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Kurzfassung

Kondensstreifen-Zirren steuern derzeit mehr als 2% zum gesamten anthropogenen
Strahlungsantrieb bei und liefern damit den gréfiten Beitrag zur Klimawirkung des
globalen Luftverkehrs. Geméaf3 aktuellen Simulationen korreliert der Strahlungsan-
trieb von Kondensstreifen-Zirren stark mit der Hohe ihrer Eispartikelkonzentrationen.
Durch deren systematische Reduktion liele sich folglich die Klimawirkung des Luft-
verkehrs zu einem gewissen Grad von dessen Wachstum entkoppeln und dies - im
Gegensatz zur Wirkungsweise von COs - bereits auf Zeitskalen von Stunden. In dieser
Hinsicht scheint die Nutzung alternativer, synthetischer Treibstoffe mit reduziertem
Aromatengehalt aussichtsreich, konnten doch fiir diese deutlich reduzierte Ruflemis-
sionen experimentell nachgewiesen werden. Allerdings wird bislang eine von Ruf
kontrollierte Eisbildung in Kondensstreifen lediglich angenommen, konnte aber noch
nicht experimentell belegt werden.

In der vorliegenden Arbeit wird erstmals experimentell untersucht, ob die Nutzung
synthetischer Treibstoffe zu einer systematischen Reduktion der Eisanzahlkonzentra-
tionen in Kondensstreifen fithrt. Im Rahmen des DLR-Projekts ECLIF (Emissions
and Climate Impact of Alternative Fuels) wurden hierzu Kondensstreifen eines ent-
sprechend betankten Airbus A320 mit dem DLR-Forschungsflugzeug Falcon in-situ
vermessen. Auf Grundlage einer eingehenden Charakterisierung des CAS-Instruments
(Cloud and Aerosol Spectrometer) und des Einflusses von Eisresiduen auf die Messung
interstitieller Ruflpartikel wurde ein qualitdtsgesicherter Datensatz kondensstreifenin-
terner sowie atmosphérischer Parameter gewonnen. Dieser wird genutzt, um zunéchst
mikrophysikalische und dynamische Prozesse in Kondensstreifen gezielt zu analy-
sieren. So kann durch eine Gegeniiberstellung der in Kondensstreifen gemessenen
Vertikalprofile von Ruf3- und Eispartikelzahlen die ruflkontrollierte Eisbildung fiir
RufBlemissionen im Bereich von 2-5 x 10'® Partikeln je kg verbranntem Treibstoff erst-
mals im Flugversuch nachgewiesen werden. Bei Temperaturen von ca. 215 K werden
dabei Aktivierungsraten von etwa 90 % gefunden. Weiter gelingt es, Sublimationsver-
luste von Eispartikeln im Flugzeugnachlauf direkt nachzuweisen, zu quantifizieren
und auf die adiabatische Erwarmung des absinkenden Wirbelsystems zuriickzufiihren.

Auf Basis dieser Analysen wird erstmals experimentell gezeigt, dass die Verwendung
semisynthetischer, aromatenarmer Treibstoffe zu einer systematischen Reduktion von
FEispartikelzahlen in Kondensstreifen fiihrt. Unter fiir die nérdlichen Extratropen
typischen Reiseflugbedingungen und einen géngigen Flugzeugtyp (A320, IAE V2527-
A5 Triebwerke) werden gegeniiber konventionellem Jet A-1 fiir einen semisynthetischen
Treibstoff deutliche Reduktionen der Anzahl emittierter Rufipartikel um 52 (+3) %,
initial gebildeter Eispartikel um 50 (+4) %, sowie der gegen Ende der Wirbelphase
im Mittel vorliegenden Eispartikel um 36 (£5) % ermittelt. Die Ergebnisse dieser
Arbeit tragen dazu bei, das Potential synthetischer Treibstoffe zur Reduktion der
Klimawirkung des globalen Luftverkehrs besser bewerten zu kénnen.



Abstract

With a share of more than 2% contrail cirrus currently yields the largest single-
component contribution from aviation to total anthropogenic climate forcing. Accor-
ding to global simulations the radiative forcing due to contrail cirrus correlates consi-
derably with the number of associated ice particles. Hence, reducing ice particle num-
bers in contrails represents a fast acting measure to decouple - at least to some extent -
the climate forcing of global aviation from its growth. In this regard, the use of al-
ternative synthetic fuels with substantially lower aromatic content seems promising,
since, compared to conventional Jet A-1, these fuels cause much lower numbers of
emitted soot particles, which are often assumed - but not yet experimentally verified -
to control ice particle nucleation in contrails.

