass eine Anfeuchtung des kalten und Mantelflusses nicht notig ist, da
geniigend Restfeuchte im System vorhanden ist.

Fiir den Dauerbetrieb waren die Pumpen jedoch nicht geeignet. Auf Grund des Ein- und
Ausschalten der KNF-Pumpe zur Erzeugung des Flusses kommt es in FINCH zu
kurzen, aber starken Druckschwankungen, die sehr schnell zur Zerstorung der
empfindlichen Membran der pl-Pumpen fiithren. Aus diesem Grund wurde die bereits
erwihnte Anfeuchtung durch Mischung eines warmen und warmen, feuchten Flusses
zur Erzeugung eines warmen Flusses dessen Feuchte veridnderbar ist entwickelt.

Um kalten, warmen und Mantelfluss auf eine gewiinschte Temperatur zu temperieren,
durchstromen sie nach der Flussregelung jeweils einen Wirmetauscher
(Abbildung 4.28). Der Wirmetauscher besteht aus einem Messingblock, der im Inneren
mit Sintermaterial gefiillt ist. Der Messingblock wird an zwei Seiten durch zwei
iibereinander angeordnete Peltierelemente gekiihlt bzw. geheizt, indem die
Spannungsversorgung umgepolt wird. Die Peltierelemente werden mit einer Spannung
von 20V betrieben. Diese arbeiten bei dieser Spannung am effizientesten. Die
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Spannungsversorgung erfolgt durch ein Schaltnetzteil’. Hierbei musste ein Netzteil
ausgewdhlt werden das hohe Strome liefern kann. Die Gesamtstromaufnahme der
Peltierelementen bei Volllast liegt bei ~24 A. Des Weiteren liefert es ebenfalls die
Spannung fiir die MFCs und die Temperaturmessung.

Auf Grund der sehr grolen Oberflidche des Sintermaterials kann die Luft sehr schnell die
Temperatur des Sintermaterials annehmen. Mit einem Thermistor wird auf der
Unterseite des Messingblocks die Temperatur des Gases gemessen. Die Steuerung der
Temperatur erfolgt ebenfalls iiber einen PID-Regler. Durch Abgleich der gemessenen
Temperatur und der gewiinschten Solltemperatur wird die Leistung von Kiihlen bzw.
Heizen der Peltiers iiber Pulsweitenmodulation (PWM) geregelt.

Die Temperatur der einzelnen Fliisse ist in einem Bereich von —40 °C - +15 °C
einstellbar. Auf der Riickseite der Peltierelemente befindet sich jeweils ein durchbohrter
Messingblock. Dieser wird mit Ethanol gespiilt, welches mit einem Durchlaufkiihler®
auf =50 °C gekiihlt wird. Die entstechende Abwirme der Peltierelemente wird so
abgefiihrt. Zwar ist der der DLK mit 65 kg und einer Abmessung von
B 47 x H 45 x T 55 cm sehr grof3 und schwer, jedoch konnte damit eine separate und
zeitaufwendige Entwicklung z.B. mit Kompressoren vermieden werden. Um einen
besseren Wirmeiibertrag zu erreichen, wurde Waérmeleitpaste auf Vorder- und
Riickseite der Peltierelemente aufgetragen.

Einlasse fUr die verschiedenen Fllisse

Peltierelemente

DurchspUhlte
Messingblécke

Abbildung 4.28: Technische Zeichnung der drei  Wirmetauscher  zur
Temperaturregelung der verschiedenen Fliisse (warm, kalt und Mantelluft) mit den
jeweils vier Peltierelementen in weif und den mit Kiihlfliissigkeit durchstromten
Messingblocken zum Abfiihrung der Abwdrme.

5 Xantra XHR 33-33 DC Power Supply, 0-33 V, 0-33 A, (Betriebsspannung: 220 V)

® DLK 45 mit einer Bruttokiihlleistung von 1.1 kW bei 20 °C der Firma Lauda (Betriebsspannung: 220 V,
Leistungsaufnahme: 0.9 kW)
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Der Riicklauf der Kiihlfliissigkeit wird genutzt um den kalten und Mantelfluss vor den
Wirmetauschern vorzukithlen und Wasserdampf aus der Luft auszufrieren. Die
Solltemperatur kann dadurch bei geringerer Kiihlleistung der Peltierelemente erreicht
werden. Durch das Entfernen des Wasserdampfes wird ein zu schnelles Einfrieren der
kleinen Poren des Sintermaterials vermieden. Dies wiirde den Abbruch einer Messung
bedeuten und somit zu einer Verkiirzung der operationellen Messdauer fiihren.

Zur Vorkiihlung und Trocknung wird ein verschlossenes Edelstahlrohr mit einem
Durchmesser von 50 mm verwendet, durch das drei Edelstahlrohre mit einem
Durchmesser von 6 mm durchgefiihrt sind. Uber einen Ein- und Auslass stromt die noch
—15 °C kalte Kiihlfliissigkeit aus dem Riicklauf der Wérmetauscher durch das grof3e
Edelstahlrohr (Abbildung 4.29). Somit werden die 6 mm Rohre und die durch sie
stromende Luft gekiihlt und Feuchtigkeit aus der Luft ausgefroren.

Fiir die kalte Luft werden zwei 6 mm Rohre und fiir den Mantelfluss ein 6 mm Rohr
verwendet.

al Einlass
¥ Kiihlflissigkeit

Auslass
g Kahlflussigkeit
<« Kkalter Fluss

L
~——Mantelfluss

Abbildung 4.29: Schematischer Aufbau der Vorkiihlung. Durch einen an den Enden
verschweifites Edelstahlrohr mit einem Durchmesser von 50 mm stromt iiber einen
Ein-und Auslass Kiihlfliissigkeit. Drei durchgefiihrte 6 mm Rohre und damit die durch
sie stromende Luft werden gekiihlt und Feuchtigkeit aus der Luft ausgefroren.

Nach der Konditionierung gelangen die einzelnen Fliisse in den Mischbereich von
FINCH. Hier findet die eigentliche Mischung und damit die Erzeugung der
Ubersiittigung und der kalten Mischtemperatur zur Aktivierung der IN statt. Die
Geometrie des Mischbereichs entspricht der Geometrie der FLUENT-Berechnungen mit
Ausnahme des Einlassbereiches fiir die Mantelluft, die in sehr guter Ndherung durch
eine fldchengleiche, ringformige Schlitzdiise modelliert wurde (s. Abschnitt 4.2.1).
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Mit der Mischung der einzelnen Fliisse befindet sich die Luft bereits in die
Wachstumskammer, wo die CCN und IN zu Wassertropfen und Eiskristallen
heranwachsen konnen.

4.2.3.3. Wachstumskammer

Die Wachstumskammer besteht aus drei jeweils 35 cm langen doppelwandigen
Edelstahlzylindern mit einem Innendurchmesser von 8.4 cm und einem
AuBendurchmesser von 10 cm, welche mit einem angeschweilten Flansch an der Ober-
bzw. Unterseite miteinander verbunden sind. Uber zwei 12 mm Ein- bzw. Auslisse am
oberen und unteren Rand und deren Verbindung mit zwei kurzen 12 mm
Edelstahlrohren kann Kiihlfliissigkeit durch den Doppelmantel gespiilt werden. Am
obersten Finlass wird in den Zwischenraum der inneren und &uBeren Wand
Kiihlflissigkeit eingeleitet, die {iber die einzelnen Verbindungen die gesamte
Kammerwand umspiilt (Abbildung 4.30).

Mit dem modularen Aufbau ist es im Nachhinein moglich die Linge der Kammer zu
verdndern. Im Hinblick auf eine zukiinftige Flugzeugversion von FINCH ist es
wiinschenswert einen moglichst kleinen und leichten Aufbau zu realisieren. Durch
Entfernen eines Teilstiicks ldsst sich Gesamtlinge um 35 cm sehr schnell verringern und
testen, ob die Verweilzeit der IN immer noch ausreicht, um sie zu Eiskristallen mit
detektierbarer GroBe heranwachsen zu lassen.

Der Wachstumskammer schlief3t sich ein doppelwandiger, ebenfalls mit Kiihlfliissigkeit
durchspiilter 20 cm langer Kegelstumpf an, der den Innendurchmesser von 8.4 cm auf
1.8 cm mit einer Steigung von ~9.4° reduziert.

Die Temperatur der Wand, durch die die Kiihlfliissigkeit stromt, ist mit einem
Kryostaten’ manuell regelbar. Um den Energieverlust so gering wie moglich zu halten,
ist die komplette Kammerwand von auf3en mit einer Isolierung ummantelt.

Mit dem verwendeten Kryostaten liegt die minimale erreichbare Temperatur der Wand
bei —23 °C, somit wird auch der Arbeitsbereich von FINCH auf diese minimale
Temperatur limitiert, da eine zu starke Erwdrmung der Luft in der Kammer durch die
Wand wieder zu einer Untersittigung fithrt und die zuvor entstandenen Eiskristalle und
Wassertropfen wieder verdampfen. Mit einem leistungsstirkeren Kryostaten sollte sich
die minimale Messtemperatur von FINCH ohne Probleme auf —-35 °C in Zukunft
reduzieren lassen.

An den einzelnen Zylinder befinden sich jeweils zwei 12 mm Bohrungen um
Temperatur, Taupunkt und damit das Sittigungsverhiltnis, sowie den Druck in der
Wachstumskammer messen zu konnen. Der Taupunkt wird nach 9 cm und die
Temperatur an vier Punkten der Kammer (nach 9 cm, 44 cm, 79 cm und 114 cm)
gemessen.

" Ecoline Staredition Re 110 RE mit einer Kiihlleistung von 0.5 kW bei 20 °C der Firma Lauda (Betriebsspannung:
220 V, Leistungsaufnahme: 2.3 kW)
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Gewinde fur Temperatur-,
Taupunki- und Druckmessung

Verbindungen
fur die Kuhlflissigkeit
zum Umspdlen der
Kammerwand

Abbildung 4.30: Foto eines der drei doppelwandigen Kammerzylinder mit den
Gewinde fiir Temperatur-, Taupunkt- und Druckmessung, sowie den Verbindungen fiir
die Kiihlfliissigkeit zum Umspiilen der gesamten Kammerwand.
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4.2.3.4. Temperatur- und Feuchtemessung

Die Temperaturen werden mit vier Pt-1000 gemessen, die in einen Teflonzylinder
(Durchmesser von 12 mm und Linge von 120 mm) eingeklebt sind und mit diesem
durch die 12 mm Bohrungen in die Kammer geschoben werden. Die Temperatur kann
so kontinuierlich an vier unterschiedlichen Punkten entlang der Stromungsrichtung der
Luft gemessen werden.

Uber eine selbst entwickelte Temperaturerfassungsschaltung wird der gemessene
Widerstandswert des Pt-1000 in einen AD-Wert umgewandelt, welcher iiber eine
RS-232 Schnittstelle zur Datenverarbeitung gelangt. Uber eine Kalibrierkurve wird der
jeweilige AD-Wert im LabView-Programm in eine Temperatur umgerechnet.

Um das Sittigungsverhéltnis in der Kammer zu messen, wird ein in der Universitét
Frankfurt entwickelter Taupunktsensor PADDY (Passiv Airflow Dewpoint Detection
Assembly) verwendet [Bundke, (2007)].

Dieser besteht aus einem kommerziellen Betauungsfiihler der Firma CiS, Erfurt. Hierbei
erfolgt die Bestimmung des Taupunkts nach dem CCC-Prinzip (condensate controlled
capacitance nach Hinze, [Buschmann, (2000)]), wobei die Kapazititsinderung eines
Streufeldkondensators bei Wasserbedeckung bzw. Eisbedeckung als Mal} fiir den
Taupunkt bzw. Frostpunkt verwendet wird. Mit Hilfe eines Kapazitits-Frequenz-
Wandlers wird als Messgrofe eine Frequenz ausgegeben.

Eine Temperaturdiode ermoglicht eine prizise Temperaturmessung direkt auf der
Sensoroberfliche.

Um mit dem Betauungsfithler einen Taupunkt messen zu konnen, muss die
Sensortemperatur so eingestellt werden, dass die Sensoroberfliche sich in einem
Zustand einsetzender Betauung befindet, was zum Absinken der Messfrequenz fiihrt.
Die dazu noétige Temperatursteuerung erfolgt mit einem unter dem Sensor angeklebten
Peltierelement, das je nach Polung in der Lage ist, den Sensor zu heizen oder zu kiihlen.
Mittels einer PID-Regelung kann somit auf die Taupunktstemperatur geregelt werden,
wobei die Frequenz die RegelgroBe ist und die Heiz-/Kiihlleistung des Peltierelements
die StellgroBBe. Die Spannungsversorgung wird iiber ein separates £15 V Schaltnetzteil
gewihrleistet.

Um die Abwirme des Peltierselement abzuleiten, ist darunter ein Messingstab montiert,
der im FINCH-Aufbau mit der gekiihlten Entwicklungsrohrwand Kontakt hat und somit
standig gekiihlt wird. Der Aufbau ist in Abbildung 4.31 gezeigt.

72



Entwicklung eines schnellen Eiskeimzahlers

Abbildung 4.31: Foto des Taupunktsfiihlers PADDY, mit dem eigentlichen
Betauungsfiihler, sowie dem Peltierelement zum Erreichen der Taupunktstemperatur
und dem Messingstab zur Ableitung der Abwdirme des Peltierelements.

Fiir die gemessene Taupunktstemperatur und der an gleicher Stelle gemessenen
Temperatur mit dem Pt-1000 werden nach Gleichung 2-1 der Sittigungsdampfdriicke in
Bezug auf Eis pg fiir die Taupunktssensortemperatur T, und ps, g fiir die Pt-1000-
Temperatur Tp, berechnet.

Bildet man nun das Verhiltnis nach Gleichung 2-2, so erhdlt man das
Sattigungsverhiltnis in Bezug auf Eis Sg;:

Sy = —E—, 4-13

Sat,Eis

Fir die Temperaturmessung wird ein Fehler von + 0.1 °C und fiir die Taupunkt-
temperaturmessung ein Fehler von + 0.2 °C angenommen. Die Berechnung des Fehlers
fiir das Sattigungsverhiltnis ist in Anhang A.1 gezeigt.
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4.2.3.5. Virtueller Impaktor

Ein virtueller Impaktor, der sich der Wachstumskammer anschlieft, dient zur
Reduzierung des Gesamtflusses von 40 - 80 1/min auf etwa 10 - 17.5 I/min, um die
Verweilzeit der Eiskristalle und Tropfen in dem sich anschlieBenden optischen Sensor
(4.2.2.6) zu verlidngern. Dies fiihrt zu einem zeitlich besser aufgeldsten Detektorsignal.
So wird ein Partikel beim durchqueren des Laserstrahls mit 10 Stiitzstellen anstatt mit 2
Stiitzstellen erfasst.

Dabei werden die Tropfen und FEiskristalle (5 - 10 um) zuniéchst in einer sich von
1.84 cm auf 0.4 cm verjiingenden Diise sehr stark beschleunigt. Im Anschluss wird ein
Grofteil des Flusses um einen Winkel von 90° abgelenkt und direkt in die KNF-Pumpe
gesaugt. Der kleinere Fluss, dessen Flussrate iiber einen Rotameter eingestellt werden
kann, gelangt tiber ein sich dahinter anschlieBenden Rohr mit einem Durchmesser von
0.5 cm in die Optik. Der Abstand zwischen der Spitze der Diise und dem sich dahinter
anschlieBenden Rohr betridgt 0.2 cm. Eiskristalle und Tropfen konnen dann auf Grund
ithrer Trigheit, dem groBeren Fluss nicht folgen und gelangen mit dem kleineren Fluss in
die Optik.

Um den virtuellen Impaktor zu entwickeln, wurden zunidchst wieder
rotationssymmetrische, zweidimensionale FLUENT Rechnungen durchgefiihrt, um den
Trenndurchmesser fiir den virtuellen Impaktor zu bestimmen und um somit mdoglich
Verluste von Eiskristallen > 3um minimal zu halten. Die Abbildung 4.32 (oben) zeigt
den Querschnitt durch den virtuellen Impaktor mit dem verwendeten Gitter fiir die
Berechnung. Die Abbildung 4.32 (unten) zeigt die Stromlinien entlang des virtuellen
Impaktors. Die Firbung gibt die aktuelle Geschwindigkeit an.

Die gezeigt Abbildung 4.33 ist das Ergebnis einer Rechnung fiir einen Gesamtfluss am
Einlass von 50 I/min. Davon werden 37.5 1/min durch den Auslass abgesaugt, der
kleiner Anteil von 12.5 I/min bzw. 25% gelangt durch den Partikelauslass in den
Detektor.

Die Abbildung 4.33 zeigt die Trajektorien fiir 1.5 pm (oben) und fiir 3.0 um (unten)
grofe Wassertropfen.

Es zeigt sich, dass bei diesen Stromungsbedingungen ein Teil der 1.5 um grofen
Tropfen auf Grund ihrer zu geringen Trédgheit nicht in die Optik gelangen, da sie dem
groferen Fluss noch folgen konnen oder entlang des geringeren Flusses an der Wand
impaktieren. Bei den 3.0 um hingegen folgen alle Tropfen dem kleineren Fluss in die
Optik.
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Auslass zur

Einlass

\

Partlkelauslass
zur Optik

7. B9e+01
7 .30e+01
5.92e+01
5.535e+01
6.15e+01
5.76e+01
5. 358e+01
5.00e+01
4 B1e+01
4 23e+01
3.84e+01
3.46e+01
3.07e+01
2 B9e+01
2 31e+01
1.82e+01
1.54e+01
1.15e+01
¥ .B9e+00
3.84e+00
0.00e+00

Abbildung 4.32: 2D Querschnitt des virtuellen Impaktors mit dem verwendeten Gitter
fiir die FLUENT-Berechnungen (oben) und die Stromlinien entlang des virtuellen
Impaktors mit der aktuellen Geschwindigkeit der Partikel in m/s im Farbcode (unten).
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Abbildung 4.33: Partikeltrajektorien fiir 1.5 um grofie Wassertropfen (oben) und fiir
3.0 um grofse Wassertropfen (unten) entlang des virtuellen Impaktors. Im Farbcode zu
sehen ist die aktuelle Geschwindigkeit der Partikel in m/s.
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Weitere Berechnungen zeigen, dass bei einem groferen Gesamtfluss und einem Fluss
durch den Partikelauslass von 25 % des Gesamtflusses sich der Trenndurchmesser zu
kleineren Durchmessern verschiebt. Hierzu wurden 30 Trajektorien fiir unterschiedliche
Tropfengroen berechnet und die Transmissionseffizienz anhand dieser ausgezéhlt. In
Abbildung 4.34 ist die Transmissionseffizienz fiir verschiedene Gesamtfliisse als
Funktion des Partikeldurchmessers gezeigt. Der zum optischen Detektor stromende
Fluss liegt hierbei jeweils bei 25 % des Gesamtflusses. Man erkennt, dass bei einem
Durchmesser von 3 um die Transmissionseffizienz, fiir alle Gesamtflussraten bei 1 liegt
und somit keine Partikelverluste oder nur sehr geringe zu erwarten sind.

1.0 - . .
e
S 0.9 -
N
©
2 0.8 4
9 .
[7)]
g —e— 50 I/min
» 0.7 —w— 60 I/min
§ —a— 70 I/min
|_
0.6 -
0.5 T T T T T T
1.0 15 2.0 25 3.0 35 4.0

Durchmesser in pm

Abbildung 4.34: Transmissionseffizienz durch den virtuellen Impaktor fiir
Gesamtfliisse von 50, 60 und 70 l/min als Funktion des Partikeldurchmessers.
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4.2.3.6. Optischer Sensor

Die aktivierten CCN und IN, die in der Wachstumskammer zu 5 - 10 um groB3en
Eiskristalle und Tropfen angewachsenen sind, gelangen nach der Reduzierung des
Gesamtflusses auf 12.5 - 17.5 I/min durch den virtuellen Impaktor in den neu
entwickelten optischen Detektor (Abbildung 4.35 (links)). Mit diesem ist es moglich,
unterkiihlte Wassertropfen und Eiskristalle zu unterscheiden und zu zéhlen.

400
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circular polarizer @
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M4 retarder
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Abbildung 4.35: Schematisches Diagramm des optischen Sensors zur Detektion und
Unterscheidung von unterkiihlten Tropfen und Eiskristallen (links). Der rechte Graph
zeigt die Anzahl der Detektionen als Funktion des Verhdltnisses P./P;; des
gemessenen Streulichts fiir jedes einzelne Signal.

Die Funktionsweise des Detektors basiert auf der unterschiedlichen Depolarisation des
zuriickgestreuten Lichtes von Eiskristallen und Tropfen. Der Stokes-Vektor (I,Q,U,V)
beschreibt den Zustand der Polarisation des gestreuten Laserlichts. Der Zustand ergibt
sich aus dem Produkt der Streumatrix und dem Stokes-Vektor des einfallenden
Laserstrahls (Ip,Qq,Ug, Vo). [Mishchenko und Sassen, (1998)]
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Der Stokes-Vektor kann leicht durch Messung der Intensitit P,,, der Strahlung bei
unterschiedlicher Polarisationsrichtung bestimmt werden. Der Index x,y beschreibt die
Richtung der linearen Polarisation. Der Index x=RC und y=LC beschreiben die rechte
bzw. die linke zirkulare Polarisation, sowie z den Winkel der Polarisationsebene.

I Py + Py
Q _ Py — Py 4-15
U Py —Pps
\ Ppc —Pic

Wenn nun der einfallende Laserstrahl mit der Intensitit, I=1, komplett rechts zirkular
polarisiert ist, dann ist der Stokesvektor (1,0,0,1).
Der Stokesvektor des gestreuten Strahls 14sst sich dann wie folgt schreiben:

I 1 P, P, O 0Y1
QI_| 0 |,p _|Po Pn 0 0]0 16
U P34/ P ! 0 0 Py Py |0
\4 P, / P, 0 0 P, P, Nl

In experimentellen Aufbau des Detektors passiert der Laserstrahl mit einer Leistung von
10 mW und einer Wellenlidnge von 658 nm zunéchst einen zirkularen Polarisator, bevor
er das Detektionsvolumen erreicht. Der zirkular polarisierte Laser hat nun den auf die
Intensitdt 1 normierten Stokesvektor (1,0,0,1). Tropfen und Eiskristalle streuen den
einfallenden Laserstrahl. Das gestreute Licht wird detektiert und auf zirkulare
Polarisation (Komponente V des Stokesvektors) unter einem Winkel von 115°+ 15°
Streuwinkel analysiert. Hierfiir passiert das Streulicht einen A/4—Retarder und einen
polarisierenden Strahlteilungswiirfel, um Py bzw. Prc zu analysieren. Der A/4-Retarder
wandelt das zirkular polarisierte Licht in 45° bzw. 135° von der Hauptachse gedrehtes
linear polarisiertes Licht um, abhéngig von der Rotationsrichtung des einfallenden
zirkular  polarisierten Lasers. Dem A/4-Retarder folgt ein polarisierender
Strahlteilungswiirfel. Dieser teilt die beiden orthogonalen Komponenten des nun linear
polarisierten Lichts auf. Zwei Detektoren messen nun die zwei zueinander orthogonalen
linear polarisierten Strahlen hinter dem Strahlteilungswiirfel, was den Werten Py und
Prc entspricht. Hieraus ldsst sich nun das Verhiltnis P,4/P;; berechnen. Aus Gleichung
4-13 und Gleichung 4-14 folgt:

Pu Do e 4-17
P, Py +P,
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Nach den Berechnungen von Hu et al. (2003) zeigt das Verhiltnis einen maximalen
Unterschied fiir Tropfen und verschiedene Formen von Eiskristallen als Funktion des
Streuwinkels in einem Bereich von £15° um 115° Streuwinkel (Abbildung 4.36).
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Abbildung 4.36: Verhdltnis P,/P;; als Funktion des Streuwinkels fiir verschiedene
Eiskristallformen (Stdbchen, Kugeln und Agglomerate), sowie fiir Wassertropfen
(sphdrisch). Der Detektionsbereich von FINCH ist zwischen 100° und 130°
Streuwinkel markiert (Abbildung modifiziert nach Hu et al., (2003)).

-1

So liegt das Verhiltnis P4/P;; fiir Tropfen nahe Null und liegt fiir Eiskristallformen
zwischen 0.4 und 0.8. Bei einem Verhiltnis von 0.1 - 0.4 handelt es sich um nicht
aktivierte groBBe (> 3 um) Aerosole.

Dies haben Messungen von verschiedenen nicht aktivierten mineralischen Aerosolen
wie Quarzsand, Illit, Kaolinit und Benthonit mit Durchmessern > 3 um mit dem neu
entwickelten Detektor gezeigt. In Abbildung 4.37 sind die Histogramme der Anzahl der
Einzelpartikeldetektionen als Funktion des Polarisationsverhéltnisses fiir Kaolinit und
Ilit gezeigt.

Auch bei Messungen von Volten et al. (2001) fiir unterschiedlich mineralische Aerosole
liegt das Polarisationsverhiltnis in diesem Bereich.
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Abbildung 4.37: Anzahl der Detektionen als Funktion des Polarisationsverhdltnisses
P,4/P,, fiir Kaolinit (links) und Illit (rechts) mit einem Durchmesser > 3um.

Wie die Messungen in Abbildung 4.35 zeigen, ist es nun sehr gut moglich zwischen
Eiskristallen und Tropfen anhand eines P,4/P;-Kriterium zu unterscheiden.

Um einen Nachweis zu bekommen, dass es sich bei dem Peak um das
Polarisationsverhiltnis 0 in Abbildung 4.35 um Wassertropfen handelt, wurde nur die
Optik separat mit einer Pumpe und einem Rotameter zur Einstellung des Flusses durch
die Optik zu Testzwecken betrieben. Der Fluss wurde auf 12.5 1/min eingestellt, was
dem Fluss durch die Optik bei Betrieb des Gesamtaufbaus entspricht. Mit einer
herkdbmmlichen Zerstduberspriihflasche wurden Wassertropfen oberhalb der Optik
generiert und durch den Fluss in die Optik getragen. In Abbildung 4.38 ist das
Histogramm der Anzahl der Einzelpartikeldetektionen als Funktion des
Polarisationsverhiltnisses gezeigt. Man sieht, dass alle detektierten Partikel ein
Polarisationsverhéltnis zwischen ~0 und < 0.2 haben und somit die Wassertropfen in der
Optik auch als Wassertropfen detektiert werden.

Des Weiteren ist das Polarisationsverhéltnis im Bereich von einem Durchmesser von
4-10 um nahezu unabhingig von der GroBe der Tropfen, Eiskristalle und nicht
aktivierten Aerosolteilchen.

Aus der Summe der beiden Intensititen des gestreuten Signals ldsst sich eine Art
GroBenverteilung bestimmen. Zieht man aus der Intensitit die Wurzel, so ist das
Ergebnis fiir Partikel groBer 1 um in sehr guter Nidherung proportional zum
Durchmesser d [Bohren und Huffmann, (1983)]. Die Streuintensitit I ist folgt gegeben:

I:“'Qs'lo'dz

, 4-18
4-F
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mit Q, dem dimensionslosen Streukoeffizienten, I der Intensitiit des einfallenden Strahls
in W m™ und F der vom Streulicht bestrahlten Fliche in m”.

In Abbildung 4.39 ist sowohl die Anzahl fiir Wassertropfen als auch fiir Eiskristalle als
Funktion der Wurzel der Intensitit der Detektorsignale gezeigt. Bei den Eiskristallen ist
jedoch zu beachten, dass die gemessene Intensitit des Streulichts auch sehr stark von der
Orientierung Selbiger beim Durchqueren des Laserstahls abhiingt. Dennoch ist zu
erkennen, dass Eiskristalle zu groeren Durchmessern anwachsen als die Tropfen. Dies
lasst sich leicht durch den niedrigeren Sattigungsdampfdruck von Eis im Vergleich zu
Wasser erkliren. Somit ist die Ubersittigung im Bezug auf Eis groBer und die
Eiskristalle konnen schneller bzw. auf Kosten der Tropfen anwachsen (Bergeron-
Findeisen-Prozess).
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Abbildung 4.38: Anzahl der Detektionen als Funktion des Polarisationsverhdltnisses
fiir mit einer Spriihflasche generierte Wassertropfen.
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Abbildung 4.39: Anzahl der Eiskristalle bzw. Tropfen als Funktion der Wurzel aus
der Summe der gemessenen Detektorintensititen (proportional zum Durchmesser)
Jedes detektierten Partikels. In rot fiir Wassertropfen und in schwarz fiir Eiskristalle.

Die Erfassung der beiden Diodensignale erfolgt simultan mit einer Abtastrate von
100 kHz®. Bei den Dioden handelt sich um IPL10530DAL der Firma Integrated
Photomatrix Limited mit integriertem Verstdarker. Die Dioden zeigen das geringste
Rauschen bei einer angelegten Spannung von 9 V. Hierzu wurde eine kleine Platine der
Diode vorgeschaltet, die sowohl eine Konstantspannung liefert, als auch das Rauschen
des Diodensignals mit einem Tiefpassfilter weiter verringert.

Um Storeinfliisse von anderen elektronischen Komponenten zu vermeiden, wird die
Spannung durch ein separates 15 V Netzteil geliefert. Auf dem Foto des gesamten
Detektors (ohne Abdeckung und Laser) in Abbildung 4.40 sind die Diode und die
Platine zu sehen.

Die Auswertung und Darstellung der Signale erfolgt ebenfalls mit LabView. Fiir die
Messung der einzelnen Signale von Eiskristallen und Tropfen wird eine automatische
Peakdetektion durchgefiihrt. Hierzu wird jede Sekunde zunichst der gemittelte
Hintergrundwert ohne Peaks vom aktuellen Signalverlauf subtrahiert und die Summe
der beiden Diodensignale auf Peaks untersucht. Die Intensitit der Peaks wird
automatisch bestimmt. Die untere Detektionsgrenze liegt bei einer Intensitdt von
400 pV fiir die Summe der Intensititen der beiden Peaks. Darunter ist es nicht moglich
exakt zwischen Peaks von Streulicht und dem Hintergrundrauschen zu unterscheiden.

8 PCI 6132 Karte von National Instruments: 4-Kanal Multifunktions-Datenerfassungsmodul fiir simultanes
Abtasten.
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Uber den Zeitstempel des Peaksignals wird die Intensitit der beiden Diodensignale zu
einem festen Zeitpunkt bestimmt. Somit ldsst sich das Polarisationsverhéltnis berechnen
und die IN- bzw. CCN-Anzahlkonzentration pro Sekunde werden ausgegeben.

Des Weiteren wird jede Minute die IN- bzw. CCN-Anzahlkonzentration pro Liter und
die Anzahl der einzelnen Peaks als Funktion des Polarisationsverhiltnisse gemittelt
angegeben. Als Grenze des Polarisationsverhiltnisses zu Unterscheidung zwischen
Wassertropfen bzw. nicht aktivierten groen Aerosolpartikeln und Eiskristallen wird der
Wert 0.4 festgelegt. Die graphische Programmierung in Labview zur Auswertung und
Analyse der einzelnen Detektionspeaks ist in Abbildung 4.41 abgebildet.

M4 Retarder

Abbildung 4.40: Foto des optischen Sensors ohne Abdeckung, mit
Strahlteilungswiirfel, A/4-Plittchen, zirkularen Polarisator und Photodioden.

84



Entwicklung eines schnellen Eiskeimzahlers

B Polarisation_Counter090107.vi Blockdiagramm
Datei Bearbeiten Anzeigen Projekt Ausfihren Werkzeuge Femster Hife

©|E| Dj} | 13pt Anwendungsschriftart \v”:pv".ﬁ:v'

:
ey |

Histogramm
erstelend

.‘., Signal [ntensitat Wasser

N | Histogramm ==l

: FALSE 7] ‘
= L
— nzahl Wasser +Fis, — s [NES |
iLk—idth renzwert [ & ' Lﬁ
7] umeriscl|-999 | ! r b

sz
@ . .. J . 2 Histogramm
= [0 ] B erstelen Intensitat Eis
b bt Signal

i H Histogramm ¥
i 2> y 2h MFALSE T ¥

I> 1 b | Histogramm i

erstelen2 APl

I> P Signal
E Histogramm ¥

[> Anzahl Wasser jsec

=

ignalverlaufegraph

]

Anzahl
ispartikelfsec

Statistk2

ooy Signale @
>

¥

Arithmetischer Mity o=t

.

Statistik3
Signale

el

Verstrichene Zeit
F Autom. Zuriickset : HBL
MFehler (Eingang, k
-

L4

0 - | 5
Abbildung 4.41: Labview-Programmierung zur Auswertung und graphischen
Darstellung der Detektorsignale, der Verteilung des Polarisationsverhdltnisses und
der Anzahlkonzentrationen von CCN und IN.

Um das Detektionslimit fiir die PartikelgroBe des optischen Detektors zu bestimmen
wurde Quarzsand mit einem Aerosolgenerator dispergiert. Die GroBBenverteilung wurde
mit einem APS (Aerodynamic Particle Sizer) Model 3321 der Firma TSI [TSI, (2004)]
aufgezeichnet und parallel dazu direkt mit dem Detektor von FINCH die
Anzahlkonzentration gemessen, ohne dass die Luft zundchst durch die
Wachstumskammer und den virtuellen Impaktor stromt. Eine genaue Beschreibung der
Aerosolgenerierung folgt in Kapitel 4.2

In Abbildung 4.42 sind zwei unterschiedliche, mit dem APS gemessene
GroBenverteilungen gezeigt. Bei der parallelen Messung mit dem optischen Sensor lag
fir die obere GroBenverteilung die gemessene Partikelanzahlkonzentration bei 2.5 17,
fir die untere bei 500 17'. Es ist somit ein starker Anstieg der gemessenen
Anzahlkonzentration mit dem optischen Sensor zu beobachten, wenn der
Partikeldurchmesser 3.5 um iiberschreitet, wie es in der unteren Aerosolgrofen-
verteilung der Abbildung 4.42 (unten) der Fall ist.
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Der starke Anstieg oberhalb von 3.5 pm lésst einen 50 % Nachweisgrenze des Detektors
unterhalb von 4 pm vermuten. Zur exakten Bestimmung der Nachweisgrenze sind

derzeit Messungen mit monodispersen Partikeln in Vorbereitung.
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Abbildung 4.42: Messung zweier unterschiedlichen Grofienverteilungen  fiir
Quarzsand mit einem APS der Firma TSI.
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5. Messungen

In diesem Kapitel sollen Labor-, Atmosphidren- und Messungen von einem
Vergleichsworkshop mit anderen IN-Countern présentiert werden. Zunichst wird der
eigentliche Verlauf einer Messung erliutert.

In Abbildung 5.1 ist der Verlauf einer Messung schematisch dargestellt.

Vor dem Start einer Messung wird die Kiihlfliissigkeit mit dem Kryostaten auf seine
minimale Temperatur von —40 °C gekiihlt, ohne dass die Wachstumskammer bzw. die
Vorkiihlung der Fliisse um- bzw. durchspiilt wird. Dadurch wird eine Erwdarmung der
Kiihlfliissigkeit durch die Umgebung reduziert, was im spdteren Verlauf der
Messvorbereitungen zu einem schnellen erreichen der gewiinschten Wandtemperatur
fiihrt. In dieser Zeit kann parallel die KNF-Pumpe angeschaltet werden, so dass
Kondenswasser, das sich bei vorherigen Messungen gebildet hat, durch das Silikagel
herausgetrocknet wird. Es empfiehlt sich dabei den Aerosolfluss dazu auf etwa 0.5 I/min
zu minimieren, da sonst zu viel Wasserdampf aus der Umgebung in das System gelangt
und zu einer unnotigen Anfeuchtung des Silikagels fiihrt. In der Regel sollte das
Silikagel nach einer Messzeit von etwa 10 Stunden gewechselt werden.

Hat der Kryostat die Zieltemperatur von —40 °C erreicht, so wird zunéchst der Gasfluss
in der Kammer gestoppt und die Kiihlung der Wand mit der Kiihlfliissigkeit gestartet,
sowie der DLK zur Kiihlung der Wiarmetauscher und der Vorkiihlung des kalten Flusses
und der Mantelluft angeschaltet.

Verlaufsdiagramm einer Messung

t=0 Kryostat auf Kihlkreislauf Trocknung der

= Betriebs- Kryostat Kammer Leitungen

l temperatur —40°C EIN AUS KNF-Pumpe AN

. Kihlkreislauf Warmetauscher-

20 min.| KNF-Pumpe Kammer kiihlung (DLK)

l AUS AN AN

Einstellung der
30 min. | Peltierregelung Wandtemperatur KNF-Pumpe
AN am Kryostaten AN
Einstellung der
Flussraten/ > Start

32 min.| Regelung S, Messung

Abbildung 5.1: Schematisches Verlaufsdiagramm der Messvorbereitungen bis zur
eigentlichen Messung mit einer Zeitachse links.
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Nach etwa 10 Minuten liegt die Temperatur in den Wirmetauschern bei etwa —20 °C
und die Peltierregelung zur Temperierung der einzelnen Fliisse kann eingeschaltet
werden.

An Hand eines Beispiels soll nun der Verlauf einer Messung dargestellt werden. In
diesem Fall wird die Temperaturen des Warmetauschers des kalten Flusses auf —37 °C,
des warmen Flusses auf —15 °C und des Mantelflusses auf die gewiinschte
Mischtemperatur (hier —22 °C) gestellt. Diese Temperatur wird ebenfalls am Kryostaten
zur Kiihlung der Kammerwand eingestellt. Bei zu niedriger Temperatur der Wand
kommt es zur Diffusion von Wasserdampf zur Wand hin, was zu einer Vereisung der
Wand fithrtt Bei einer zu hohen Wandtemperatur, erhdlt man eine
Gastemperaturerh6hung entlang der Kammer, was zu einer Untersittigung fithren kann
und so Wasser und Eis von bereits aktivierten IN und CCN wieder verdampft.

Nach erneutem Anschalten der Pumpe konnen die Flussraten der einzelnen Fliisse,
sowie die Regelung von Sg; iiber den warmen Fluss eingestellt und mit der eigentlichen
Messung begonnen werden.

In Abbildung 5.2 (links) sind die Temperaturverldufe der einzelnen Fliisse fiir eine
Messung bei einer Mischtemperatur von etwa —22 °C und in Abbildung 5.1 (rechts) der
Verlauf der Flussraten iiber die Zeit gezeigt.

Man erkennt fiir den gesamten Zeitraum eine nahezu konstante Temperatur der
einzelnen Fliisse. Auch die Raten von Aerosolfluss (2 1/min), kalten (23 1/min) und
Mantelfluss (15 I/min) sind iiber den gesamten Zeitraum konstant. Lediglich das
Verhiltnis von warmen trockenen Fluss und warmen angefeuchtete Fluss, der iiber eine
raumtemperierte Wasseroberfldache stromt, wird variiert. Zunéchst betrdagt die Rate des
warmen, trockenen Flusses 5 1/min. Nach etwa einhundert Sekunden wird das Verhiltnis
der beiden warmen Flussraten, die bereits vor der eigentlichen Mischung gemischt
werden, verdndert. Die Gesamtflussrate beider bleibt jedoch konstant. Dies fiihrt zu
einem feuchteren warmen Fluss. Nach etwa 60 Sekunden wird die Flussrate des warmen
feuchten Flusses wieder auf 0 1/min zuriickgestellt.

Betrachtet man nun das mit dem Taupunktsensor gemessenen Sattigungsverhéltnis im
oberen Bereich der Kammer in Abbildung 5.2 (oben). So erkennt man einen
unmittelbaren Anstieg des Sw von 0.9 auf 1.3 und Sg; von etwa 1.2 auf 1.6. nach
Anfeuchtung des warmen Flusses. Sy und Sg; bleiben auch nach Abschalten des
,,warm-feuchten* Flusses, nach kurzer sehr hoher Ubers’eittigung bei hohen Werten von
etwa 1.1 bzw. 1.35, da sich bei der Anfeuchtung im Wirmetauscher auf dem
Sintermaterial (—15 °C) eine Eisschicht gebildet hat, die iiber eine lingere Zeit fiir eine
Sattigung des warmen Flusses sorgt. Nach etwa 550 Sekunden erkennt man einen
Riickgang des Sittigungsverhiltnisses, da die Eisschicht auf dem Sintermaterial des
warmen Flusses langsam sublimiert und so fiir eine geringere Feuchte bei der Mischung
sorgt.

Das Beispiel in Abbildung 5.3 zeigt, dass es moglich ist sehr schnell das
Sattigungsverhiltnis iiber einen groen Bereich bei konstanter Temperatur zu @dndern.
Betrachtet man nun die Anzahlkonzentrationen Npy und Ngcy pro Liter als
Minutenmittelwerte, so erkennt man einen Anstieg nach FErhohung des
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Sattigungsverhiltnisses und eine Abnahme mit abnehmendem Sittigungsverhiltnis
(Abbildung 5.3 (unten)). Bei dem hier gemessenen Testaerosol handelte es sich um Ruf3.
Als  Fehlerbalken fiir die IN-Anzahlkonzentrationen wurden hier die
Standardabweichungen angegeben, die sich aus der linearen Regressionsgeraden in
Abschnitt A.3 errechnen lassen.