The present work analyzes if switching from conventional to synthetic fuels leads to
systematically reduced ice particle numbers present in contrails. To this end, in situ
measurements were performed employing instruments installed on the DLR research
aircraft Falcon to sample contrails originating from an Airbus A320 burning both
conventional and semi-synthetic fuels. Conducted within the DLR project Emissions
and Climate Impact of Alternative Fuels (ECLIF), measurements in contrails from
semi-synthetic fuels are the first of their kind. In order to obtain a high quality data set
of contrail and environmental parameters, both the Cloud and Aerosol Spectrometer
(CAS) and the impact of ice residues on measurements of interstitial soot particles
were characterized in-depth. Before focussing on fuel effects, microphysical and
dynamical processes governing contrail formation and evolution are studied in detail.
By juxtaposing vertical profiles of measured ice and soot particle numbers during
the vortex descent, strong evidence is provided that soot particles indeed control ice
particle formation for soot emissions in the range of 2-5 x 10! particles per kg of fuel
burned. At temperatures close to 215 K around 90 % of the emitted soot particles are
found to contribute to ice particle formation. Furthermore the results provide direct
observational evidence of sublimation substantially reducing ice particle abundances
in descending aircraft wakes due to adiabatic heating.

Based on these analyses it is shown that, compared to conventional Jet A-1, ice
particle numbers in contrails originating from semi-synthetic fuels are systematically
reduced. Concerning a widespread type of aircraft (A320, IAE V2527-A5 engines) and
conditions typical for cruise flights in the northern extratropics, marked reductions
of the number of emitted soot particles of 52 (£3) %, initially formed ice particles of
50 (+4) % and of wake-averaged ice numbers towards the end of the vortex phase of
36 (£5) % are found when comparing semi-synthetic to conventional fuel. The results
of this study will help to assess the overall potential of synthetic fuels as a measure
to mitigate the climate impact of aviation.
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KAPITEL 1

Einleitung

Die Frage nach der Sensitivitit des Klimasystems auf anthropogene Einfliisse stellt
zweifelsohne eine der bedeutendsten unserer Zeit dar. Die Hohe der Emissionen einer
global zunehmend industriell geprigten Gesellschaft und deren klimatologische Folgen
bestimmen den politischen Diskurs. Etwa 20 % dieser vom Menschen verursachten
Emissionen entstammen dem Transportsektor (Righi et al. 2013, Sausen et al. 2012).
Eine kontinuierlich zunehmende Bedeutung kommt dabei dem Flugverkehr zu, sind
doch die Wachstumsraten der Passagierkilometer der jiingeren Vergangenheit von
jéhrlich etwa 5% (Lee et al. 2009) auch realistische Zukunftsszenarien (ICAO 2013).
Im Jahr 2011 betrug der Anteil des Luftverkehrs an der gesamten anthropogenen
Klimawirkung' etwa 4 — 5%. Geht mit dem Wachstum des Luftverkehrs kein grund-
legender technologischer oder operationeller Fortschritt einher, ist es wahrscheinlich,
dass sich dessen Beitrag in den néchsten Dekaden um ein Vielfaches erhéhen wird
(Kércher 2018).

Flugzugemissionen umfassen neben Spurengasen (hauptsichlich CO2, HoO, NO,,
SO2) auch Aerosolpartikel und werden im Reiseflug in der oberen Troposphére
und unteren Stratosphéire (UTLS Region) auf Hohen von etwa 8-13km in die At-
mosphére eingetragen. Oftmals folgt diesem Eintrag eine im Nachlauf einsetzende
Kondensstreifenbildung, die mit bloBem Auge gut erkennbar ist. Dabei fiihrt die
rasche Abkiihlung der feuchten, heiflen (=~ 500° C) Abgase in einer hinreichend kalten
Umgebung zur Kondensation des verfiigbaren Wasserdampfes auf vorhandenen Nu-
kleationskernen. Zu letzteren tragen insbesondere vom Triebwerk emittierte volatile
(Schwefelsédure-) und nicht-volatile (RuB-) Partikel bei, wiahrend Umgebungsaerosol
in der UTLS Region diesbeziiglich eine untergeordnete Bedeutung zukommt (Kér-
cher et al. 1996). Im Verlauf des Abkiihlens werden Kondensationskeime zunéachst
zu flissigen Wassertropfchen aktiviert, die dann bei Temperaturen unterhalb des
Gefrierpunkts Eis bilden. Abhéngig von der relativen Hintergrundfeuchte tiber Eis
(RH;) konnen initial gebildete Eispartikel entweder schnell wieder verdampfen, also
einen nur kurzlebigen Kondensstreifen bilden, oder vielmehr in der Atmosphére
vorhandenen Wasserdampf aufnehmen, weiter anwachsen und Ursprung eines langle-
bigen, persistenten Kondensstreifen-Zirrus werden. Durch sukzessive Mischung der