Mogliche Fehler in der IN-Anzahlkonzentrationsmessung konnen durch kleinere
Flussschwankungen des Aerosolflusses entstehen. Ebenso besteht trotz der Berechnung
der Transmissionseffizienz des virtuellen Impaktors von 1 bei Eiskristalldurchmessern
> 3 um die Moglichkeit, dass es zu Verlusten von Eiskristallen kommt oder diese auf
Grund der Beschleunigung im Impaktor auseinander brechen. Des Weiteren konnen,
zwei Eiskristalle gleichzeitig den Laserstrahl passieren und so lediglich als ein IN
gezidhlt werden. Dieser Fehler sollte jedoch auf Grund der sehr geringen IN-
Anzahlkonzentrationen sehr klein sein.

Fiir die Berechnung des hier nicht angegebenen Fehler von Sg;; (Abschnitt A.1) wird ein
Fehler fiir die Messung der Temperatur von AT = + 0.1 °C angenommen und fiir die
Messung der Taupunktstemperatur ein ATp = +0.2 °C.

Als Kontrollexperiment wurde eine Messung ohne Partikel (HEPA-Filter vor dem
Aerosoleinlass) durchgefiihrt, um den Blank-Wert der IN-Anzahlkonzentration zu
bestimmen. In Abbildung 5.4 (oben) sind die Temperatur, Sg;; und Sy und unten die
IN-Anzahlkonzentration (gleitender Mittelwert iiber 10 Sekunden) mit der Zeit
dargestellt. Man erkennt nach dem Vorschalten des HEPA-Filters eine deutliche
Abnahme der IN-Anzahlkonzentration. Der Zeitraum der Filtermessung ist im Graphen
mit einem Pfeil gekennzeichnet. Man erkennt jedoch, dass die Werte nicht ganz auf
einen Nullwert absinken. Jedoch handelt es sich hier nur um 3 IN in einem Zeitraum von
5.5 min, was bei einem Probenfluss von 4.5 1/min zu einem mittleren Hintergrundwert
von 0.121 IN/I fithrt. Nach Wegnahme des Filters steigt die IN-Anzahlkonzentration
wieder an.
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Abbildung 5.2: Temperaturverlauf der einzelnen Fliisse in °C (oben) und Verlauf der
einzelnen Flussraten in I/min (unten).
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Abbildung 5.3: Temperatur in °C (schwarz), Sdttigungsverhdltnis in Bezug auf
Wasser (blau) und Eis (rot), am oberen Rand der Wachstumskammer (oben) und IN
(rot, mit Fehlerbalken) und CCN (blau) Anzahlkonzentrationen pro Liter (iiber eine
Minute gemittelt) (unten) im Verlauf einer Messung mit Ruf3aerosol mit einer Dauer
von 900 Sekunden.
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Abbildung 5.4: Temperatur in °C (schwarz), Sy (blau) und Sg; (rot), am oberen Rand
der Wachstumskammer (oben) und die IN-Anzahlkonzentrationen in l_](gleitender
Mittelwert iiber 10 Sekunden) im Verlauf einer Messung mit Ruflaerosol mit einer
Dauer von 420 Sekunden, mit zwischenzeitlicher Messung mit einem Filter vor dem
Aerosoleinlass.
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5.1. Labormessungen

In den folgenden Labormessungen sollte untersucht werden bei welchen Temperaturen
und Ubersittigungen verschiedene Substanzen, die als Aerosol dispergiert wurden, als
IN aktiviert werden konnen.

In Abbildung 5.5 ist das Flussdiagramm zur Generierung und zur Messung des Aerosols
zu sehen. In einer Glasflasche befindet sich die Substanz in pulverartiger Form
zusammen mit drei kleinen Stabmagneten, die durch einen Magnetriihrer zur Rotation
gebracht werden und die Substanz aufwirbeln. Durch einen kleinen, partikelfreien Fluss
von 0.1 - 0.5 I/min wird das aufgewirbelte Aerosol nach oben in einen grofleren
Glaskolben transportiert und mit dem Trigergasfluss von 6 1/min gemischt und
anschlieBend in FINCH vermessen.

Als Kontrolle der CN-Anzahlkonzentration wird parallel mit einem CPC (Condensation
Particle Counter) und mit einem APS (Aerodynamic Particle Sizer) die
GroBenverteilung bestimmt (Abbildung 5.6).

Durch Variation des kleineren Flusses ist es moglich, die GroBenverteilung des Aerosols
zu verdandern. Verringert man diesen Fluss, so verschiebt sich die GroBenverteilung zu
kleineren Durchmessern hin und umgekehrt.

Um einen zu starken Aufbau von Uber- bzw. Unterdruck im Glaskolben zu vermeiden,
befindet sich an diesem eine weitere Offnung vor die ein Partikelfilter montiert wurde.

— FINCH

CPC, APS

MFC

Pumpe o M
MEG ﬂ Agl, Kaolinite

Stabmagnet  Mmagnetriihrer

Abbildung 5.5: Flussdiagramm des Laboraufbaus zur Dispergierung und Messung
von verschiedenen Aerosolen. Mit Hilfe eines rotierenden Stabmagneten wird die
Substanz aufgewirbelt und die Partikel mit einem partikelfreien Trdgergasfluss nach
oben in den Glaskolben transportiert. Von dort aus gelangen sie zu den
unterschiedlichen Geriiten.
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Abbildung 5.6: CN-Anzahlkonzentration als Funktion des Durchmessers gemessen
mit dem APS.

Wie in dem vorherigen Messbeispiel gezeigt, wurde auch hier bei einer konstanten
Temperatur jeweils ein Ubersittigungsbereich durch Variation des warmen Flusses
gescannt. Die daraus bestimmten IN-Anzahlkonzentrationen bei unterschiedlichen
Ubersittigungen und konstanter Temperatur konnen dann in einer Aktivierungskurve
dargestellt werden.

In Abbildung 5.7 (oben) ist die IN-Anzahlkonzentration als Funktion von Sg; fiir
Silberjodid Agl fiir verschiedene Temperaturen gezeigt. Man erkennt, dass bei Sg;; nahe
1 bei allen Temperaturen Ny nahe 0 1™ liegt, jedoch diese bei Ubersittigungen um 5 %
sehr stark ansteigen. Es zeigt sich, dass Agl bereits bei Temperaturen um —10 °C und
geringen FEisiibersittigungen sehr gut als IN 1im Depositionsmode geeignet ist, da
unterhalb von Wassersittigung keine Aktivierung in anderen Modi moglich ist.

Die Fehlerbalken sind in Abbildung 5.7 (oben) sowohl fiir den Fehler des
Sattigungsverhiltnis Sg;s als auch fiir die IN-Anzahlkonzentration dargestellt. Im
weiteren Verlauf der Auswertung wird auf die Darstellung der Fehlerbalken zur
besseren Ubersichtlichkeit verzichtet.

In Abbildung 5.7 (unten) ist nochmals die gleiche Messung aufgetragen, jedoch ist hier
die Anzahlkonzentration auf den maximalen Wert bei 19 % Eistibersittigung normiert.
Diese Messungen wurden auch fiir Kaolinit durchgefiihrt (Abbildung 5.8). Man erkennt,
dass bei hoheren Temperaturen z.B. —16.8 °C eine Aktivierung von IN erst bei
Sgis = 1.17 beobachtet werden kann. Bei geringeren Temperaturen zeigt sich bereits
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eine Aktivierung um Sg; = 1.1. Generell ist jedoch eine Aktivierung erst bei geringeren
Temperaturen und hoherem Sg; im Vergleich zum Agl-Aerosol zu beobachten.
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Abbildung 5.7: IN-Anzahlkonzentrationen in I™" als Funktion von Sg, fiir
verschiedene Temperaturen und Agl-Aerosol (oben), sowie die
IN-Anzahlkonzentration normiert auf das Maximum der IN-Anzahlkonzentration in
logarithmischer Skala als Funktion von Sg;, (unten).

95



Messungen

250

—&— -21.7°C
—e— -18.0°C
—e— -17.6°C
—v— -16.8°C
200 —— -16.0°C
100 —a— _15.0°C

IN-Anzahlkonzentrationen in I
(é)]
o
1

0 +——mr—— T 7T
1.00 1.05 1.10 1.15 1.20 1.25 1.30 1.35

Sattigungsverhéltnis, S

—.—
——
——
—v—
——
—a—

0.1 1

0.01 1

IN-Anzahlkonzentrationen normiert auf 1

o0t —+—7——"—"rr-"~>+-+——7+r—r——"—"7"-—————+—"r——r——r——r—
1.00 1.05 1.10 1.15 1.20 1.25 1.30 1.35

Sattigungsverhaltnis, S,

Abbildung 5.8: IN-Anzahlkonzentrationen in I"" als Funktion von Skis  fiir
verschiedene  Temperaturen  und  Kaolinit-Aerosol  (oben),  sowie  die
IN-Anzahlkonzentration normiert auf das Maximum der IN-Anzahlkonzentration in
logarithmischer Skala als Funktion von Sg;, (unten).
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In Abbildung 5.9 sind IN-Aktivierungstemperaturen und -eisiibersittigungen fiir
Silberjodid und Kaolinit bei Messungen mit FINCH, bei Messungen von Schaller und
Fukuta (1979), Zimmermann et al. (2007), sowie von FRIDGE dargestellt.

FRIDGE (FRankfurt Ice Deposition freezinG Experiment) ist eine statische Thermo-
Diffusionskammer zur Aktivierung und Auszidhlung von Eiskeimen, die auf einem Filter
gesammelt wurden. Fiir die Messung der IN-Anzahlkonzentration wird der Filter in
einer evakuierten Kammer Temperaturen unterhalb des Gefrierpunkts und
Eisiibersittigung ausgesetzt. Aktivierte IN wachsen zu Eiskristallen an und werden mit
einer CCD Kamera fotografiert und mit einem LabView-Programm automatisch
ausgezihlt [Bundke, (2008)].

Zur Erzeugung der Ubersittigung ist die Kammer mit einer temperierten und
evakuierten Wasserdampfquelle verbunden. Zunichst wird der Filter auf der Unterseite
mit Vaseline getrdnkt, um einen besseren thermischen Kontakt zum Filtertisch zu
erhalten. Dazu wird zunéchst der Filtertisch aufgeheizt.

Die Temperatur des Filtertisches und damit die Filtertemperatur kann iiber ein PID
geregeltes Peltierelement auf einen gewiinschten Wert eingestellt werden. Durch Offnen
eines Ventils an der Wasserdampfquelle stromt Wasserdampf in die Kammer und es
stellt sich auf Grund der Temperatur der Wasserdampfquelle und Filtertemperatur eine
gewiinschte Ubersittigung ein. Durch das vorherige Evakuieren der Kammer herrscht
nun in dieser eine reine Wasserdampfatmosphidre. Somit kann man den
Wasserdampfpartialdruck direkt messen und durch Variation der Temperatur der
Wasserdampfquelle per PID Reglung regeln.

Der Vorteil dieser Methode ist folglich die Moglichkeit einer sehr exakten Einstellung
der Ubersiittigung.

Die Nachteile hingegen sind, dass es durch verwendete Vaseline zu einer Deaktivierung
von moglichen Eiskeimen durch Eintauchen in die Vaseline und durch Bedeckung der
Teilchen durch Vaselinedampf kommen kann. Ebenso ist der FEinfluss auf die
Aktivierbarkeit als IN durch die Sammlung des Aerosols auf der Filteroberfldche nicht
bekannt.

Eine Messung bei Wasseriibersittigung ist nicht moglich, da es dabei zu einer
grofB3fldchigen Vereisung der Filteroberfliche kommt.

Bei den Messungen von Zimmermann et al. (2007) wird ebenfalls eine temperierte
Wasserdampfquelle verwendet, um in einer zuvor evakuierten Kammer auf einem mit
einem Peltierelement temperierten Aerosoltriger eine Ubersittigung zu erzeugen.
Hierbei wird das Aerosol im Gegensatz zu FRIDGE (Filter) auf ein silanisiertes
Siliziumplittchen aufgebracht. Das Anwachsen von Eiskeimen zu Fiskristallen kann
dann durch environmental scanning electron microscopy (ESEM) beobachtet werden.
Bei den Messungen bei Schaller und Fukuta wurde eine keilformige Diffusionskammer
verwendet, bei der die Ubersittigungen durch zwei unterschiedliche temperierte und
eisbedeckte Kammerwinde erzeugt wurden. Die Aerosolpartikel wurden frei in der Luft
suspendiert und die entstehenden FEiskristalle mit einem Laser bzw. einer
Mikroskoplampe beleuchtet. Diese wurden dann mit dem Auge gezihlt.
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Fir die FINCH Messungen gilt eine IN-Aktivierung als nachgewiesen, wenn der
aktivierte IN-Anteil einen Grenzwert von 2 % des maximalen Wertes der IN-
Anzahlkonzentration iiberschreitet. Der 2 %-Wert wurde hier gewihlt, um sicher zu
gehen, dass es sich um eine signifikante Anderung der IN-Anzahlkonzentration im
Vergleich zum Hintergrundwert handelt, der bei der Messung mit dem HEPA-Filter
beobachtet wurde.

30
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Abbildung 5.9: Einsetzen von Eisnukleation als Funktion von Temperatur und
Eisiiberscittigung fiir Silberjodid und Kaolinit. Es sind Messungen von Schaller und
Fukuta (1979) (durchgezogene Linien), mit FINCH (blau), mit FRIDGE (rot) und von
Zimmermann et al. (2007) (schwarz) gezeigt. Die blaue Linie zeigt an, ab welchen
Eisiibersdttigungen Wassersdttigung erreicht ist. Der Fehler der Temperatur liegt bei
allen Messungen < 0.1 °C.

Alle vier Messreihen zeigen ein Einsetzen der IN-Aktivierung bei hoheren
Temperaturen und geringeren Eisiibersittigungen fiir Silberjodid im Vergleich zu
Kaolinit. Vergleicht man die Ergebnisse einer Substanz der verschiedenen Gerite
untereinander, so stimmen die Ergebnisse unter der Beriicksichtigung der Fehler zum
Grofteil iiberein. Bei Kaolinit ist jedoch bereits bei geringeren Eisiibersittigungen bei
FINCH, FRIDGE und ESEM eine Aktivierung im Vergleich zu Daten von Schaller und
Fukuta zu beobachten. Griinde hierfiir konnen eine unterschiedliche Generierung,
Unterschiede in der verwendeten Substanz, sowie in der Groenverteilung des Aerosols
sein. Fir FINCH und FRIDGE wurde die gleiche Substanz, sowie gleiche Art der
Aerosolgenerierung verwendet.

98



Messungen

5.2. CLACE®6

Das CLoud and Aerosol Characterization Experiment CLACE 6 fand in der hochalpinen
Forschungsstation auf dem Jungfraujoch in der Schweiz vom 06.02.-15.3.2007 statt. Die
Forschungsstation (Sphinx) befindet sich in einer Hohe von 3580 m i.NN und 7.98°
Ostl. Linge und 46.55° nordl. Breite (Abbildung 5.10) Die eigentliche Messphase
startete nach Installation aller Gerite am 17.2.2007. Abbildung 5.9 zeigt die Sphinx-
Station in der sich unterhalb der Kuppel das eigentliche Labor fiir den Zeitraum der
Messphase befand.

Abbildung 5.10: Karte von Mitteleuropa, bei der die Lage des Jungfraujochs mit
einem roten Punkt gekennzeichnet ist (links) und eine Foto der Forschungsstation
Sphinx (rechts).

il N s

Da FINCH erst kurz vor Kampagnenbeginn fertig gestellt wurde, blieb zuvor wenig Zeit
fiir Laborexperimente. So war das Ziel der Kampagne, erste Erfahrungen im realen
Messbetrieb zu sammeln und bei konstanten Temperaturen und Ubersittigungen, die
nahe an den realen Bedingungen liegen sollten, zu arbeiten.

In Abbildung 5.11 sind die bei CLACE 6 verwendeten Aerosoleinldsse gezeigt. Diese
sammeln Partikel etwa 2 m oberhalb der Dachplattform, unter der sich das Messlabor
befindet, so dass die Rohrleitungen zu den einzelnen Geriten moglichst kurz gehalten
werden konnten. Hierdurch konnten Partikelverluste in den Rohrleitungen minimiert
werden. Der Interstitielle Einlass dient dazu, bei Messung in Wolken, nur die nicht zu
Wolkentropfen und FEiskristallen angewachsenen Aerosole zu sammeln. Hierbei
passieren nur Partikel kleiner 2 ym den Vorimpaktor. GroBBere Aerosolteilchen sowie
Wolkentropfen und Eiskristalle werden abgeschieden.

Bei dem Totalen Einlass werden das gesamte Aerosol, Wolkentropfen und Eiskristalle
kleiner 10 pm gesammelt. In einer beheizten Strecke werden Tropfen und FEiskristalle
verdampft, so dass anschlieend das totale Aerosol untersucht werden kann.
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Der dritte Einlass ist der Eis-CVI (Counterflow Virtual Impactor) Einlass. Mit Hilfe von
mehreren Impaktoren gelangen aus Mischphasenwolken nur die Residuen von
Eiskristallen mit einem Durchmesser von 5 - 20 um zu den verschiedenen Instrumenten,
in denen sie analysiert werden konnen. Eine genauere Beschreibung des Einlasses und
dessen Funktionsweise folgt in Kapitel 5.2.2.

Mit FINCH wurde zum Grof3teil der Messzeit am Totalen Einlass, sowie fiir eine Stunde
am Eis-CVI gemessen. Messungen am Interstitiellen Einlass wurden nicht durchgefiihrt,
da bei Messungen in Wolken davon auszugehen ist, dass ein Grofteil der IN bereits
aktiviert und zu Eiskristallen herangewachsen sind und diese vom Interstitiellen Einlass
nicht gesammelt werden.

Residuen
Eiskeime

* . Sammeln / .
/ * Totales Aerosol * @
> , =°

Elskrlstalle ‘. ’ ¢

g

o
°
® .

Wolkentrépfchen interstitiellés .
Aerosol

interstitielles Aerosol

Residuen Eiskeime
Abbildung 5.11: Foto der verschiedenen Aerosoleinliisse, Interstitielle, Totale und
Eis-CVI Einlass, sowie eine schematische Darstellung des durch die FEinldsse
gesammelten Aerosols.

Im Verlauf der Kampagne wurden standardmiBig die Grofenverteilung des Aerosols
mit einem Scanning Mobility Particle Sizer (SMPS, 20 nm < d, < 800 nm) und einem
Optical Particle Counter (OPC, 0.3 uym < d, < 20 pum), (mit d,, dem trockenen
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Partikeldurchmesser) und mit mehreren CPCs die Aerosolanzahlkonzentration
gemessen.

In Abbildung 5.12 ist die Messung der CN-Anzahlkonzentration iiber den gesamten
Zeitraum der Messkampagne gezeigt. Die grau schraffierten Bereiche geben an, wann
die Messstation in Wolken lag.

Elektronikprobleme+Ausfall Messstation in Totaler
des Schalinetzteil fir MFCs~ Wolken bei Schneefall ~ Einlass E'S-CV/
und Warmetauscher und starkem Wind /\ Messzeitraum
| | l
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z 2000 1 NN 7/
. I

17.02.07 20.02.07 23.02.07 26.02.07 01.03.07 04.03.07 07.03.07 10.03.07 13.03.07

Abbildung 5.12: Messung der CN-Anzahlkonzentration in cm™ am Totalen Einlass
bei CLACE 6 auf dem Jungfraujoch mit Angabe des Messzeitraums von FINCH
(schwarzer Balken) und den in dieser Arbeit vorgestellten Messungen (rote Balken).
Die grau schraffierten Bereiche geben an, wann die Station in Wolken lag.

Auf Grund von elektronischen Problemen bei der Ansteuerung der Wirmetauscher und
der Ausfall eines Schaltnetzteils konnte der Messbetrieb von FINCH erst am 27.2.2007
aufgenommen werden.

Der Schwarze Balken zeigt den eigentlichen Messzeitraum von FINCH wéhrend der
Kampagne. Hierzu muss jedoch gesagt werden, dass nur Messungen am Tage
durchgefiihrt wurden. Ebenso kommt es zu Messunterbrechungen durch das notige
Auftauen der Einldsse und Wirmetauschern nach mehrstiindigen Messungen.

Im Anschluss sollen drei Messungen, von denen zwei am Totalen Einlass und eine am
Eis-CVI-Einlass durchgefiihrt wurden und mit den roten Balken gekennzeichnet sind,
présentiert werden.