1 MaB: Strahlungsantrieb (Radiative Forcing)



2 1 Einleitung

Triebwerksemissionen mit atmosphérischer Luft, steigt der Einfluss letzterer kon-
tinuierlich an, sodass bei einem persistenten Kondensstreifen der atmosphérische
Beitrag zur Eismasse denjenigen des Treibstoffs schon nach wenigen Minuten deutlich
iibertreffen kann (Unterstrasser & Gorsch 2014). Wihrend des Lebenszyklus eines
Kondensstreifens variieren dessen mikrophysikalischen und optischen Eigenschaften
deutlich und zeigen eine starke Sensitivitat auf die vorliegende synoptische Situation
(Bier et al. 2017). Betrachtet man hingegen die zeitliche Entwicklung persistenter
Kondensstreifen unter fixen synoptischen Bedingungen, zeigt sich, dass FEigenschaften
(und Lebensdauern) der Kondensstreifen-Zirren mafigeblich von den Eigenschaften der
noch jungen Kondensstreifen - und damit insbesondere von den Triebwerksemissionen -
bestimmt werden (Burkhardt et al. 2018).

Schon deren blofle Sichtbarkeit macht deutlich, dass Eiswolken bzw. Kondensstrei-
fen den atmosphérischen Strahlungshaushalt beeinflussen. Neben der Streuung bzw.
Reflexion kurzwelliger, solarer Strahlung streuen und absorbieren Kondensstreifen
auch einen Teil der langwelligen terrestrischen Strahlung und verhindern damit
- zu einem gewissen Grad - deren Abstrahlung ins Weltall. Betrachtet man die sich
teilweise kompensierenden Beitrage im Detail, zeigt sich, dass Kondensstreifen im
Mittel einen positiven Netto-Energiefluss in die Atmosphére induzieren, also warmend
wirken (Meerkotter et al. 1999, Lee et al. 2009). Als quantitatives Mafl wird iiblicher-
weise der den Kondensstreifen zuzuschreibende Strahlungsantrieb (Radiative Forcing)
herangezogen. Dieser entspricht der Differenz der am Oberrand der Atmosphére
vorliegenden Energiestromdichten bei An- und Abwesenheit von Kondensstreifen im
jahrlichen globalen Mittel (Myhre et al. 2009). Strahlungstransportrechnungen fiir
einzelne Kondensstreifen gestalten sich dabei vergleichsweise aufwéndig, hiangt doch
der jeweilige Strahlungsantrieb von einer Vielzahl an - mitunter rdumlich und zeitlich
variierenden - Parametern ab. Zu nennen sind dabei insbesondere Konzentration,
Groflenverteilung und Form der Eispartikel, der Sonnenstand, die Untergrundalbedo,
sowie die Temperatur bzw. Hohe, die geometrische Ausdehnung und die Lebensdau-
er der Eiswolke. Im Vergleich zu gut durchmischten Spurengasen (wie z.B. CO2)
gestalten sich die Rechnungen fiir Kondensstreifen aufgrund dieser vielseitigen Ab-
hingigkeiten deutlich komplizierter. Kennzeichnend ist eine ausgeprigte Sensitivitét
der von einzelnen Kondensstreifen induzierten Strahlungsfliisse auf die genannten
Parameter, was vergleichsweise grofie Unsicherheiten berechneter Strahlungsantriebe
impliziert (Lee et al. 2009).

Werden neben den zunéchst linienférmigen Kondensstreifen auch sich daraus entwi-
ckelnde Kondensstreifen-Zirren in die Rechnungen miteinbezogen, zeigt sich, dass
der Strahlungsantrieb dieser luftfahrtinduzierten Bewolkung (AIC, aircraft-induced
clouds) den grofiten Einzelbeitrag zur gesamten Klimawirkung des Luftverkehrs aus-
macht (Burkhardt & Kércher 2011), also auch denjenigen von COq ibersteigt. So
setzt sich der gesamte Strahlungsantrieb der Luftfahrt, der fiir das Jahr 2011 zu etwa
90mW m~2 abgeschitzt wird, hauptséchlich aus Beitrigen der AIC (50 mW m~2),
von COy (35 mWm™2) und NO, (5 mW m~?2) zusammen (Kércher 2018). Zur wei-
teren Interpretation der Zahlen miissen den Wirkmechanismen zugrunde liegende
Zeitskalen berticksichtigt werden. Da einmal emittierte CO2-Molekiile eine sehr lange
Verweildauer in der Atmosphére haben (einige hundert Jahre), bezieht sich der fir das



Jahr 2011 ermittelte Strahlungsantrieb des CO5 auf die Wirkung der akkumulierten
CO9-Emissionen seit Aufkommen der modernen Luftfahrt. Entsprechend wiirde das
bereits von der Luftfahrt emittierte CO2 auch bei einer sofortigen und dauerhaften
Stilllegung der globalen Flugzeugflotte iiber die néichsten Jahrzehnte weiterhin einen
Grofiteil seiner aktuellen Wirkung entfalten. Im Unterschied dazu betragt die Lebens-
dauer von Kondensstreifen (-Zirren) lediglich einige Stunden bis maximal Tage. Dies
impliziert, dass der grofite Einzelbeitrag zum Strahlungsantrieb des Luftverkehrs (aus
AIC) bereits auf kurzen Zeitskalen sensitiv auf entsprechende Mitigationsmaf3nahmen
reagiert. Gelange es durch technische oder operationelle Methoden die Bildung von
Kondensstreifen mit hohem Strahlungsantrieb systematisch zu reduzieren, wéren si-
gnifikante Anderungen des atmosphérischen Strahlungshaushalts - salopp gesprochen -
ab dem Folgetag zu erwarten.

In Kércher (2018) wird der von verschiedenen modell- und beobachtungsbasierten
Studien ermittelte Strahlungsantrieb von Kondensstreifen-Zirren einander gegeniiber-
gestellt. Dabei streuen die einzelnen Resultate, die ihrerseits grofie Unsicherheiten
aufweisen, erheblich und decken mit 20-150 mW m ™2 einen breiten Bereich um einen
Mittelwert von etwa 50 mW m 2 ab. Die studieniibergreifende Einigkeit zum insgesamt
warmenden Effekt von Kondensstreifen, gepaart mit der deutlichen Varianz zwischen
einzelnen Resultaten, demonstriert die Notwendigkeit weiterer diesbeziiglicher For-
schung deutlich (Heymsfield et al. 2010). So stellt sich in erster Linie die Frage, mit
welchen Mafinahmen die Klimawirkung der luftfahrtinduzierten Bewolkung - im Kon-
text des zu erwartenden Wachstums dieses Industriezweigs - beschrankt bzw. reduziert
werden kann. Zudem gilt es, das Prozessverstdndnis in jungen Kondensstreifen zu
verbessern, um entsprechende Unsicherheiten modellierter Klimawirkungen weiter re-
duzieren zu kénnen. Im Vordergrund steht dabei, Eispartikelgréfien, -konzentrationen
und deren vertikale Verteilung in jungen Kondensstreifen besser zu charakterisie-
ren, da diese Parameter mafigeblich die weitere Entwicklung und Klimawirkung von
Kondensstreifen (-Zirren) bestimmen (Kércher et al. 2018). Aktuellen Modellstudien
(Schumann et al. 2013, Burkhardt et al. 2018) zufolge féllt der Strahlungsantrieb von
Kondensstreifen (-Zirren) umso geringer aus, je kleiner die Eispartikelkonzentrationen
im noch jungen Kondensstreifen (Alter von einigen Minuten) sind.

Bei diesem Vorhaben ist eine préazise Kenntnis der Triebwerksemissionen sowie der
anschliefend im Flugzeugnachlauf ablaufenden mikrophysikalischen und dynamischen
Prozesse elementar. Dabei kommt in-situ Messungen eine wesentliche Bedeutung zu,
bieten sie doch die einzigartige Moglichkeit die direkten Emissionen und im Flug-
zeugnachlauf stattfindende Prozesse unter realen Bedingungen untersuchen zu kénnen.
Ausgehend von der Quantifizierung absoluter Spurengas- und Partikelemissionen gilt
es, die gesamte Prozesskette iiber die Eisbildung! und anschlieBende Prozessierungen
im Flugzeugnachlauf experimentell zu studieren und auf Systematiken zu priifen.