Da iiber einen langen Zeitraum der Messkampagne die Messstation von Wolken
umgeben war und zum Teil starker Schneefall herrschte, lag bei einem Grofteil der
Messungen eine IN-Anzahlkonzentration von 0 1™ vor. Die IN waren in diesem Fall
bereits aktiviert worden und zu Eiskristallen herangewachsen und gelangten somit auf
Grund ihrer GroBe nicht in die Einlésse.

Auf diese Messungen von etwa 30 Stunden wird im weiteren Verlauf nicht eingegangen
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5.2.1. Messungen am Totalen Einlass

In diesem Abschnitt werden zwei unterschiedliche Messungen mit FINCH am 5.3.07
und 6.3.07 am Totalen Einlass gezeigt, bei dem Residuen von Eiskristallen und Tropfen,
sowie das interstitielle Aerosol < 10 um gesammelt wird.

Die Abbildung 5.13 zeigt die Messung von FINCH am 5.3.07 von 16:55 - 17:55 Uhr mit
einem Sammelfluss von 5 I/min. Die Lufttemperatur betrug —10.3 °C und die relative
Feuchte 35 %. Man sicht, dass im Verlauf der einstiindigen Messung die Ubersittigung
in Bezug auf Eis (blaue Line) nahezu konstant ist, die Temperatur (rote Linie) hingegen
von etwa —17.3 °C auf —18.3 °C abnimmt. Ab einer Temperatur von etwa —18 °C
erkennt man einen Anstieg der gemessenen IN-Anzahlkonzentration von 0 1™ auf bis zu
41", Die gemessene CN-Anzahlkonzentration in verschiedenen GroBenbereichen von
0.3 und 0.8 um (Abbildung 5.14) bleibt jedoch nahezu konstant. Dies zeigt, dass IN sich
bei niedrigeren Temperaturen besser aktivieren lassen. Dies entspricht den Erfahrungen
von Messungen anderer Eiskeimzéhler aus der Vergangenheit [Flechter, (1962)].
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Abbildung 5.13: Messung der IN-Anzahlkonzentration in "' mit FINCH am 5.3.07

bei fast konstantem Sdittigungsverhdltnis in Bezug auf Eis (blaue Linie) und
abnehmender Temperatur (rote Linie) im Verlauf der einstiindigen Messung.
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Abbildung 5.14: Messung der CN-Anzahlkonzentration in ¢cm™ mit einem Grimm
OPC fiir verschiedene Grofienbereiche (schwarz: 0.3 - 0.4 um; rot: 0.4 - 0.5 um; blau:
0.5 - 0.65 um und griin: 0.65 - 0.8 um) am 5.3.07 zwischen 16:55 und 17:55 Uhr.

CN-Anzahlkonzentration in cm™

Die zweite Messung fand am 6.3.07 von 10:00 bis 11:20 Uhr statt. Die Lufttemperatur
lag um —11 °C. Wihrend dieses Zeitraums hat eine Wolke die iiber den siidlich der
Sphinx liegenden Aletschgletscher aufgestiegen ist, die Messstation erreicht. Auf dem
Bild (Abbildung 5.15) ist die Station kurz vor Erreichen der Wolke zu sehen. Das Bild
wurde mit einer Webcam von der gegeniiberliegenden Swisscom-Station aufgezeichnet,
die an diesem Tag dort installiert wurde.

Die Riickwirtstrajektorien (Abbildung 5.16) zeigen sehr schon die Anstromung aus
stidlicher Richtung.

Wiederum wurde die CN-Anzahlkonzentration in verschiedenen Groéfenbereichen von
0.3 um und 0.8 ym gemessen (Abbildung 5.17). Anders als bei der Messung zuvor
steigt die Anzahlkonzentration in den verschiedenen GroBenbereichen beim Erreichen
der Grenzschicht stark an und bleibt bis auf sehr kurze Ausnahmen auf hohem Niveau.
Dies ist auch noch der Fall, als die Wolke die Messstation erreicht.
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Abbildung 5.15: Bild der Sphinx kurz vor Erreichen einer aufsteigenden Wolke aus
stidlicher Richtung iiber den Aletschgletscher am 6.3.07 um 10:45 Uhr, mit einer auf

der gegeniiberliegenden Swisscom-Station installierten Webcam.
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Produced with HYSPLIT from the NOAA ARL Website (http./'www.arl.noaa.gov/ready/)

Abbildung 5.16: Riickwdrtstrajektorien fiir das Jungfraujoch am 6.3.07 um 11Uhr

(10Uhr UTC )basierend auf dem NOAA Hysplit Model.
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Abbildung 5.17: Messung der CN-Anzahlkonzentration in cm™ mit einem Grimm
OPC fiir verschiedene Grofienbereiche (schwarz: 0.3 - 0.4 um; rot: 0.4 - 0.5 um; blau:
0.5 - 0.65 um und griin:0.65 - 0.8 um) am 6.3.07 zwischen 10:00 und 11:20 Uhr.

Auch die Messung mit einem ToF-AMS (Time of Flight Aerosol Mass Spectrometer) in
Abbildung 5.18 zeigt fiir diesen Zeitraum eine deutliche Anderung in der chemischen
Zusammensetzung des Aerosols, sowie einen Anstieg der Aerosolmasse. Zwar handelt
es sich hier um eine Messung am Interstitiellen Einlass, jedoch wird auch hier der
Luftmassenwechsel sehr gut deutlich.

Der Zeitraum, in dem die Station von Wolken umgeben ist, ist in Abbildung 5.19, dem
Messergebnis von FINCH, mit einem schwarzen Balken markiert. Die IN-
Anzahlkonzentration steigt zwar mit dem Erreichen der Grenzschicht ebenfalls von 0 bis
zu 4 1! an, féllt jedoch nach Erreichen der Wolke wieder auf O 1_1, trotz nahezu
gleichem Aerosolregime. Grund hierfiir ist, dass die IN in der entstandenen Wolke
aktiviert wurden, zu Eiskristallen > 10 um angewachsen sind und somit nicht mehr vom
Totalen Einlass gesammelt werden konnten. Mit FINCH wurde bei —17°C und einem
Sattigungsverhiltnis in Bezug auf Fis von 1.35 gemessen, der Sammelfluss betrug
erneut 5 I/min.
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Abbildung 5.18: Messung der Aerosolmassenkonzentration —(ug/m’) fiir
unterschiedlich chemische Substanzen als Funktion der Zeit (griin: Organika; rot:
NOj; (Nitrat); blau: SO4 (Sulfat) und schwarz: NH; (Ammonium) am 6.3.07 zwischen
10:00 und 11:20 Uhr am Interstitiellen Einlass [Schneider, (2007) ]9
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Abbildung 5.19: Messung der IN-Anzahlkonzentration in "' mit FINCH am 6.3.07
bei fast konstantem Sdttigungsverhdltnis in Bezug auf Eis (blaue Linie) und einer
konstanten Temperatur von —17 °C bei sich dndernden Bedingungen als Funktion der
Zeit. Mit einem schwarzen Balken ist der Zeitraum markiert, in dem die Messstation
von Wolken umgeben war.

? personliche Datenweitergabe
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5.2.2. Messungen am Eis-CVI Einlass

Am 8.3.07 war es moglich, fiir etwa 40 Minuten hinter dem Eis-CVI wihrend eines
Wolkenereignisses zu messen. Grund fiir die geringe Messzeit, ist der relativ hohe Fluss
von FINCH, da der Gesamtfluss des Eis-CVI begrenzt ist und somit keine weiteren
Gerite parallel messen konnten. In Abbildung 5.20 ist der Eis-CVI Aufbau, sowie das
Flussschema gezeigt. Im obersten Bereich wird die Luft durch einen in omni-
direktionalen Einlass eingesaugt. Niederschlagspartikel > 50 um koénnen auf Grund ihrer
Trigheit den Einlass nicht passieren, so dass nur gro3e Eiskristalle, kleine Eispartikel,
unterkiihlte Tropfen und interstitielles Aerosol zu einem nachgeschalteten virtuellen
Impaktor gelangen konnen. In diesem werden Wolkenpartikel > 20 um ebenfalls durch
den Tragheitseffekt entfernt. Diesem schlie8t sich ein Vor-Impaktor an. Hier prallen
Wassertropfen > 5 um auf eine unterkiihlte Platte und sollen festfrieren. Eiskristalle
dieser GroBe und interstitielles Aerosol prallen von der Platte ab und erreichen den
eigentlichen CVI (Counterflow Virtual Impactor). In diesem wird das interstitielle
Aerosol iiber ein Gegenstromverfahren entfernt, so dass nur noch Eiskristalle mit einem
Durchmesser Dg;; 5 um< Dg;s < 20 um in einen partikelfreien, trockenen Trigerfluss
gelangen. In diesem verdampfen die Eiskristalle und die Residuen der Eiskristalle
konnen anschlieend mit dem gewiinschten Gerit analysiert werden. Je nach Flussraten
kommt es durch den Virtuellen Impaktor zu einer Anreicherung der Residuen vom
Faktor 5-10.

omni-directional infet large ice crystals
removes precipitation particles | SMmall ice particles
> 50 m diameter VTR0 NI
interstitial asrosol
virfual impactor |/
removes cloud particles
> 20 um diameter
small ice particles
supercooled droplets
interstitial aerosol
pre-impactor FI
= removes supercocled drops 1
> 5 um diameter
T il
interstitial asrosol
eounferflow l
virtual impactor CVY
s erste patcles ™l caparicin
§ <2H (5 - 20 pm)

Abbildung 5.20: Aufbau des FEis-CVI-Einlasses auf der Dachplattform der
hochalpinen Forschungsstation Jungraujoch, sowie einer Zeichnung und Erkldrung
der einzelnen Komponenten zur Sammlung kleiner Eiskristalle [Mertes et al., (2007)].

107



Messungen

Dieser Anreicherungsfaktor lag bei der mit FINCH gemachten Messung am 8.3.07 bei
5.5.

In Abbildung 5.21 ist der Verlauf der IN-Anzahlkonzentration Ny zu sehen. Von 15:50-
16:25 Uhr wurde am Eis-CVI gemessen. AnschlieBend wurde die Messung wieder auf
den Totalen Einlass umgeschaltet. Die Lufttemperatur lag bei —12 °C. Man erkennt, dass
bei Sittigungsverhiltnissen mit Bezug auf Eis um 1.35 am Eis-CVI Ny zwischen 1.5
und 12 1™ liegt. Die Mischtemperatur lag bei etwa —17.5 °C. Nach dem Umschalten auf
den Totalen Einlass geht Ny auf 0 - 2.5 1" zuriick. Beriicksichtigt man den
Anreicherungsfaktor von 5.5 am Eis-CVI, so zeigt sich eine sehr gute Ubereinstimmung
der IN-Anzahlkonzentration an beiden Einldssen.

Parallel zu den FINCH Messungen wurde mit einem CPC die Anzahlkonzentration der
Residuen der 5 - 20 um groBen FEiskristalle bestimmt. Die Anzahlkonzentration ist in
Abbildung 5.22 iiber die Zeit zum einen ohne den Anreicherungsfaktor (schwarze Linie,
korrigierte atmosphérische Werte), zum anderen mit Anreicherungsfaktor (rote Linie)
dargestellt. Die Messung endete um 16:25 Uhr. Zu diesem Zeitpunkt wurde der Einlass
von FINCH auf den Totalen Einlass umgeschaltet.

20 - 1.5
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Messung am Eis-CVI

= | 2
£ 15 4 - 1.4

5 2
.0 K%
B =
5 £
N 10 A r13 o
c >
©] (2]
= 2
<

3
< 5 F1.2 @
2 %)

RPILREY

o —/m7—F = F——— 1.1
15:50:00 16:00:00 16:10:00 16:20:00 16:30:00 16:40:00 16:50:00

Tageszeit [MEZ]
Abbildung 5.21: Messung der IN-Anzahlkonzentration in I”' mit FINCH am 8.3.07
bei fast konstantem Sdttigungsverhdltnis in Bezug auf Eis (blaue Linie) und einer
konstanten Temperatur von —17.5 °C am Eis-CVI. Um 16:25 Uhr wurde wieder auf
den Totalen Einlass umgeschaltet.
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Abbildung 5.22: Messung der Anzahlkonzentration der Eiskristallresiduen in I”' mit
einem CPC. In rot sind die unkorrigierte Werte der Anzahlkonzentration und in

schwarz, die um den Anreicherungsfaktor korrigierten Daten (atmosphdrische Werte)
gezeigt [Mertes, IfT Leipzig, (2007)]"°.

Vergleicht man die Anzahlkonzentrationen bis 16:25 Uhr des CPC (rote Linie) und Ny
von FINCH (Abbildung 5.17), so sieht man, dass diese sich bis zu einem Faktor 1000
unterscheiden. Die gemessenen Anzahlkonzentrationen der Eiskristallresiduen liegen
somit wesentlich iiber den gemessenen IN-Anzahlkonzentrationen.

Dies ldsst vermuten, dass durch den CPC Eisresiduen gemessen werden, die nicht im
Depositionsmode entstanden sind, sondern zunéchst als CCN fungiert haben und dann
zum FEiskristall gefroren sind oder durch scavenging und sekundire FEisbildung
entstanden sind.

Auch die von FINCH gemessenen CCN-Anzahlkonzentration mit Werten um
50 - 150 "' (Abbildung 5.23) konnen nur einen sehr geringen Teil der sehr hohen
Anzahlkonzentration der Residuen von Eiskristallen am Eis-CVI erkléren.

Bei der CCN Messungen von FINCH besteht jedoch die Mdoglichkeit, dass beim
Vorhandensein von Tropfen und FEiskristallen zwar alle IN zu detektierbaren
Eiskristallen anwachsen (Bergeron-Findeisen-Prozess), bei den Tropfen jedoch ein
Grofteil unter dem Limit des optischen Sensors liegt, und nicht als CCN gezihlt wird.

10 personliche Datenweitergabe
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Abbildung 5.23: Messung der CCN-Anzahlkonzentration in I”' mit FINCH am 8.3.07.
Um 16:25Uhr wurde wieder auf den Totalen Einlass umgeschaltet.

Weitere Probleme liegen bei der Bestimmung der Residuenkonzentration mit dem CPC,
da die Nachweisgrenze des CPC bei einem Durchmesser von 7 nm liegt. Zwar ist der
Eis-CVI so aufgebaut, dass lediglich Residuen von Eiskristallen von 5 ym - 20 ym in
die eigentlichen Messgerite gelangen sollten, jedoch kann es z.B. bei der Abscheidung
der Tropfen auf einer kalten Impaktorplatte zur Splitterbildung kommen und diese so als
Eiskristalle durch den FEinlass gelangen. Wurde von einem dieser dann ein
Aerosolpartikel aufgenommen, so wird dieses félschlicherweise als Residuum eines
Eiskristalls gezihlt.

Des Weiteren konnen mit FINCH, wie bereits erwidhnt, nur IN im Depositionsmodes
gemessen werden. In der Wolke werden jedoch ebenfalls Eiskristalle aus den anderen
Modi bzw. durch sekunddre Eisbildung gebildet, so dass mit dem Eis-CVI Residuen
gemessen werden, die mit FINCH nicht nachweisbar sind.

Diese Messungen zeigen, dass hier noch ein grofer Bedarf an Vergleichmessungen
notwendig ist und auf eine exakte Unterscheidung von Eiskristall-, Residuen- und IN-
Anzahlkonzentrationen geachtet werden muss.

Die Messungen haben jedoch ebenfalls gezeigt, dass es mit FINCH moglich ist, bei
atmosphdrischen Bedingungen die IN bzw. CCN-Anzahlkonzentration zu messen, auch
wenn die auf dem Jungfraujoch durchgefiihrten Messungen bei sehr geringen CN, CCN,
bzw. IN-Anzahlkonzentrationen stattfanden.
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5.3. The International Workshop on Comparing Ice Nucleation
Measuring Systems (ICIS 2007)

Vom 10-28 September 2007 fand am Forschungszentrum Karlsruhe der internationale
Vergleichsworkshop fiir Eisnukleationsmessinstrumente an der AIDA'' (Aerosol-
Interaktion und Dynamik in der Atmosphire)-Kammer des Instituts fiir Meteorologie
und Klimaforschung statt. An dieser nahmen neben FINCH sechs weitere Eiskeimzihler
teil. Diese Eiskeimzihler arbeiten alle nach dem Prinzip der ,,Continuous Flow
Diffusion Chamber® CFDC. Fiir die statische Vakuumdiffusionskammer FRIDGE
(FRankfurt Ice-nuclei Deposition FreezinG Experiment) wurden Filtersammlungen
durchgefiihrt. In der Tabelle 4 sind die einzelnen Gerite sowie die entsprechenden
Institutionen aufgefiihrt.

Institution Gerit

CSU Fort Collins, CO, U.S.A. CSU CFDC-1H

ETH Zurich, Schweiz ZINC

MRI Tsukuba, Japan MRI CFDC

Uni Manchester, UK UMAN CFDC

UK Met Office, UK UKMET CFDC

Uni Toronto, Kanada UT INC

Uni Frankfurt, Deutschland Filtersammlung FRIDGE
Uni Frankfurt/Mainz, Deutschland FINCH

Tabelle 4: Auflistung teilnehmender Institutionen mit dem jeweiligen Instrument an
ICIS 2007.

Ziel des Vergleichworkshops war es, vergleichbare Daten fiir die verschiedenen
Eiskeimzahler zu erhalten. Hierzu wurden verschiedene Aerosole auf ihre
Aktivierbarkeit als IN untersucht. In der Tabelle 5 sind die verschiedenen Aerosole und
die Messzeitrdaume aufgelistet.

1 Neben der AIDA existiert eine weitere Anlage zur Simulation von Wolken in Leipzig. LACIS - Leipzig Aerosol
Cloud Interaction Simulator. Dabei handelt es sich um ein Rohr mit einer veridnderbaren Lénge von 0.5 m bis 10 m,
so dass Verweilzeiten der durchstromenden Luft von bis zu 60 Sekunden erreicht werden konnen, um Wachstums-,
Gefrier- oder Verdampfungsprozesse von Aerosolen und Tropfen zu studieren. Im Gegensatz zur Expansion in der
AIDA wird hier die Ubersittigung einer zunchst gesittigten Luft durch thermische Diffusion der gekiihlten Winde
erzeugt. Es kann bei Temperaturen bis —40 °C gearbeitet werden [Stratmann, (2004)].
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Aerosol Messzeitraum
ATD Arizona Test Dust 17.09.-19.9.
GfG Soot 20.9.
Israel Dust 24.9.
Sahara Dust 25.9.
Canarian Island Dust 26.9.
SNOWMAX 27.9.
Pseudosnowmax 28.9.

Tabelle 5: Messzeitrdiume der verschiedenen Aerosoltypen bei ICIS 2007.

Wie schon erwéhnt fand ICIS an der Wolkensimulationskammer AIDA statt. Diese ist
eine weltweit einmalige Versuchsanlage zur Untersuchung der Bildungsprozesse und
optischen Eigenschaften von Eis- und Mischwolken. In der bis zu —90 °C kiihlbaren
Kammer, die aus einem zylindrischen Aluminiumkammer mit 84 m’> Rauminhalt
besteht, lassen sich die bei der Entstehung natiirlicher unterkiihlten Wolken
herrschenden  Temperatur- und  Druckverhiltnisse  realistisch ~ nachbilden.
Sattigungsverhiltnisse in Bezug auf Eis bis zu 2 werden dynamisch erzeugt, indem der
Druck in der vorgekiihlten Kammer, dhnlich in einem rasch aufsteigenden Luftpaket in
der freien Atmosphére, durch starkes Pumpen kontinuierlich abgesenkt wird, wodurch
sich das Kammervolumen adiabatisch abkiihlt.

In einer zweiten kleineren Kammer (NAUA) von 3.7 m® wird zunichst Aerosol in einer
hohen Anzahlkonzentration und gewiinschten Grofenverteilung erzeugt. Ein Teil des
Aerosols wird anschlieBend in die AIDA geleitet.

Nach der Generierung des Aerosols in der NAUA-Kammer, war es moglich, an dieser
kontinuierlich zu messen. Die Messperioden an der AIDA waren auf die Zeiten vor und
nach dem Pumpen zur Simulation von Wolkenbildung beschrinkt. Tédglich wurden drei
Pumpexperimente mit einer Fiillung durchgefiihrt, so dass beim 2. bzw. 3. Pump-
experiment eine Reaktivierung des Aerosols untersucht wurde.

Mit FINCH wurde wie auch bei den Labormessungen die IN-Anzahlkonzentrationen der
verschiedenen Aerosoltypen bei unterschiedlichen Ubersittigungen und Temperaturen
in der AIDA gemessen.