1 Im Folgenden wird - etwas ungenau - auch von , Eisemissionen“ die Rede sein. Dies soll lediglich
einfachere Formulierungen ermoglichen und nicht dariiber hinwegtduschen, dass es sich bei Eis
um indirekte Emissionen handelt, da Eis erst im Nachlauf gebildet - und nicht etwa emittiert -
wird.
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Die Durchfithrung von in-situ Messungen in Kondensstreifen stellt eine experimentelle
Herausforderung dar. So muss zunéchst eine mdglichst umfangreiche, zuverléssig
arbeitende Instrumentierung auf dem Forschungsflugzeug integriert werden, um
Messungen bei hohen Geschwindigkeiten (~ 200m/s) im dynamischen Umfeld des
Flugzeugnachlaufs zu erméglichen. Zuriickliegende in-situ Studien sind vergleichsweise
rar gesit, liefern aber wertvolle Erkenntnisse iiber mikrophysikalische und optische
Eigenschaften von Kondensstreifen wihrend verschiedener Entwicklungsstadien, die
dabei Jetphase (Petzold et al. 1997, Baumgardner & Gandrud 1998), Wirbelphase
(Voigt et al. 2010, Gayet et al. 2012) und Dissipationsphase (Heymsfield et al. 1998,
Jensen et al. 1998, Schroder et al. 1999, Voigt et al. 2017) umfassen. Allerdings besteht
hinsichtlich der experimentellen Beobachtung fundamentaler mikrophysikalischer
Prozesse akuter Forschungsbedarf. So zeigen Busen & Schumann (1995), dass die
Kondensstreifenbildung auch ohne signifikanten Beitrag von emittiertem Schwefel-
aerosol ablaufen kann. Weiter legen Rufipartikelmessungen von Schrider et al. (1998)
in einem eisuntersittigten Umfeld nahe, dass im untersuchten (sublimierenden)
Kondensstreifen etwa 1/3 der vom Triebwerk emittierten Ruipartikel in Eispartikeln
gebunden ist. Zwar konnte damit indirekt ein erster Zusammenhang zwischen Ruf3-
und Eisemissionen beobachtet werden, jedoch bleibt offen, ob bzw. in welchem Maf} die
Eisbildung in Kondensstreifen rufikontrolliert erfolgt (Schumann et al. 2013). Falls sich
die Hypothese der von Ruf kontrollierten Eisbildung bewahrheiten sollte, also nahezu
jeder Eiskristall Rufl enthélt, wire weiter zu kldren, wie hoch die Aktivierungsraten
der RuBpartikel (f.) ausfallen.

Zudem ist - aus experimenteller Sicht - wenig {iber etwaige Sublimationsverluste der
Eispartikel in jungen persistenten Kondensstreifen (Alter < 2-5min) bekannt. Ergeben
sich Sublimationverluste in Modellrechnungen (Unterstrasser 2016, Karcher & Voigt
2017) als Folge einer adiabatischen Erwdrmung absinkender Wirbel implizit, lieferten
bisherige Messungen (Schumann et al. 2013, JeSberger et al. 2013) diesbeziiglich
lediglich vereinzelte Hinweise. Ein direkter Nachweis der Sublimationsverluste von
Eispartikeln wéhrend der Wirbelphase steht aus. In diesem Zusammenhang wére eine
Quantifizierung beobachteter Sublimationsverluste von besonderem Interesse, um in
Modellen implementierte Prozesse validieren zu kénnen.