Die Abbildung 5.24 zeigt einen typischen Messverlauf bei dem, bei einer konstanten
Temperatur, ein Sittigungsprofil gescannt wurde, sowie die dazugehorige IN-
Anzahlkonzentration in 1" fiir Arizona Test Dust Aerosol in der AIDA-Kammer. Man
erkennt, dass mit abnehmendem Sg;; bzw. Sy die IN-Anzahlkonzentration abnimmt und
unterhalb von Eissittigung die Werte nahe 017" liegen.

Fiir die IN-Anzahlkonzentration lédsst sich somit wiederum eine Aktivierungskurve als
Funktion des Sattigungsverhiltnisses und einer konstanten Temperatur erzeugen, wie in
Abbildung 5.25 zu sehen.

Im Folgenden werden die Messungen von Arizona Test Dust, GFG Ruf3, Sahara Dust
und Snowmax vorgestellt. Auf die Substanzen wird in den einzelnen Unterkapiteln
niher eingegangen.
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Messungen von Pseudosnowmax und Canarian Island Dust konnten auf Grund
technischer Probleme der Feuchteregelung und Feuchtemessung leider nicht
durchgefiihrt werden. Ebenso fiihrten die Probleme dazu, dass bei den iibrigen
Aerosoltypen die Messzeit sich stark verringerte und nur Messungen in einem sehr eng
begrenzten Temperaturbereich durchgefiihrt werden konnten.

Zur Zeit der Abgabe der Arbeit lagen noch keine Vergleichsdaten der anderen
Eiskeimzihler vor, so dass die gemessenen Resultate der Aktivierungstemperaturen und
-ibersdttigungen der unterschiedlichen Aerosole von FINCH mit Literaturwerten
verglichen werden.
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Abbildung 5.24: Temperatur in °C (schwarz), Sdttigungsverhdltnis Sy (blau) und Sg;
(rot), am oberen Rand der Wachstumskammer (oben) und IN-Anzahlkonzentrationen
pro Liter (schwarz, gleitender Mittelwert iiber 10 Sekunden) im Verlauf einer Messung
mit Arizona Test Dust Aerosol (ATD) mit einer Dauer von 180 Sekunden (unten).
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Abbildung 5.25: IN-Anzahlkonzentration in I als Funktion des Scittigungsverhiilmis
Skis, bei konstanter Temperatur (—18.5 °C) bei einer Messung mit Arizona Test Dust
Aerosol (ATD) mit Angabe des Fehlerbalken fiir das Scittigungsverhdltnis, sowie der
IN-Anzahlkonzentration.
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5.3.1. Arizona Test Dust ATD

Wie in Tabelle 5 aufgefiihrt, wurden die NAUA- und AIDA-Kammer in den ersten drei
Messtagen mit Arizona Test Dust (ATD) Aerosol betiillt.

Bei ATD handelt es sich um einen kommerziell verfiigbaren Teststaub der Firma
Powder Technologie Inc. (Minnesota, USA).

In Tabelle 6 ist die chemische Zusammensetzung von ATD gezeigt. Die Messung wurde
bei einer fritheren Messkampagne an der AIDA mit der Rontgen-Fluoreszenzanalyse
durchgefiihrt.

Sample Arizona Test Dust
Elemental composition of the bulk samples (weight percentages from XBEF analysis)
Al,O4 13.8

Cal0 4.3

Fe 4.0

E,O 3B

MzO 2.9

Na, 0 2.7

P:05 0.2

510, 574

TiO, 0.6

Maszs loss 10.3

Tabelle 6: Chemische Zusammensetzung in % von ATD. Gemessen mit der Rontgen-
Fluoreszenzanalyse [Mohler et al., (2006)].

Nach Herstellerangaben wird ATD erzeugt durch (1) Mahlen des gesammelten Sand aus
Arizona in einer Edelstahlrohrmiihle, (2) Trennung der feinen GroBenfraktion der
Partikel durch Aufschwemmen, (3) Trocknung des groben Material in einem Ofen,
(4) erneutes Mahlen und Trennung der trockenen Sammlung in vier bestimmte
GroBenklassen und (5) Mischung der vier gemahlenen Fraktionen, um eine gewiinschte
GroBenverteilung zu erhalten.

Fiir die Messung wurde ATD mit einem nominalen Partikeldurchmessergro3enbereich
von 0-3um benutzt.

In Abbildung 5.26 ist die IN-Anzahlkonzentration einer Messung an der AIDA-Kammer
vom 17.9. bei einer CN-Anzahlkonzentration von ~580 cm™ als Funktion von SEis
(oben) und Sw (unten) fiir zwei unterschiedliche Temperaturen dargestellt. Man erkennt
bei beiden Temperaturen, dass zuniichst die Ny bei Eissittigung um 0 1™ liegen und mit
ansteigender Ubersiittigung auf Sg;; = 1.12 bis auf 8 1! ansteigt. Das entspricht einem
Verhiltnis von Nin/Nen ~ 1.4-107. Ebenfalls ist zu erkennen, dass bei einer Temperatur
von —16.2 °C IN bereits bei geringeren Ubersittigungen als bei —15.0 °C aktiviert
werden.

Bei der in Abbildung 5.26 gezeigten Messung lag Sy im gesamten Zeitraum unter 1, so
dass nur Ubersittigung in Bezug auf Eis vorherrscht.
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Bei der Messung vom 18.9. (Abbildung 5.27) an der AIDA bei Ny = 280 cm™
hingegen wurde zusitzlich noch bei Wasseriibersdttigung gemessen. Man erkennt, wie
bei den Messungen vom Vortag einen leichten Anstieg der IN-Anzahlkonzentration um
Sgis = 1 auf etwa 10 17", Im Bereich Wassersittigung erkennt man einen starken Anstieg
bis auf 80 I"'. Auch hier ist wiederum bei geringeren Temperaturen eine Aktivierung bei
geringeren Ubersiittigungen zu sehen.

Auch bei einer weiteren Messung zu einem spdteren Zeitpunkt an der AIDA bei
Nen =200 cm™ am 18.9. (Abbildung 5.28) liegen die IN-Anzahlkonzentrationen wieder
fiir Sgis = 1.2 - 1.4 zwischen 40 1"" und 80 1" bei Temperaturen von —18 °C - —19 °C,
wobei wiederum bei geringeren Temperaturen Ny groBer ist.

Lediglich bei zwei Messungen bei Temperaturen von —18 °C und —18.4 °C sind bei
geringeren Ubersittigungen hohere IN-Anzahlkonzentrationen zu erkennen. Dies ist das
Resultat eines zu schnellen Scannens eines Ubersiittigungsbereiches. Auf Grund der sehr
geringen Anzahl an Eiskeimen und teilweise Auftreten in Clustern kann dies zu
Messfehlern fithren, da eine zu geringe Zeit zur Mittelung der Werte zur Verfiigung
steht.

Die Messungen zeigen, dass Arizona Test Dust bereits bei Temperaturen um —15 °C
und geringen Eisiibersittigungen als Eiskeim im Depositionsmode aktiv ist. Dies deckt
sich mit Messergebnissen von Megahed (2006) bei Pumpexperimenten an der AIDA.
Hier wurde eine Aktivierung von ATD als Eiskeim im Depositionsmode bei 5 %
Eistibersittigung und —15 °C beobachtet.

Bei geringeren Temperaturen und hoheren Ubersittigungen im Bereich um die
Wassersittigung, steigt bei den FINCH-Messungen die Aktivierbarkeit stark an.
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Abbildung 5.26: IN-Anzahlkonzentration in I”' fiir Arizona Test Dust ATD am 17.9 in
der AIDA als Funktion des Sdittigungsverhdiltnis in Bezug auf Eis (oben) und IN-
Anzahlkonzentration in I”' als Funktion des Scittigungsverhdlis in Bezug auf Wasser
(unten) bei Temperaturen von jeweils —15.0 °C in rot und —16.2 °C in schwarz.
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Abbildung 5.27: IN-Anzahlkonzentration in I fiir Arizona Test Dust ATD am 18.9.
an der AIDA als Funktion des Sdiittigungsverhdltnis in Bezug auf Eis (oben) und
IN-Anzahlkonzentration in I”' als Funktion des Séittigungsverhdlinis in Bezug auf
Wasser (unten) bei Temperaturen von jeweils —15.8 °C in blau, —17.3 °C in schwarz
und —18.1 °C in rot.
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Abbildung 5.28: Weitere Messungen der IN-Anzahlkonzentration in ' fiir Arizona
Test Dust ATD am 18.9. in der AIDA als Funktion des Sdittigungsverhdltnis in Bezug
auf FEis (oben) wund IN-Anzahlkonzentration in I”" als  Funktion des

Sdttigungsverhdiltnis in Bezug auf Wasser (unten) bei Temperaturen zwischen jeweils
—18 °C und —19 °C.
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5.3.2. GfG RuB

Am 20.9. wurde in der NAUA- und AIDA-Kammer Ruf3 mit einem GfG-Generator der
Firma Palas erzeugt. Der Aerosolgenerator generiert Partikelagglomerate aus reinem
Graphit. Die primdren Partikel haben einen Durchmesser von wenigen Nanometern.
Der mittlere Durchmesser der Agglomerate liegt zwischen 20 nm und 150 nm abhéngig
von den Betriebsbedingungen. Aus diesem Grund ist das Aerosol sehr dhnlich zu
natiirlichen RuBaerosolpartikeln aus Verbrennungsprozessen (z.B. Dieselru3). Die
Partikelanzahlkonzentration ist iiber einen weiten Bereich einstellbar [Palas, (2008)].
Die in der NAUA erzeugten CN-Anzahlkonzentrationen lagen zwischen 35000 cm™
und 40000 cm™. RuB gilt im Allgemeinen als sehr schlechter FEiskeim im
Depositionsmode iiber —25 °C und unterhalb von Wassersittigung [Dymarska, (2006);
Kanji und Abbatt, (2006)].

Aus diesem Grund wurde versucht mit FINCH bei der aktuell moglichen minimalen
Temperatur von —23 °C zu messen.

Durch ein Leck auf der Hochdruckseite von FINCH lag der minimal einzustellende
Probenfluss bei 4.5 I/min. Auf Grund der extrem trockenen Probenluft aus der NAUA
wurde eine Vorbefeuchtung der Probenluft nétig, da es sonst nicht moglich gewesen
wire Sittigung in Bezug auf Wasser bzw. Eis zu erreichen. Hierzu wurde die Luft durch
einen Glaskolben geleitet, dessen Winde mit angefeuchtetem Filterpapier ausgelegt
waren.

Die Messungen ergaben (Abbildung 5.29) bei Temperaturen von —22.5 °C bzw.
—22.8 °C und unterhalb von Wassersittigung sehr geringe IN-Anzahlkonzentrationen
von Niy < 10 1", Dies entspricht einem Verhiltnis von Njn/Neny ~ 2.8:1077, was eine um
einen Faktor 500 geringer Aktivierung der CN als IN im Vergleich zum ATD bedeutete.
Bei Wasseriibersiittigung ist ein Anstieg auf bis zu Niy = 20 1! zu erkennen. Eine
mogliche Erklidrung ist, dass ab diesen Wasseriibersittigungen eine Aktivierung im
Depositionsmode moglich ist oder es im Verlauf der Kammer zu Gefrieren von Tropfen
kommt (Kondensationsgefrieren), die dann als Fiskristalle detektiert werden. Das
Aktivierungsverhiltnis liegt jedoch mit Njn/Ney ~ 5.5-107 immer noch weit unter denen
fiir ATD bei gleichen Ubersittigungen.

Um zu unterscheiden, ob es sich bei den Eiskristallen um gefrorene Tropfen oder
Eiskristalle aus dem Depositionsmode handelt, wurde die prozentuale Héufigkeit der
detektierten Eiskristalle als Funktion des unkalibrierten optischen Durchmessers
(Wurzel der Streulichtintensitit I) fiir Rul und ATD fiir eine Messung bei nahezu
gleichen Ubersittigungen oberhalb von Wassersittigung dargestellt (Abbildung 5.30).
Da die Wurzel der Streulichtintensitét I proportional zum Durchmesser d ist [Bohren
und Huffmann, (1983)], entspricht Abbildung 5.30 einer Art GroBenverteilung.

Man erkennt fiir Ruf3 ein Maximum bei etwa 0.05 me, bei1 ATD ist ein Maximum bei
0.06 mV'"? zu erkennen, jedoch zeigt sich eine wesentlich breitere Verteilung hin zu
hoheren Intensititswerten.

Fiir die These, dass es sich bei Rufl um Eiskristalle handelt, die sich iiber einen Tropfen
gebildet haben sprechen zwei Argumente. Zum einen, dass sich bei Ruf} ein schirfer

3
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abgegrenzter Peak im Vergleich zum ATD ausbildet (Abbildung 5.30), was auf
sphirische Eiskristalle hindeutet. Wiirde es sich um asphérische Eiskristalle (z.B. aus
dem Depositionsmode) handeln, so wiirde die Orientierung wie sie den Laserstrahl im
optischen Sensor durchqueren einen Einfluss auf die Intensitit des Streulichtsignals
haben. Dies wiirde zu einer breiteren Verteilung, wie es beim ATD der Fall ist, fiihren.
Zum anderen sind die bei Ruf} gemessenen Streusignalintensititen kleiner, was auf einen
kleiner Durchmesser der Eiskristalle schlieen lédsst. So deutet dies ebenfalls darauf hin,
dass der RuB} zunichst als CCN aktiv war und Tropfen gebildet hat, diese jedoch
wesentlich langsamer anwachsen als aktivierte IN, die im Depositionsmode anwachsen,
da Sw bei gleicher Temperatur kleiner ist als Sg;. Im weiteren Verlauf der
Wachstumskammer kommt es dieser These folgend zum Gefrieren der Tropfen.

Ein Grund fiir das spitere Gefrieren kann hier jedoch nicht genannt werden.
Kontaktgefrieren von Tropfen untereinander sollte unter der Annahme, dass alle
Tropfen zu gleicher Grofe anwachsen auf Grund des laminaren Flusses entlang der
Wachstumskammer nach der eigentlichen Mischung auszuschlieen sein.

Es besteht jedoch die Moglichkeit, dass gebildete Tropfen auf Grund ihrer hoheren
Sedimentationsgeschwindigkeit mit nicht aktiviertem Ruf} kollidieren und es zum
Kontaktgefrieren kommt.

Zusammenfassend ldsst sich sagen, dass sich RuBl im Depositionsmode bei
Temperaturen iiber —23 °C und unterhalb von Wassersittigung sehr schlecht als Eiskeim
eignet. Somit belegen die Messungen die Beobachtungen von Dymarska et al. (2006)
und Kanji und Abbatt (2006). Des Weiteren ist ein Anstieg der
Eiskeimanzahlkonzentration oberhalb von Wassersittigung zu beobachten. Das
Aktivierungsverhiltnis Nin/Ney von RuB3 liegt jedoch weit unterhalb von ATD.
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Abbildung 5.29: IN-Anzahlkonzentration in I’ fiir GfG Ruff als Funktion des
Scittigungsverhdltis in Bezug auf Eis (oben) und IN-Anzahlkonzentration in 1™ als
Funktion des Sdttigungsverhdltnis in Bezug auf Wasser (unten) bei Temperaturen von
jeweils —22.5 °C in rot und —22.8 °C in schwarz.
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Abbildung 5.30: Hdufigkeitsverteilung der Eiskristalle (%) als Funktion Wurzel der
Intensitdt des Streusignals (mV) fiir Ruf3 (oben) und ATD (unten).
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5.3.3. Sahara Dust

Am 25.9. wurden mit FINCH Messungen von Sahara Dust sowohl an der AIDA als
auch an der NAUA durchgefiihrt.

Bei dem Sahara Dust handelt es sich um Staub aus der gleichen Region wie bei den
Messungen von Mohler et al. (2006), dessen chemische Analyse in Tabelle 7 gezeigt ist.
Hierbei sollte es sich um sehr dhnliche Stiube handeln. Zur Zeit der Abgabe der Arbeit
lageigl die chemischen Analysen zu dem bei ICIS 2007 verwendeten Staub noch nicht
vor .

Sample Saharan Dust

Key SD2

Elemental composition of the bulk samples (weight percentages trom XRF analysis)

Al,O4 8.5
CaO 22.9
FeO 4.7
K>,O 1.2
MgO 3.9
Na,O 0.9
P,05 0.2
S10, 26.8
Ti0, 0.8
Mass loss 30.1

Tabelle 7: Chemische Zusammensetzung von Sahara Dust aus der gleichen Region,

wie des bei ICIS verwendeten Staubs. Gemessen mit der Rontgen-Fluoreszenzanalyse
[Mohler et al., (2006)].

Die CN-Anzahlkonzentration betrug an der AIDA ~290 cm™ und an der NAUA
~3500 cm™.

Bei beiden Messungen in Abbildung 5.31 ist wiederum ein Anstieg der IN-
Anzahlkonzentration bei steigender Ubersittigung zu beobachten. Bei der Messung an
der NAUA (Abbildung 5.31 unten) ist jedoch eine hohere IN-Anzahlkonzentration bei
Sgis von 1.0 - 1.04 im Vergleich zu den Anzahlkonzentrationen fiir gleiche
Ubersittigungen und annihernd gleiche Temperaturen an der AIDA zu erkennen. Grund
hierfiir ist die hohere CN-Anzahlkonzentration an der NAUA. Betrachtet man jedoch
das Aktivierungsverhiltnis von Nn/Ney, so erhilt man bei Sg; = 1.035 an der AIDA
Nin/Nen ~5.8:-10"° bei einer Temperatur von —-17.9 °C und an der NAUA
Np/Nen ~4.5-107 bei —17.4 °C.

12 personlicher Kontakt mit O. Mohler vom Instituts fiir Meteorologie und Klimaforschung im FZ Karlsruhe
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Die Messungen zeigen eine gute Ubereinstimmung des Aktivierungsverhiltnisses fiir
das Aerosol aus AIDA und der NAUA, sowie den Beginn von Eiskeimaktivierung
bereits bei Eisiibersittigungen von 2 %.

Grund fiir den Vergleich zweier Messungen mit einem Temperaturunterschied von
0.5 °C ist, dass Messungen bei gleichem Sg;; und Temperatur nicht vorliegen.
Ergebnisse aus der Literatur von Kanji und Abbatt (2006) zeigen bei Temperaturen von
-10.16 °C, -25.16 °C und -40.16 °C und 4 % - 7 % Eisiibersittigung eine erste
Eiskeimaktivierung von Sahara Dust und stimmen somit mit den FINCH - Messungen
unter Beriicksichtigung des Messfehlers sehr gut iiberein.

Messungen von Field et al. (2006) zeigen ebenfalls eine Aktivierung von Sahara Dust
bei —19.7 °C und 3 % Eisiibersittigung.
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Abbildung 5.31: IN-Anzahlkonzentration in "' fiir Sahara Dust als Funktion des
Sdittigungsverhidiltnis in Bezug auf Eis in der NAUA (oben) und in der AIDA (unten) bei
unterschiedlichen Temperaturen.
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5.3.4. SNOWMAX

Bei SNOWMAX handelt es sich um industriell hergestellte abgetotete Bakterien
(Pseudomonas syringae), die bei der kiinstlichen Beschneiung von Pisten mit
Schneekanonen zum Einsatz kommen. Es handelt sich somit um ein Protein. Hierbei
fungieren die Bakterien als Eiskeim und sorgen damit fiir ein Gefrieren der
Wassertropfen bei hoheren Temperaturen, die mit hohem Druck durch die
Schneekanone fein vernebelt werden.

Abbildung 5.32 und Abbildung 5.33 zeigen die Messung mit FINCH an der NAUA bei
CN-Anzahlkonzentrationen von 1100 cm™. Fiir die Temperaturen von —12.4 °C und
—12.8 °C liegen keine Messergebnisse fiir Sg;s< 1.4 vor.

Man erkennt im Vergleich zu den anderen Aerosolen bereits einen starken Anstieg der
IN-Anzahlkonzentrationen bei hoheren Temperaturen von —10.9 °C und weit unterhalb
von Wassersittigung.

SNOWMAX ist somit im Vergleich mit den anderen Aerosoltypen bereits bei htheren
Temperaturen sehr gut als Eiskeim im Depositionsmode aktiv.
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Abbildung 5.32: IN-Anzahlkonzentration in I”" fiir SNOWMAX als Funktion des
Sdittigungsverhdiltnis in Bezug auf Eis bei unterschiedlichen Temperaturen.
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Abbildung 5.33: IN-Anzahlkonzentration in I”" fiir SNOWMAX als Funktion des
Scittigungsverhdiltnis in Bezug auf Wasser bei unterschiedlichen Temperaturen.
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5.3.5. Vergleich der normierten Aktivierungskurven Nj/Ncn
der verschiedenen Aerosoltypen

Um einen Vergleich des Aktivierungsverhaltens der unterschiedlichen Aerosoltypen zu
erhalten wurden in Abbildung 5.34 jeweils eine normierte Aktivierungskurve Nin/Nen
aus den vorangegangenen Messergebnissen als Funktion von Sg; fiir ATD, Ruf}, Sahara
Dust und Snowmax fiir eine Temperatur aufgetragen. So ist RuB3 im Vergleich mit den
andern Aerosoltypen trotz einer Temperatur von —22.5 °C am schlechtesten als IN im
Depositionsmode geeignet. Auch der zuvor beobachtete Anstieg beim Erreichen von
Wassersittigung féllt im Vergleich mit den auf die CN-Anzahlkonzentration normierten
Werten fiir ATD, Sahara Dust und Snowmax sehr gering aus. Man erkennt, dass Sahara
Dust und ATD einen vergleichbaren Anstieg mit zunehmender Eisiibersittigung
aufweisen, jedoch hier bei etwas unterschiedlichen Temperaturen.

Snowmax erweist sich bei den Messungen als bester Eiskeim im Depositionsmode. Wie
in der Abbildung 5.34 zu erkennen steigt hier das Aktivierungsverhéltnis schon bei einer
Eisiibersittigung von 5 % fast auf den Maximalwert an.

1e-2
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> —— RuB, bei -22.5°C
= 183811 —a— sahara Dust, bei -17.9°C
= —&— Snowmax, bei -11.2°C
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n 1e-4
£
Exs
5 1e-5 +
>
w0
2
> 1e-6
9
=
;E“ 1e-7
1e-8 T T T T T T T

0.8 09 1.0 1.1 1.2 1.3 1.4 1.5 1.6
Sattigungsverhaltnis, S

Abbildung 5.34: Normierte Aktivierungskurven Njn/Ncy in logarithmischer Skala als
Funktion von Sg; fiir verschiedene Testaerosoltypen bei einer Temperatur.
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5.3.6. Atmospharische Vergleichsmessung mit FRIDGE

Um einen ersten Vergleich der gemessenen IN-Anzahlkonzentrationen von FRIDGE
und FINCH bei atmosphérischen relevanten Bedingungen zu bekommen, wurde am
11.3.2008 eine AuBenluftmessung im Labor des Instituts fiir Atmosphédre und Umwelt
durchgefiihrt. Hierzu wurde die atmosphirische Luft durch eine Offnung in der Wand
mit einem Schlauch angesaugt.

Uber eine Y-Verbindung wurden der Fluss aufgeteilt und die Luft von FINCH und
FRIDGE parallel gemessen.

Fir die Sammlung des Aerosols fiir die Messungen mit FRIDGE wurden
monokristalline Siliziumpléttchen mit einen Durchmesser von 47 mm verwendet. Auf
diesen wird das Aerosol mit Hilfe von elektrostatischer Abscheidung gesammelt.

Diese Methode wurde neu entwickelt, da bei der alten Methode, der Sammlung des
Aerosols auf Filtern (Kapitel 5.1), der Filter vor der Messung in FRIDGE auf der
Unterseite mit Vaseline getrinkt werden musste, um einen besseren thermischen
Kontakt zum gekiihlten Filtertisch zu erlangen. Hierbei wurden die IN teilweise mit
Vaseline bedeckt, was sie als IN inaktiv machte.

Messungen haben gezeigt, dass die Sammelmethode mit den Siliziumplédttchen um einen
Faktor 45 hohere IN-Anzahlkonzentrationen liefert, als die Messungen mit den Filtern.
In Abbildung 5.35 ist die gemessene Temperatur und das Sattigungsverhiltnis Sg; fiir
die Messung von FINCH zwischen 9:48-10:18 Uhr gezeigt. Bei der Messung wurde bei
sinkender Temperatur, Sg;; sehr schnell in einem Bereich zwischen 1.0 und 1.3
abgefahren.

In Abbildung 5.36 ist die dazu gemessene IN-Anzahlkonzentration als gleitender
Mittelwert iiber 20 Sekunden fiir diese Zeit aufgetragen. Man erkennt deutlich einen
Anstieg von Ny auf bis zu Werte von Ny = 30 1! bei hoherem Sgis und eine Abnahme
bei geringerem Sg;, auf Nyy=017".

Vergleicht man nun die in Abbildung 5.37 gezeigten Messungen von FINCH und
FRIDGE, so erkennt man zwar keine Ubereinstimmung der Werte, jedoch liegen sie
sehr nah beieinander bei einer Aktivierungstemperatur bei FRIDGE von T = —-14 °C und
bei FINCH von T = -14.2 °C. Bei Temperaturen um T = —13 °C liegen die Werte bei
FRIDGE etwas hoher. Hierbei muss jedoch angemerkt werden, dass es sich bei
FRIDGE um eine Mittelung der IN-Anzahlkonzentration iiber einen Zeitraum von
15 Minuten handelt, was der Sammelzeit auf den Siliziumplittchen entspricht. Somit ist
es mit dieser Methode nicht moglich wie mit FINCH zeitlich hoch aufgeloste Verlaufe
der IN-Anzahlkonzentration zu messen.

Ebenso kann mit FRIDGE nicht oberhalb von Wassersittigungen gemessen werden, da
sich in diesem Fall Wasserdampf auf dem Siliziumplittchen niederschligt und zu einer
Vereisung fiihrt. Aus diesem Grund ist es nicht moglich bei hoheren Sg;; zu messen als
in Abbildung 5.37 gezeigt.

Die Messungen zeigen, dass beide Gerite in der gleichen Grofenordnung messen, wenn
bei FRIDGE die Sammlung mit den Siliziumplittchen verwendet wird. Um einen
exakteren Vergleich zwischen den beiden Gerdten zu erhalten miisste iiber einen
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gleichen Zeitraum der Sammlung mit FRIDGE, FINCH bei einer konstanten

Temperatur und Séttigungsverhiltnis Sg;; messen.
Dies war leider auf Grund des Transports von FINCH zu Messungen in den USA nicht
mehr moglich. Zuvor stand leider die neue Sammelmethode mit den Siliziumpléttchen

noch nicht zur Verfiigung.

-11 1.4
—— Temperatur

- SEis

Temperatur in °C
Séattigungsverhaltnis, S¢,

""""" 71+ 0.9
09:48:00 09:58:00 10:08:00 10:18:00
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Abbildung 5.35: Gemessene Temperatur (schwarz) und Sdttigungsverhdltnis, Sg;
(blau) wihrend einer Atmosphdrenluftmessung der IN-Anzahlkonzentration am Institut
fiir Atmosphdire und Umwelt in Franfurt am 11.3.2008 von 9:48-10:19 Uhr.
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Abbildung 5.36: Gemessene IN-Anzahlkonzentration (gleitender Mittelwert iiber
20 Sekunden) von Atmosphdrenluft am 11.3.2008 von 9:48-10:19 Uhr am Institut fiir
Atmosphdre und Umwelt in Frankfurt.
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Abbildung 5.37: Vergleichsmessungen der IN-Anzahlkonzentration N;y von FINCH
und FRIDGE von Atmosphdrenluft am 11.3.2008 von 9:48-10:19 Uhr am Institut fiir
Atmosphdre und Umwelt in Frankfurt bei unterschiedlichen Temperaturen, in

Abhdingigkeit von Sg; .
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6. Zusammenfassung

Im Rahmen der hier vorliegenden Arbeit wurde ein neuer Eiskeimzédhler FINCH (Fast
Ice Nucleus CHamber) fiir den Mode des Depositionsgefrieren entwickelt.

Zunichst wurde die Entwicklung eines Diiseneiskeimzéhlers angestrebt, bei dem durch
eine kontinuierliche Expansion eine Temperaturabnahme erreicht werden sollte. Bei
einer zuvor gesittigten Probenluft fiihrt dies zu einer Ubersittigung. Eiskeime sollten so
zu Eiskristallen anwachsen und anschliefend in einem optischen Sensor detektiert
werden. Resultate fiir die Bedingungen in verschiedenen Diisen mit der
Stromungssoftware FLUENT zeigten, dass in einer Diise keine konstanten Bedingungen
von Temperatur und Ubersittigung iiber eine ausreichend lange Zeit erzielt werden
konnen, um FEiskeime zu Eiskristallen zu einem detektierbaren Durchmesser > 3 um
anwachsen zu lassen.

Aus diesem Grund wurde die Entwicklung eines Eiskeimzihlers mit dem Prinzip der
Mischung (FINCH) vorangetrieben. 3D-FLUENT-Modellierungen bestidtigen, dass
durch die Mischung unterschiedlicher Luftstrome nahezu konstante Ubersittigungen in
Bezug auf Eis bzw. Wasser und Temperaturen unter dem Gefrierpunkt iiber mehrere
Sekunden erzeugt werden konnen. Eiskeime IN und Wolkenkondensationskeime CCN
werden aktiviert, was zu einem Anwachsen zu Eiskristallen und Tropfen mit einem
Durchmesser > 3 um fiihrt. Ebenso ergab sich eine 100 % Transmission fiir Partikel mit
einem Durchmesser von 0.1 um bis 10 um entlang der Kammer fiir alle gerechneten
Partikeltrajektorien.

Durch automatische Anderung der relativen Feuchte des warmen Flusses ist es moglich
IN-Aktivierungsspektren in weniger als 10 Minuten bei konstanter Temperatur bis
—23 °C und verschiedenen Sittigungsverhiltnissen in Bezug auf Eis von 0.9 - 1.7 zu
messen. Neben der Moglichkeit der schnellen Anderung des Sittigungsverhiltnisses ist
der relativ hohe Probenfluss von 1 - 10 I/min im Vergleich zu anderen Eiskeimzéhlern
mit etwa 0.9 l/min der Grund fiir die Bezeichnung von FINCH als schnellen
Eiskeimzihler. Dies fiihrt zu einer verbesserten Zihlstatistik und somit zu einen héheren
zeitlichen Auflosung.

In einem ebenfalls neu entwickelten optischen Sensor kann durch Messung des
Polarisationsverhéltnisses P44/Py; des zuriickgestreuten Laserlichts von Tropfen und
Eiskristallen mit einem Durchmesser > 4 um zwischen den verschiedenen
Aggregatzustinden unterschieden werden. Hierbei handelt es sich jeweils um eine
Einzelpartikelmessung.

Dies ist wiederum ein Vorteil im Vergleich zu Detektionsmethoden anderer
Eiskeimzdhler, bei denen zur Zeit operationell lediglich iiber die Grofle zwischen
Eiskristallen und Tropfen unterschieden wird.

Um die Verweilzeit und damit die zeitliche Auflosung des Detektorsignals fiir die
Eiskristalle und Tropfen bei FINCH zu erhohen wurde ein virtueller Impaktor
entwickelt in dem die Eiskristall- und Tropfenanzahl aufkonzentriert und somit fiir eine
geringere  Flussgeschwindigkeit durch den optischen Sensor sorgt. Die
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Transmissionseffizienz wurde mit Hilfe von FLUENT-Modellierungen bestimmt und
liegt bei Partikeldurchmessern > 3 um bei 1 fiir alle berechneten Partikel.

Mit dem neu entwickelten Aufbau von FINCH wurden Laborexperimente zur
Aktivierungstemperatur und -iibersittigung fiir Silberjodid- und Kaolinitaerosol
durchgefiihrt. Die Ergebnisse zeigen eine gute Ubereinstimmung mit Daten von Schaller
und Fukuta (1979) und dem ESEM, wie auch mit Messungen mit der statischen
Diffusionskammer FRIDGE, sowohl in der Aktivierungstemperatur und
-sittigungsverhiltnis  fiir  Silberjodid und Kaolinit, als auch fiir die IN-
Anzahlkonzentration bei atmosphirischen Messungen.

Im Rahmen der Arbeit wurde an zwei Messkampagnen CLACE 6 und ICIS 2007
teilgenommen.

CLACE 6 fand auf dem Jungfraujoch in der Schweiz kurz nach Fertigstellung von
FINCH statt. Trotz sehr geringer Aerosolanzahlkonzentrationen (unter 1000 cm™)
konnten IN-Anzahlkonzentrationen von 0 1™ bis 4 "' gemessen werden.

Beim Aufsteigen einer Wolke aus dem Tal konnte nach anfidnglicher Zunahme von Ny
vor Eintreffen der Wolke, eine Abnahme nach Erreichen der Wolke von Ny bei
konstanten ~Aktivierungsbedingungen gemessen werden. Dies deutet auf eine
Aktivierung der Eiskeime in der Wolke hin, was zum Anwachsen zu FEiskristallen fiihrt,
diese daraufhin aussedimentieren oder nicht mehr in die Einlédsse gelangen.

Eine Vergleichsmessung am Eis-CVI-Inlet zeigte bis zu einem Faktor 1000 hohere
Eiskristallresiduenanzahlkonzentrationen als Njpy. Dies konnte ein Hinweis auf eine
bessere Aktivierung der IN in Mischwolken in anderen Gefriermoden sein, als den im
FINCH gemessenen Depositionsmode. Um eine gesicherte Aussage treffen zu konnen
wiren weitere Messungen am Eis-CVI wiinschenswert.

Messungen bei ICIS 2007 an der AIDA-Kammer ergaben fiir Messungen von Arizona
Test Dust, GfFG RuB, Sahara Dust und Snowmax eine gute Ubereinstimmung der
Aktivierungstemperatur und -iibersittigungen mit anderen Autoren.

So zeigte sich, dass GfG Ruf} im Vergleich zu den anderen Aerosolen sehr schlecht als
Eiskeim im Depositionsmode geeignet ist.

Snowmax hingegen ist bereits bei Temperaturen um —10 °C und 2 % Eisiiberséttigung
als Eiskeim aktiv.

Daten anderer, an dem Vergleichworkshop teilnehmender, Eiskeimzédhler waren zum
Zeitpunkt der Abgabe der Arbeit noch nicht verfiigbar.

Atmosphirische Vergleichsmessungen in Frankfurt mit FRIDGE zeigen Resultat der
IN-Anzahlkonzentration in der gleichen GroBenordnung. Diese lagen je nach
Aktivierungstemperaturen und -iibersittigungen bei bis zu Ny = 20 1. Bei FRIDGE
wurde das Aerosol mit einer neu entwickelten elektrostatischen Abscheidung auf
Silikonplittchen gesammelt und anschlieBend Ny gemessen.
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Fazit

Mit FINCH steht ein neuer FEiskeimzdhler mit dem Prinzip der Mischung zur
Aktivierung und Messung von FEiskeimanzahlkonzentrationen zur Verfiigung. Auf
Grund des hohen Probenfluss und der Moglichkeit der schnellen Anderung der
Ubersittigung erlaubt dieser eine schnelle Aufnahme von Aktivierungskurven und ist
somit besonders auf den Hinblick auf Flugzeugmessungen eine Verbesserung zu den
bisher gingigen CFDCs.

Ausblick

Durch eine stirkere Kiihlung der Wand der Wachstumskammer ldsst sich eine
Erniedrigung der aktuellen minimalen Aktivierungstemperatur von —23 °C auf -38 °C
erzielen. Somit wire der gesamten Temperaturbereich der Eiskeimaktivierung bis hin
zum homogenen Gefrieren abdeckt.

Sowohl fiir den virtuellen Impaktor, als auch fiir den optischen Sensor muss eine
genauere experimentelle Kalibrierung der Transmissionseffizienz bzw. der 50 %
Abscheidungsgrenze durchgefiihrt werden.

Durch eine Verkiirzung der Wachstumskammer sowie einer besseren Anordnung der
Elektronik zur Steuerung von FINCH und einer Direktkiihlung mit Kompressoren
anstatt Kryostaten und Durchlaufkiihlern wére ein kleinerer, sowie leichterer Aufbau
realisierbar. Diese Entwicklung wird im Rahmen des Schwerpunktsprogramm HALO
(SPP1294) (Bundke, Bingemer, Jaenicke) der Deutschen Forschungsgemeinschaft
gefordert.

Besonders die groflen Unterschiede zwischen Eiskristallresiduenanzahlkonzentration
und Ny bei den Messungen am Eis-CVI-Inlet auf dem Jungfraujoch zeigen die
Notwendigkeit weiterer Vergleichsmessungen.

Ebenso wiren weitere Atmosphidrenmessungen der IN-Anzahlkonzentration auch im
Vergleich zu FRIDGE bei unterschiedlichen meteorologischen Bedingungen z.B. auf

dem Taunusobservatorium der Universitit Frankfurt von gro3em Interesse.

SchlieBlich ist die Datenanalyse mit den Vergleichsdaten der anderen Eiskeimzihler bei
ICIS 2007, besonders fiir die IN-Anzahlkonzentrationen, zu vervollstindigen.
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A.1 Berechnung des Fehlers bei der Messung des

Sattigungsverhaltnisses

Der Messfehler fiir die Bestimmung des Sittigungsverhiltnisses ldsst sich iiber die
Gaul3’sche Fehlerfortpflanzung

2 2 2
Ayt [ Doax, |+ Yoax, |+ ax, Al-1
ox, ox, 0x,

ermitteln. Mit x,, X,, X3 den abhédngigen Variablen von y.

So ergibt sich nach Formel 4.11 folgende Fehlerformel fiir das Séttigungsverhéiltnis:
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A.2 Berechnung der Diffusionsverlustrate in Aerosolleitungen

Die folgenden Gleichungen zur Berechnung der Diffusionsverluste stammen aus
Willecke und Baron (1993) und Hinds (1999) und gelten fiir laminare FluBbedingungen.
Der partikelgroBenabhingige Anteil der Aerosolpartikel, die eine zylindrische
Rohrleitung passieren, ist abhingig von der Funktion des dimensionslosen
Depositionsparameter pip.

Up = Q A2-1
(Willeke und Baron (1993))
mit:
D = Partikeldiffusionskoeffizient in m* s™'
L = Lénge der Rohrleitung in m
Q = Volumenstrom durch die Rohrleitung in m’s™'
p=" T Ce A22
3n-v-d
mit
d= Partikeldurchmesser in m
k= Boltzmannkonstante in J K™
Tas = Absoluttemperatur des Gases in K
V= Viskositit des Gases, in diesem Fall Luft, in Pa s
Cc=  Cunninghamsche Gleitkorrektur
und mit der Cunninghamschen Gleitkorrektur:
C. = 1+%{1.14z+ 0.558- exp(%ﬂ A2-3

[Hinds, (1999)]

mit der mittleren freien Weglinge A~ in m:
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Sk A2-4

PR S
V2 .m-p-d?

[Hinds, (1999)]

mit:
d, = der Kollisionsdurchmesser in m, fiir Luft: d, = 3,7 - 107" m (Hinds, 1999)
p= Luftdruck in Pa

In Willecke und Baron (1993) erfolgt die Parametrisierung der Funktion zur
Bestimmung des Anteils P der Partikel, die ein Rohrleitung passieren (der Quotient
aus der Anzahl der passierenden Partikel und der Anzahl der urspriinglichen Partikel),
fiir den laminaren Stromungsfall fiir Werte von pp > 0,02 und fiir pp < 0,02.

P =0.81905 - exp(—3.6568 - i, )+ 0.09753 - exp(—22.305 - u , )+ 0.0325 - exp(~ 56.961 -, )
+0.81905 - exp(—3.6568 -1, ) +0.01544 - exp(—107.62 -p )

A2-5

fiir up >0.02 [Willeke und Baron (1993)]
P=1.0-2.5638-pu,>* +12-u, +0.1767 -p,*"”° A2-6

fiir up < 0.02 [Willeke und Baron (1993)]
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A.3 Fehlerabschatzung der Messungen

Um eine Fehlerabschitzung bei der Messung der IN-Anzahlkonzentration zu erhalten,
wurde bei einer konstanten CN-Anzahlkonzentration die IN-Anzahlkonzentration bei
nahezu konstanten Temperaturen und konstanten Sittigungsverhiltnissen Sg; fiir
Arizona Test Dust ATD in der AIDA (siehe auch 5.4) gemessen.

Mogliche Fehler bei der Bestimmung der Anzahlkonzentration kénnen sich durch
Abweichungen der Aerosolflussrate, nicht ganz auszuschlieBende Aerosolverluste im
Einlassbereich der Kammer, entlang der Kammer und im virtuellen Impaktor ergeben.
Des Weiteren ist nicht auszuschlieBen, dass die IN nicht homogen verteilt in der AIDA
vorkommen und es so zu natiirlichen Schwankungen der IN-Anzahlkonzentration
kommt.

Ebenso besteht die Moglichkeit bei sehr geringen FEisiibersittigungen, dass die Eiskeime
entlang der Kammer nicht bis zu Eiskristallen von detektierbarer Grofle heranwachsen
und so vom Detektor nicht erfasst und gezihlt werden.

Die Abbildung 6.0.1 zeigt eine Messung der IN-Anzahlkonzentration (unten) bei nahezu
konstanten Werten fiir Sg;; = 1.4 und T = —22 °C (oben). Trotz der nahezu konstanten
Bedingungen ist eine starke Schwankung der IN-Anzahlkonzentration im gleitenden
Mittelwert iiber 20 Sekunden zu erkennen. Auch die mittleren IN Minutenwerte zeigen
eine Schwankung im Bereich von 10 - 3017

Die zweite Messung (Abbildung 6.0.2) wurde bei geringeren Sgi = 1.05 und
T = —18.5 °C durchgefiihrt.

Auch hier ist im gleitenden Mittel und in den mittleren Minutenwerten wiederum eine
starke Schwankung zu erkennen.

Fiir die Standardabweichung s des gleitenden Mittelwerts der ersten Messung ergibt sich
s =9.74 1" und fiir die zweite Messung s = 7.3517".

Der Mittelwert IN,, fiir den gleitenden Mittelwert ergibt fiir die erste Messung
INy = 18.86 ™" und fiir die zweite Messung INy; = 8.03 1.

Fir die jeweils 5 Werte der gemittelten Minutenwerte ergibt sich die
Standardabweichung s = 7.34 1" fiir die erste Messung und s = 5.2 ' fiir die zweite
Messung.

Die Standardabweichungen sind als Fehlerbalken in den Messungen angegeben.

Werden nun die Werte die Standardabweichung und der Mittelwert fiir den gleitenden
Mittelwert gegeneinander aufgetragen, so erhilt man fiir die Standardabweichung die in
Abbildung 6.0.3 gezeigt lineare Regression in rot mit folgender Gleichung:

y =35.5755+0.2208x . A3-1

Fiir die Minutenmittelwerte ergibt sich folgende Gleichung:

y=3.61116+0.197618x A3-2
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Abbildung 6.0.1: Temperatur in °C (schwarz), Sdttigungsverhdltnis in Bezug auf Eis
(rot), am oberen Rand der Wachstumskammer (oben) und IN-Anzahlkonzentrationen
pro Liter (blau, (iiber eine Minute gemittelt) und rot, gleitender Mittelwert iiber
20 Sekunden im  Verlauf einer Messung mit ATD bei konstanter
Aerosolanzahlkonzentration mit einer Dauer von 300 Sekunden.
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Abbildung 6.0.2: Temperatur in °C (schwarz), Sdttigungsverhdltnis in Bezug auf Eis
(rot), am oberen Rand der Wachstumskammer (oben) und IN-Anzahlkonzentrationen
pro Liter (blau, (iiber eine Minute gemittelt) und rot, gleitender Mittelwert iiber
20 Sekunden im  Verlauf einer Messung mit ATD bei konstanter
Aerosolanzahlkonzentration mit einer Dauer von 300 Sekunden.
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gleitenden Mittelwert mit der Gleichung y=5.5755-0.2208x und in blau fiir den

Minutenmittelwert mit der Gleichung y =3.61116-0.197618x gezeigt.
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B.1 Abbildungsverzeichnis

Nummer Seite
Abbildung 1.1: Globaler mittlerer Strahlungsantrieb (RF) in W/m’ fiir 2005 (beste
Abschdtzung und 5-95% Unsicherheitsbereich) in Bezug auf das Jahr 1750 fiir
CO,, CH4 N,O und andere wichtige Faktoren und Mechanismen, zusammen mit
der typischen rdumliche Ausdehnung und der geschdtzten Giite des
wissenschaftlichen Verstindnisses (LOSU) [IPCC, (2007)]. c....oooueeeeeveeencuennnnns 4
Abbildung 2.1: Die vier moglichen Modi zur Aktivierung eines Eiskeimes zum
Anwachsen zum Eiskristall, bei unterschiedlichen Temperaturen T und
Scittigungsverhidiltnissen Sg;; und Sy. Die Temperaturen T, geben jeweils die
Temperatur an, bei der das Tropfenwachstum stattfand. [Vali, (2004)] .............. 7
Abbildung 2.2: Verschiedene Gefrierregime fiir homogenes Gefrieren und heterogene
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B.3 Abkirzungen und Symbole

Lateinische Symbole

verwendete
Symbole  Einheit Bedeutung
A Konstante
A* Konstante
a m/s Schallgeschwindigkeit
B Konstante
B; kgm™ Bildungsrate
b Konstante fiir eine bestimmte Luftmasse
C Konstante fiir eine bestimmte Luftmasse
Cc Cunninghamsche Gleitkorrektur
Cp Jkg' K™ spezifische Wirmekapazitiit
d um Durchmesser
D m’s™ Diffusionskoeffizient
Dy um Anfangsdurchmesser der Aerosolpartikel
Dg; um Durchmesser der Eiskristalle
D; cm’ s Diffusionsstrom
D, cm’s™! Diffusionskoeffizient
dy m Kollisionsdurchmesser
F m’ vom Streulicht bestrahlte Fliche
h J Enthalpie
I V~Wm™ Streulichtintensitét
Iy W m™ Intensitit des einfallenden Strahls
Ji kg m~2s”  Diffusionsfluss
K, Js™! Wirmeleitfahigkeit von Luft
k JK™ Boltzmannkonstante
L m Rohrldange
L Jg! Latente Wirme fiir Sublimation
m kg Masse
M Machgeschwindigkeit M~ 333 ms™
M,, kg mol™ Molekulargewicht von Wasser
Ncen cm™ Anzahlkonzentration der Wolkenkondensationskeime
Nen cm™ Anzahlkonzentration der Kondensationskeime
Nin ! Anzahlkonzentration der Eiskeime
P Anteil der Partikel
P4/P; Polarisationsverhiltins
p hPa Druck
Pa hPa der Druck am Auslass des Druckbehilters
PE hPa Eisdampfpartialdruck
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verwendete
Symbole  Einheit Bedeutung
pi hPa der Druck im inneren eines Druckbehilters
P™m hPa Mischungsdampfdruck
Psat.Eis hPa Sattigungsdampfdruck in Bezug auf Eis
Psat,w hPa Sattigungsdampfdruck in Bezug auf Wasser
Pw hPa Wasserdampfpartialdruck
Ap hPa Druckabfall
Q, Streukoeffizient
Q m’ s Volumenstrom durch die Rohrleitung
r um Radius der Partikel
R Jmol™ K™ der universalen Gaskonstante fiir Luft
R; kg m” Nettoproduktionsrate der Spezies i
Re Reynoldszahl
RF W m™ Strahlungsantrieb (Radiative Forcing)
Sw Sattigungsverhiltnis in Bezug auf Wasser
Skis Siattigungsverhiltnis in Bezug auf Eis
Svi Y% relative Feuchte
S; Ubersittigung in Bezug auf eine Eisoberfliche, (S=Sgi—1)
Ty K Temperatur vor der Expansion
T, K Temperatur nach der Expansion
T, °C angenommene Temperatur
Tabs K Absoluttemperatur des Gases
Tact °C Aktivierungstemperatur des Tropfenwachstums
Ty °C Mischtemperatur
T, °C Taupunktssensortemperatur
Tp, °C Pt-1000- Temperatur
T °C Temperatur
TP °C Taupunktstemperatur
t S Wachstumszeit
v ms™ Geschwindigkeit des Massevolumens
Y; kg m” ortlicher Massenanteil fiir jede Spezies i
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Griechische Symbole

verwendete
Symbole  Einheit Bedeutung
B K™ Konstante
Pi kg m” der Dichte der Luft
€ s Dissipationsrate
K kgms™ kinetische Energie
A m mittlere freie Weglidnge
Up Depositionsparameter
) ms! Geschwindigkeit der Luft
o, ms™ Austrittsgeschwindigkeit der Luft aus einem Druckbehilter
O it ms kritische Geschwindigkeit
C Widerstandsbeiwert
\Y% Pas Viskositit der Luft
X dimensionsloser Adiabatenkoeffizient
B.4 Akronyme
AIDA Aerosol-Interaktion und Dynamik in der Atmosphire
AP Aerosolpartikel
APS Aerodynamic Particle Sizer
ATD Arizona Test Dust
CCC condensate controlled capacitance
CCN Cloud Condensation Nuclei
CFDC Continous Flow Diffusion Chamber
CLACE CLoud and Aerosol Characterization Experiment
CN Condensation Nuclei
CPC Condensation Particle Counter
CVI Counterflow Virtual Impactor
DLK Durchlaufkiihler
DWD Deutscher Wetterdienst
ESEM environmental scanning electron microscopy
ETH Eidgenossische Technische Hochschule
F Filter
FINCH Fast Ice Nucleus Chamber
FRIDGE FRankfurt Ice Deposition freezinG Experiment
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HALO
HEPA
ICIS

IN

INC

IPL
LabVIEW
MFC
MRI
OpPC

oS
PADDY
PCI

PID

PVC
PWM
RS-232
SFB
SMPS
SPP 1294
TEM
ToF-AMS
\Y

VI

VK

WT
ZINC

High Altitude and Long Range Research Aircraft
High Efficiency-Particulate Airfilter

The International Workshop on Comparing Ice Nucleation
Measuring Systems

Ice Nuclei

Ice Nucleus Counter

Integrated Photomatrix Limited

Labatory Virtual Instrumentation Engineering Workbench
Mass Flow Controller

Meteorological Research Institute

Optical Particle Counter

optischer Sensor

Passiv Airflow Dewpoint Detection Assambly
Peripheral Component Interconnect
Proportional, Integral, Differential
Polyvinylchlorid

Pulsweitenmodulation

Recommended Standard, Spannungsschnittstelle
Sonderforschungsbereich

Scanning Mobility Particle Sizer
Schwerpunktsprogramm HALO

Transmission Electron Microscope

Time of Flight Aerosol Mass Spectrometer
Dreiwegeventil

Virtuelle Instrumente

Vorkiihlung

Wirmetauscher

The Zurich Ice Nucleation Chamber
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C Ubersicht

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein neuer Eiskeimzihler FINCH (Fast Ice Nucleus
CHamber) entwickelt und erste Messungen von verschiedenen Testaerosolen im Labor
und atmosphérischem Aerosol durchgefiihrt.

Die Aerosolpartikel bzw. Ice Nuclei IN werden bei Temperaturen unter dem
Gefrierpunkt und Ubersittigungen in Bezug auf Eis zum Anwachsen zu Eiskristallen
gebracht, um sie mittels optischer Detektion zu erfassen. In FINCH ist dies durch das
Prinzip der Mischung realisiert, wodurch eine kontinuierliche Messung der IN-
Anzahlkonzentration gewdhrleistet ist.

Hierbei kann mit sehr hohen Sammelflussraten von bis zu 10 I/min gemessen werden.
Ebenso ist ein schnelles Abfahren von verschiedenen Sittigungsverhiltnissen in Bezug
auf Eis in einem weiten Bereich von 0.9 - 1.7 bei konstanten Temperaturen bis zu —23
°C moglich.

Die Detektion der FEiskristalle und damit der Bestimmung der IN-Anzahlkonzentration
erfolgt iiber einen neu entwickelten optischen Sensor basierend auf der
unterschiedlichen Depolarisation des zuriickgestreuten Lichtes von Eiskristallen und
unterkiihlten Tropfen.

In Labermessungen wurden Aktivierungstemperatur und -séttigungsverhiltnis von
Silberjodid Agl und Kaolinit vermessen. Die Resultate zeigten gute Ubereinstimmungen
mit Ergebnissen aus der Literatur sowie Parallelmessungen mit FRIDGE (FRankfurt Ice
Deposition freezinG Experiment). FRIDGE ist eine statische Diffusionskammer zur
Aktivierung und Auszdhlung von Eiskeimen, die auf einem Filter gesammelt wurden.
Bei atmosphirischen Messungen auf dem Jungfraujoch (Schweiz) lagen die IN-
Anzahlkonzentrationen mit bis zu 4 I”' im Rahmen der aus der Literatur bekannten
Werte. Messungen der Eiskristallresiduen von Mischwolken zeigten hingegen, dass nur
jedes tausendste als Eiskeim im Depositionsmode aktiv ist. Hier scheinen andere
Gefrierprozesse und sekunddre Eiskristallbildung von sehr groBer Bedeutung fiir die
Anzahlkonzentration der Eiskristallresiduen zu sein.

Eine weitere Messung von atmosphirischem Aerosol in Frankfurt zeigte IN-
Anzahlkonzentrationen bis zu 30 "' bei Aktivierungstemperaturen um —14 °C.

Die parallele Probenahme auf Siliziumplittchen fiir die Messungen der IN-
Anzahlkonzentration in FRIDGE ergaben Werte im gleichen Anzahlkonzentrations-
bereich.
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D Abstract

Within the scope of this work a new ice nuclei counter FINCH (Fast Ice Nucleus
CHamber) was developed and first measurements of different test aerosol and
atmospheric aerosol were carried out.

Aerosol particle respectively ice nuclei IN grow to ice crystals in the instrument at
temperature below frost-point and super-saturation with respect to ice, to count and
classify their phase with an optical detector. Within FINCH supersaturated conditions
are realized with the principle of mixture, whereby it is ensured to get a continuous
measurement of the IN-number concentration.

It is possible to measure with a very high sample flow rate up to 10 I/min. Furthermore a
fast scan of different saturation ratios with respect to ice in a wide range of 0.9 - 1.7 at
constant temperature down to =23 °C is possible.

The detection of the ice crystals and so the measurement of the IN-number
concentration is done by a new developed optical sensor based on the different
depolarisation of the backscattered light of ice crystal and super-cooled droplets.

In laboratory measurement the activation temperatures and saturation ratios of silver
iodide Agl and caolinite were measured.

The results show good agreement with literature data and parallel measurements with
FRIDGE (FRankfurt Ice Deposition freezinG Experiment). FRIDGE is a static diffusion
chamber for activation and counting the ice nuclei, which were sampled on filters.
During Atmospheric measurements at the Jungfraujoch (Switzerland) the IN-number
concentration were up to 4 1" and so in the range of literature data.

Measurements of ice crystal residuals of mixed clouds show on the other hand, that only
one of thousand is active as an IN in the deposition mode. Here other freezing processes
and secondary ice nucleation seem to have a high impact for the number concentration
of the ice crystal residual.

A further measurement of atmospheric aerosol in Frankfurt showed IN-number
concentration up to 30 1™ at an activation temperature of —14 °C.

The parallel sampling on silicon wafer for the measurements in FRIDGE yield to
IN-number concentration values in the same range.

167



Erklarung der Selbsténdigkeit

Erklarung der Selbstandigkeit

Hiermit versichere ich, dass ich die vorliegende Arbeit selbstindig und unter
Verwendung ausschlieBlich der angegebenen Quellen angefertigt habe.

Mainz, den 11.07.2008
(Bjorn Nillius)

168



Veroffentlichungen in Verbindung mit der vorliegenden Arbeit

Veroffentlichungen in Verbindung mit der vorliegenden
Arbeit

TECHNISCHE

Bl (OHANN W{lL]’(u‘\,‘lGﬁ(r()ETHh
haft

oy U NTVERSITAT GUTENRERG

FRANKFURT AM MAIN Max-Planck-Gesellschaft
SFB 641 ,,.Die troposphéarische Eisphase“ TROPEIS
Model Calculations and Characterization of the Fast Ice

Nucleus Counter FINCH

B. Nillius', Prof. R. Jaenicke', U. Bundke?, T. Wetter?, H. Bingemer?

UNIVERSITAT
DARMSTADT

TInstitute for Atmospheric Physics, Johannes Gutenberg University, 55099 Mainz, Germany
2Institute for Atmospheric and Enviroment, J.W. Goethe-University, 60325 Frankfurt
Contact: nillb005@students.uni-mainz.de

Introduction

Among the cloud condensation nuclei (CCN) in the troposphere ice nuclei (IN) play a special role for the

Aerosol

formation of precipitation by the Bergeron-Findeisen process (Pruppacher, 1997). The number @ Humidityer, £2
concentration of the IN, the temperature and the ice-super saturation to activate the IN are considered as l Warm and

key information to the understanding of ice formation in clouds. In the past, comparative measurements —D sheath air

with different instruments showed large differences of deposition mode freezing IN concentrations (Vali, —® = [w») 2

1975) due to different measuring methods and sampling strategies. Furthermore long ) déi

sampling times are needed to obtain a sufficient statistic. During long sampling times considerable SE

concentration fluctuations may occur. These points complicate the interpretation of measured data. &%
Therefore a Fast Ice Nuclei Counter FINCH (Fast Ice Nucleus Chamber) was developed at the Institute for ta Storage Unit S
Atmosphere and Environment Frankfurt together with the Institute for Atmospheric Physics in Mainz = I] — Virtual Impactor

(Fig.1). IN particles are activated within the chamber at certain ice super saturation and temperature by Laser Beam

S - opuen

depolarization

mixing three gas flows, a warm moist, a cold dry, and an aerosol flow. After activation the particles will
grow in a processing chamber of about 1m length. With a new developed optical detector it is possible to
distinguish between super-cooled droplets and ice particles to obtain the number concentration of CCN
and IN . FINCH is called a fast IN-Counter because of the high flow rate of the aerosol probe of about 10
I/min. Considering a number concentrations of 10 IN/I , a measuring period of 1minute is sufficient to 1
obtain good statistics.

Model Calculations and Characterization Systom Bus
Zero Filter (F) Massflowcontroller
FLUENT 3D calculations were performed on the actual chamber geometry to get information about the @) heated Dewpoint-mirror (P) Pressure Sensor
conditions within the chamber. The aim was to calculate flow conditions in the chamber at different flow Fig. 1: Schematic flow diagram of the Finch IN counter
rates , considering an aerosol flow of about 10 I/min. The flow rates where optimized for high residence
time for particle development and minimization of aerosol losses.
The calculations show residence time of about 4,5 seconds in the development section of the chamber at
an aerosol flow rate of 10 I/min combined with a sheath air flow and a cold flow-rates of 20 I/min and a 300 3.0
f — i n . rature caloul
warm flow rate of 10Umin. T Deaenserathe canber v Tamperas g
Higher flow rates of cold and sheath flow up to 50 I/min are possible without changing the principle flow — Distance along the chamber vs Saturation ice calculated
characteristics, but considerable shorter residence times. Considering this result we are able to achieve a 290 = Distance along the chamber vs Saturalion ice measured 25 0
wide range of possible super saturation and temperature for IN and CCN activation. X 2
These calculations were proved by measurements made with a new developed small heated dewpoint- g 280 2.0 g
mirror (Bundke et al. 2006) at different temperatures and saturations in the chamber. B c
Fig. 2 shows a comparison of the measured temperature at 4 locations , the saturation over ice at one g 270 15 -%
location in the chamber and calculated temperature and saturation for the given flows in table 1. g -1
All temperatures of the different flows and the (= 3
relative humidity with respect to ice for the 260 1.0
aerosol flow were measured. The sheath and
warm gas flows are assumed to be saturated
Flow rate [Vmin] 10 20 2 10  after the cooling unit. The cold flow was dried by 250 00 02 04 06 08 1o 12 05
Table 1: Temperature, relative humidity over ice and flow cold trap. The t.empe.ralure o_f the chamber wall .
rates for the different flows was 260.6K during this experiment. Distance along the chamber [m]
The result show a very good consistency of measurement and calculation. Furthermore at 0.4 m distance Fig. 2: Comparison of measured temperature and saturation
nearly constant minimum temperature and maximum saturation conditions were reached. Thus it is and calculated

possible to deduce at which temperature and saturation the IN were activated with one measurement of

temperature and super saturation.

In Fig.3 shows two example (1+2) of the control of temperature and saturation (over water and ice) for a 35
minutes period. In phase 1 we controlled the saturation over ice to 1.13. With an intern PID controlling the
injection of water into the warm flow the desired super saturation in the chamber can be adjusted. After an
interruption we started the saturation controlling again (phase 2). After 2 minutes the desired saturation
over ice (1.05) was reached. Temperature can be adjusted down to 235 K and saturation over wide range.
These temperatures and saturations cover the whole regime of IN activation.

Time vs Saturation ice
Time vs Temperature
Time vs Saturation water

A e A N
NS

Temperature [*C]

Conclusion and Outlook

o
Saturation (water and ice)

FLUENT calculation and the measurement of the temperature and saturation in the FINCH IN counter were
made. The results show a very good consistency of measurement and calculation. The temperature and

saturation is controlled automatically and will hold on constant conditions. So it is possible to activate IN at 14 0.7
well known conditions and with a high time resolution. o 500 1000 1500 2000

For the near future a measurement of the deliquescence curves for different aerosol probes (e.g. caolinite, Time [sec]

Agl, deS(_er! dust etc.) are pl_aned. " . . Fig. 3: Measurement of temperature and saturation (over ice and
Also the instrument will be integrated on board of the High Altitude and LOng range research aircraft. water) over about 35 minutes

Literatur: .

Pruppacher, H.R. & J.D. Klett (1997). Microphysics of cloud and precipitation. Acknowledgements: _

Kluver, Netherlands. This work is supported by the sp(_eclal research _

Vali, G. (1975): Ice Nucleation Workshop. grant SFB 641 of the German Science Foundation “The

Bull. Amer.Meteorol. Soc. 56, 1180-1184. Tropospheric Ice Phase”, Project A1.
Bundke et al., A new, fast Frost-/ Due point hygrometer with an active Sensor area of 4 mmz, Proceedings of the EGU, 2006

169



Veroffentlichungen in Verbindung mit der vorliegenden Arbeit

Eingereichter Abstract zum miindlichen Vortrag bei der European Geosciences Union
(EGU) Konferenz in Wien, 2007:

Geophysical Research Abstracts, Vol. 9, 08681, 2007
SRef-ID: 1607-7962/gra/EGU2007-A-08681
© European Geosciences Union 2007

First Measurement Results of the Fast Ice Nucleus
Counter FINCH

B. Nillius (2), H. Bingemer (1), U. Bundke (1), R. Jaenicke (2), and T. Wetter (1)

(1) University of Frankfurt, Institute for Atmosphere and Environment, Germany, (2)
University of Mainz, Institute for Atmospheric Physics , Germany

Among the cloud-active aerosols, the tropospheric ice nuclei (IN) play a special role in the
formation of precipitation considering the Bergeron-Findeisen process (Pruppacher, 1997).
The number concentration of the IN, the temperature and the ice-super saturation to activate
the IN are considered as key information to the understanding of ice formation in clouds. In
the past, comparative measurements with different instruments showed large differences of
deposition mode freezing IN concentrations (Vali, 1975). This is the result of different
measuring methods and sampling strategies. Furthermore long measurement periods are
needed to obtain a sufficient statistic. In such periods considerable concentration fluctuations
occur. These points complicate the interpretation of measured data.

Therefore a Fast Ice Nuclei Counter FINCH (Fast Ice Nucleus Chamber) was developed at the
Institute for Atmosphere and Environment Frankfurt together with the Institute for
Atmospheric Physics in Mainz. IN particles are activated within the chamber at certain ice
super-saturation and temperature by mixing three gas flows, a warm moist, a cold dry, and an
aerosol flow. After activation the particles will grow while they pass a processing chamber.

With a new developed optical detector it is possible to distinguish between supercooled
droplets and ice particles (result of activated IN) to obtain the number concentration of IN.
This is done in two ways: 1) by measuring the depolarisation ratio P44/P11 and 2) by
measuring the asymmetry ratio of forward scattering at 30__ scattering angle.

FINCH is called a fast IN-Counter because of the high flow rate of the aerosol sample of 5-10
I/min. With number concentrations from 10 IN/I this leads to a measuring period of 1-2
minutes, sufficient to obtain good statistics. The presentation will show measurements of the
deliquescence curves for different aerosol samples (e.g. caolinite, Agl, desert dust etc.) and
furthermore the first results of the field measurements at the

Jungfraujoch (CLACE 2007).
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Wwe present first results of our new developed lce Nucleus (IN) counter INCH from the sixth Clouwd and
Aerasol Characterization Experiment (CLACES) campaign at Jungirawjoch station, 3571 m sl Measurements
were made atthe total and the I0E O/ indet. Laboratory measurements af loe onset temperatures by INCH are
campared to thase of the statke diffision chamber FRIDGE (FRankfun 1 Depasiton Freezing Expeniment]

Within the errars of both new instrements the results compare well to published data_
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1. Introduction

loe nucled (IM }initiate the formation of primary ice in tropospheric
clouds. It is fairly well understood that in mixed phase clouds
precipitation develops by the growth of ice crystals at the expense of
the evaporating water drops inwhat is called the Bergeron-Findeizen
process (Findeisen, 1938) However, the mle ofIN in the development
of clouds and precipitation is still poorly understosd and needs to be
studied (Levin and Cotton, 2007).

The number concentration of IN as well as the temperatume and
supersaturation required to “activate™ IN are considered as key
information for the understanding of primary ice formation in
clouds. However, the concentration of ice particles in a coud can
exceed the actual IN concentration by orders of magnitude due to
ice multiplication processes. The existence of different modes of
nucleation (Condensation-, immersion-, contact-, and deposition-
freezing) during both the activation of IN in the atmosphere and
in the various different IN detection instruments is a further com-
plication. While off-line methods that collect aerosol on substrates
(ewp. filters, impaction plates) and subsequently measure N by
counting the ice crystals that develo pupon exposure of the substrate
to freezing tempemtures and supersaturation may be suitable to
study aimmass characteristics on a time scale of hours, in site-
methods are required to study the micmophysics of cloud develop-
ment on the scale of minutes, especially when an airplane is used as
a platform In the past, intercomparizons (Vali, 1975) had shown
lampe differences of deposition mode Ffreezing IN concentrations

* Corresponding auther.
E-mdl addrees: ulrich undloedweh de (UL Bundle)

0163-2095§ - zee font matter © 2008 Published by Bevier BV
i 1101076/ | armesres 2008 (2 008

measured by various methods It appears that continuous-Alow-
device measurements (e.g. Rogers, 1982; Al-Maimi and Saunders,
1985 ) exhibit roughly a factor of 10 higher concentmations of 1M at
warmer temperatures than filter processing systems (Levin and
Cotton, 2007} Making use of the data by Rogers (1982 ) and by Al-
Naimi and Saunders { 1985) Meyers et al. (1992) developed their
well-known parameterization of 1M concentration as a function of
supersaturation.

Measurements with the Continuous Flow Diffusion Chamber
(CFDC) of the Colorado State University (Rogers et al, 2001a)
meamshile have provided many IM concentration data For vari-
ous atmospheric environments (Rogers et al, 1998, 2001b; DeMott
et al, 2003a;) a well as of IN chemical composition (DeMott et al,
2003b).

Within the collaborative Research Center &41 TROPICE, funded
by the German Research Foundation, two IN counters called ANCH
(Fast ke Nucleus CHamber, a continuous fow mixing chamber) and
FRIDGE ( FRankfurt ke Deposition FreezinG Experiment. a static vac-
wum vapour diffusion chamber) wene developed and are described
briefly belowe The first measumments using test aerosol as well as
first results from the CLACE 6 Campaign at Jungfraujoch research
Station at 3570 m asl are presented.

2 Methods
21. ANCH principle of apemation

The Fast loe Muclkei Counter ANCH (Bundke et al, 2006a) was
developed jointly by the Institute for Atmosphere and Environment
Frankfurt and the Institute for Atmospheric Physics in Mainz (Fig. 11
Im ANCH, a 5-10 lpm sample air flow is introduced into the su-
persaturation zone at the upper end of the annular processing cham-
ber (Fig. 11 Here, supersaturation (with respect to water or ice) is
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Fig. 1. Schematic flow diagram of the FINCH countex

produced by the mixing of particle-free warm, humidified air and
cold dry air Temperature and supersaturation are actively controlled
using PID { Proportional Integral Denvative) algorthms with mea-
surements of temperature and frost point as process variables. 1N
and CCM are activated and grow to macmscopic ice crystals or
supercooled water droplets of 5 to 10 pm size as the zample travels
along the temperature controlled, annular processing chamber of
about 1 m kength and 9 cm internal diameter. Large particles are
separated from the total sample fAow by a virtual impactor (Mozzdle
diameter 4 mm, Mozzle gap 3.5 mm) and thus concentrated into 10%
af the total flow to reduce the flow speed in the optical detector
downstream (Mozzle diameter 3 mm, 3 mm diameter of the Laser
beam in the detection volume). The design of the virtual impactor
ensunes a transmizssion efficiency of 100% for particles larger than 3um
at total flow rates larger than 50 lpm (see Fig 21With our new
developed optical detector it s possible to distinguish between
supercooled droplets and ice particles to obtain the number
concentrations of OCN and IN. ANCH i= called a fast IN-counter
because of its high =ample How rate of 5-10 Imin Considering a
number concentration of 101M/1, 2 measuring period of T up to 2 min
will be sufficient to obtain good statistics.

2.2 Bensfits of the mixing principle

In the CFOC type IN counters (Ropers, 1988) supersaturation is
controlled by the temperature difference between two annular
concentric walls which are ice coated. A laminar sample air Aow is
intreduced into the 1 cm gap in between the walls, and a linear
temperature gradient will establish. Water vapour will diffuse from
the warmer walls into the Aow and towards the cold surface. A
supersatumtion profile will establish, with a maximum near the
centeral the gap and saturated conditions nearthe wall= Particles are
intreduced and held focused in the small zone (1 mm) of maximum
supersaturation.

U Bumdke et 2l § Atmospherc Revearh oo (2008) xox -

In general, the mixing principle realized in FINCH has several
benefits in comparizon to the CFDC style IN counters:

1. No gradients of supersaturation and of temperature are imposed
perpendicularto the flow direction, thus it is not necessaryto foos
the aerosol beam. As a conseguence higher sample Aosrates up
to 10 lpmcan be ralized In CFDC type counters a displacement of
the particle beam (eg by thermophoresis or by mizalignment)
may result in laree ermors of the caloulated supersaturation and
temperature.

2_In FINCH supersaturation and temperature are measured and
dirctly controlled without affecting the particle beam In CORC
type counters both pammeters have tobe calkculated as function of
the Howrate and wall tempertures.

3. Temperature and supersaturation can be changed rapidly by vary-
ing the Aows of ANCH. In CFOC type counters both temperature
and supersaturation can be changed only by changing wall term-
pertures, which needs some time, because of a large heat capacity
of the walls.

2.3, FINCH: fluid mechanic charocterization

The three-dimensional distributions of temperature, humidity, and
welocity in the chamber were caloulated For a variety of different Aow
rates using FLUENT 300 The fow rates where optimized with respect
to residence time for particle growth and minimization of aerosol
lozzes. For 10 Imin of aercso] flow an optimal residence time of about
45 = was found For a combination of 20 Ifmin of both cold air and
sheath air, and 10 'min of warm air. Higher fow rates of cold and
sheath flowes up to 50 'min are possible without changing the hasic
Aowy characteristics, but with considerable shorter residence times.
Longer residence times are achieved by lowering the Aow rates
proportionally. But this will mesult in a poorer count statistics at
atmospheric conditions. The results indicate that the instrument is
able to measure 1N and OCN activation under a wide range of possible
supersaturations and temperatures.

These fuid mechanic calculations were compared to measure-
ments made with a newly developed small heated dew point mir-
mor ( Bundke et al_, 2006b) at a variety of different temperatures and
zaturation mtios in the chamber The result shows avery good con-
sistency of measurement and calculation (see Fig. 3a) The dewpoint
sensor is now used to actively control the supersatumtion during the
Mixing process.

For optimum flow conditions both temperature and humidity have
stabilized and remain constant after a distance of 10 cm downstream
from the inlet and point of mixing (Fig. 3b). Thus it is possible to
deduce the peak supersaturation and cormesponding temperature
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Fig. L 2D Model calcubations of the virtual mmpactor fransmission efficency wath
different Nlow rates (40, 60, 70 nmn).
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from the measurement of temperature and frost point at 10-20 cm
without influencing the particle beam. In order to avoid the
oocurrence of high undizcovered supersaturations (Fig. 3b) measure-
ments with a second sensor were done at 3 cmdistance. These proved
the general profiles to be correct

Thecalculations of particle trajectories show atansmission of near
100% of OL1-10 pm size particles in the inlet and processing section.

24, FNCH: detection of ice nuclei and droplets

Cloud-active aerosols grow to supercooled droplets or ice ons-
tals of 510 pm =ize while they travel through the processing cham-
ber. For the detection and discrimination of supercooled droplets
and ice-crystals we have developed a new optical detector, shown in
Fig. 4a.

It i= based on the different depolarzation of scattered light
by ice crystals and by dmoplets, as described by Hu et al. (2003 )
The Stokes vector (L 0, U, V), describing the state of polarization
of the mdiation after scattering is given by the product of the
scattering matrix and the Stokes Vector of the incident radiation
(T Qe U V-

I Py Pz 0 i} b
Q) _| Pz P2 O 0} Qo i)
] 0 0 Pa Pufl b
¥ 0 0 —Pa Paaj\ Vo
-

The Stokes Vector can be easily derved by measuring the intensity Pof
the mdiation at diferent polarized directions (here the index x indicates

——

seatering volume

light trap
circular polarizer

A ratander —

Humbar af Gounis

——

polarzing
bearm splillng ™
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a)

the direction of linear polarization. The index X=R2 and X=L7 dearibes
right circular and left circular polarization, respectively L
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If the incident radiation of unity intensity (1=1) is completely rght
cimular polarized, then the Stokes Vector becomes (1, 0, 0, 1) The
Stokes Vector of the scattered radiation then reads

I 1 Py Pia L] Li] 1

Q PiafPu | _|Pe P O 0 Ho 3
U |~ PaafPiy 0 0 Py Pyfjo \
¥ Pyy/ Py 0 0 Py Py iyl

Intheexperimental stup of our optical detector (Fig. 4a) a Laserbeam
(primary linear polarized) passes first a cincular polarizer before entering
the detection volume. Thus his normalized Stokes Vector reads( L0,0, 1)
Droplets and ice crystals scatter this incident beam of mdiation.
Backscattered light is detected and analyzed lor the circular polarization
(Component Vol the Stokes Vector) at 115 scattering angle. Therefore the
scattered light passes a x4 retarder (quarterwave plate] and a polanizing
beam splitting cube to analyze for Pic and Foe. The quarter wave plate
comverts the circularly polarized light into linear polarzed light that is
polarized at either 45° or 1357 from the principal axis, depending on the
direction of rotation of the incident cirular polanzation. The quarter wawe
plate is Bllowed by a polarzing beam-splitter oriented to sepamate the
components oflinearpolarized light Sepaate detectors measumre the two

Columns
ad .
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R
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Fig 4.5chematic diggram of the optial sensor for detection and discrimination of super-cooled droplets and fce-onpstals (left). The right graph shows the Histogram (| frequency of
ocourence) of ANCH measurements as function of the ratio P44 #1171 of scattered Bght from single panticles. P11 and P44 are elements of the scattering matric
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perpendicular linear polarized beams emanating fom the polanzing
beam splitter which give the values of B and Fge respectively. Thus itis
possible to determine the ratio of PP by nomalization of ¥ with
I=Fge+ P Follawing Hu et al. (2003) this ratio shows a maximal
difference for water droplets and different types of ioe crystals as a
function ofscattering angle at a £15" mnpe centred at 1157 scattering angle
(See Fig. 5).

Thus it is possible to discriminate droplets with a high accuracy
from crystals ( see Fig. 4b)

2.5 The FRonkfurt lce Deposition freezini; Experiment: FRIDGE

W have meoently set up the static diffusion chamber FRIDGE for the
activation and counting of ice nuckei z=ampled on flter substrates. This
device, which was first set up by Meyer and Gravenhorst (1975), was
rebuilt usng state of the art equipment (Bundlke o al, 2006c, Klein et al,
20071 Its combination of the lw-tech zampling approach with modem

ample and data processing methods promises easy sampling for the
establishment of an emvinmental climatology of 1M, and allows us to
miake comparizon betweeen our present work and the one made earlier, as
weell as to compare o in Sn-methods.

Aemosol is zampled on 47 mm diameter cellulose nitate membrane
flters (Millipore HABPOFOO)L For the meamurement of 1N number,
filters are exposed inside FRIDGE to sub-freezing tempera-
tures and ice supersaturation Filters are placed on top of a Peltier cooled
plate, using a littk: amount of Vazeine™ to enhance the heat transfer.

Uszing a micro PTIO00 Sensor on the flter surface, the flter
surface temperature is directly controlled via a PID controller by
adjusting the cooling rate of the Peltier element. The chamber is
connected to a water vapor source (see Fig. 6) and a turbomolecular
pump. After evacuating the chamber and connection to the vapour
spurce the mesulting pressure in the chamber depends only on the
temperature of the vapour source. The water vapor supersaturation
over the filter surface is derived from the pressure inthe chamber and
the temperture of the filter. The water vapor pressune is measured
by a Datametrics bamcell pressure sensor and is controlled (PID} by
adjusting the temperature of the water vapour soure Thus it is
possible to adjust the filker temperture and the comesponding
supersaturation with an accuracy of typically below 0.03 K and 0.7%
FHice at —10*C and L5% RHie at —25 *C respectively

Upon activation, ice nuclei on top of the Alter surface grow to
macroscopic ice crystals and are ohserved by a CCD camera and
counted by an automatic picture analysis software (Fig. 7). All in-
strumental parameters are fully contmolled via LABVIEW™. Since the
coordinates of each individual ice particle on the flter are recorded,
the filters can be reanalyzed with ease by electron micmscopy.

3. Results and discussion
34. Aimt Measurements during CLACE 6

The capahilities of ANCH were first exhibited during the CLACE 6
experiment As an example Fig. 8 showes the numberconcentration of 1M
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Fig. & FRIDCGE (Frankfurt ke Deposition freezing Experiment) schematic dagram
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RHi= 111 % ; IN number=19

RHi= 114 % ; IN numbar=361
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analyzed picturg at BHi=114%, T=-17C

Fig. 7 Typical I activation of an atmosphenic serosal filter sample within the FRIDGE chamber. The first IN activation here i observed 2 1115 BHe,. The mumber of doe crystals
ncreasesrapidly with rising BH.. Allimages are differentialimages betwesn a real image taken at the activating cond itions T, RH and a reference taloen before actisation. Graysale

Differences are magnified by a factor of 9

as 1 minaverage vales during a cloud event. Bound ary layer air reached
Jungfraujech sation at 10:30, where CN increased (see Fig. Eb) Fig. 8a
showes that the IN concentration rose up to 4 IN/luntilat 10: 50 a cloud
reached the station. IM concentration then Fell mpidly but CN
remained at a constant level IN were incorporated into hyd rome-
teors, which could not enter the inlet. The temperature and super
saturation were kept constant at — 17 *Cand 20% with respect toice, to
be comparable with ambient conditions.

3.2, Loborgtory memureme nis

Using FIMCH and FRIDGE we have determined the number con-
centration of 1N in svarious test aerosols as a function of supersatura-
tion and temperature. Fig 9 displays our measurements of kaolinite
test dust by FINCH in terms of the activation ratio, ie. the number of
IM divided by the maximum number of IN observed at the highest
supersaturation A steep increase of activation ratio below -16.5"Cand
abowve 20% of ice super=aturation is apparent.

Fig. 10 compiles measurements of the temperature and super
saturation at the onset of icing on various test substances by AMCH,
and FRIDGE, together with those of Schaller and Fukuta (1979) and
Zimmermmann et al. (2007} In our measurements the first ice was
considered tobe present when the activated fraction of 1M excesded a
threshold of 2% of the madimum value. The different measurements
agree reasonably well within the ermors of the measurements. The
FIMCH data of Fig. 9 were measumned within one hour, thus supporting
the adverb *Fast™ in the instruments name.

3.3. Conclusion and owtlok

The instruments FIMCH for fast in situ-counting and FRIDGE for off
line-counting of atmaospheric ice nuclei have been set up and
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Fiz. & IN and (Y meswrements &t hngfaujoch station during an event of doud
formation. The upper graph shows the |N mumber concemration messured by FINCH at
- 17°C and 1.2 sshuration ratio with respect io ice. The lower part shows the CN mumber
oomeentration measured for differemt size cliees wsing a Grimm Optical Particle
Coumter (| OPC) operated by the MP] Chemie Mainz by | Schneider
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rebative humid ity. Fig. 8 bshows the same dataseting 2dmensional contour plot. The white Bne indicates the kaol mite ice on s=t tampearature measuread by Schallerand Puluta | 1979),

tested Temperture and saturation ratio of nucleation are controlled
automatically and precisely. FINCH is wel characterzed by fluid
mechanic calculations and inter-comparizon measurements. Both
measurement devices have passed successhully their first field
campaign at the Jungfraujoch station.

AMCH =amples at a high time resolution and thus is able to scan
three dimensional spectra of IN (number as function of temperature
and supersaturation ) very mpidly

A refined version of FINCH will be integrated into to the Germman
Reseamch Aimcmft HALD for airborne operation. For chemical analysis
of individual IM it is planned to couple FINCH toa single particle mass
spectmometer (Kiirten et al, 20071 For the detection of biokogical M a
Auorescence channel will be added to the detection system. The large
zeale biogeogmphical distribution of M will be imeestigated by
measurements onboard RV-"Polarstern™.
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