Erst auf Basis eines grundlegenden Prozessverstédndnisses konnen mégliche Optionen
zur Mitigation der Klimawirkung luftfahrtinduzierter Bewo6lkung eingehend diskutiert
bzw. quantitativ bewertet werden. Neben operationellen Maflnahmen, wie z.B. dem
Umfliegen von Luftraum mit einer hohen Wahrscheinlichkeit zur Bildung persis-
tenter Kondensstreifen zum Preis erhohter COg-Emissionen (Grewe et al. 2017),
erscheinen insbesondere technische Ansétze vielversprechend. So konnte in Boden-
und Flugmessungen gezeigt werden, dass die Ruflemissionen eines Triebwerks in
(positiver) Korrelation mit dem Aromatengehalt des verbrannten Treibstoffs stehen
(Lobo et al. 2011, Beyersdorf et al. 2014, Moore et al. 2017). Inwieweit reduzierte
RuBlemissionen auch reduzierte Eispartikelkonzentrationen entstehender Kondens-
streifen bedingen, wurde experimentell bislang nicht untersucht. Da es aber die
Eispartikelkonzentrationen und -eigenschaften sind, die die Klimawirkung resultieren-
der Kondensstreifen (-Zirren) zu weiten Teilen bestimmen, kénnen Aromatengehalte
aktuell noch nicht direkt zu einer Klimawirkung in Verbindung gebracht werden.
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Dies ist allerdings Voraussetzung, um Empfehlungen hinsichtlich der chemischen
Zusammensetzung , klimafreundlicherer Treibstoffe ausarbeiten zu kénnen.

1.1 Ziele dieser Arbeit

Ein zentrales Ziel dieser Arbeit ist es, die Bildung von Eispartikeln in Kondensstreifen
sowie deren anschlieende Prozessierung in den sich ausbildenden Wirbeln durch
in-situ Messungen systematisch zu untersuchen. Es gilt zu priifen, ob die Hypothe-
se der von Rufl kontrollierten Eisbildung zutreffend ist. Bisherige Studien liefern
diesbeztiglich keine eindeutigen Ergebnisse (Schroder et al. 1999, Schumann et al.
2013). Auflerdem soll untersucht werden, inwieweit sich theoretisch zu erwartende
Sublimationsverluste von Eispartikeln wahrend der Wirbelphase experimentell beob-
achten und moglicherweise quantifizieren lassen. Neben konventionellen sollen auch
synthetische Treibstoffe mit reduzierten Aromatengehalten zum Einsatz kommen, um
herauszufinden, ob eine Korrelation zwischen den Aromatengehalten der Kraftstoffe
und Eispartikelanzahlen in resultierenden Kondensstreifen beobachtet werden kann.
Die durchgefithrten Messungen in Kondensstreifen, die aus synthetischen Kraftstoffen
stammen, sind dabei die ersten ihrer Art. Um die aufgefiihrten Fragestellungen expe-
rimentell anzugehen, werden die von einer umfangreichen und gut charakterisierten
in-situ Instrumentierung gewonnen Daten, die neben Messungen von Eispartikeln
auch die von Rufl und Spurengasen umfassen, in einem gemeinsamen Kontext ana-
lysiert. Die detaillierte Charakterisierung bzw. Kalibrierung der Instrumentierung
zur Eispartikelmessung, sowie deren Einsatz in jungen Kondensstreifen wahrend der
Messkampagne ECLIF (Emissions and Climate Impact of Alternative Fuels) soll vom
instrumentellen Teil dieser Arbeit abgedeckt werden.

Meine Arbeit gliedert sich wie folgt. In Kapitel 2 wird ein kurzer Uberblick iiber den
aktuellen Stand der Forschung zu Kondensstreifen gegeben. Auf Basis bisheriger Ex-
perimente und Modellstudien wird auf die zeitliche Entwicklung von Kondensstreifen
eingegangen. So wird der Bogen von der Eispartikelbildung bis hin zur Klimawirkung
entstandener Kondensstreifen (-Zirren) gespannt und das diesbeziigliche Mitigations-
potential synthetischer Treibstoffe erldutert. Dieses Kapitel hat auflerdem den Zweck,
typische Begriffe und charakteristische Messgrofien einzufiithren. In Kapitel 3 werden
die eingesetzte Instrumentierung, deren Funktionsweise, sowie technische Limitierun-
gen vorgestellt. Ein besonderer Fokus liegt dabei auf einer prézisen Ausarbeitung des
Messprinzips von Streulichtspektrometern am Beispiel der CAS (Cloud and Aerosol
Spectrometer), um eine Basis fiir eine detaillierte Instrumentencharakterisierung zu
schaffen. Letzterer widmet sich Kapitel 4. So werden zwei sich leicht unterscheidende
CAS zunéchst charakterisiert und darauthin in einem Instrumentenvergleich einander
gegeniibergestellt. Die Charakterisierung umfasst neben der Streuquerschnitts- und
Messflachenkalibrierung auch die Bestimmung einer auf asphérische Eispartikel opti-
mierten GroBenzuordnung. Zudem wird eine Funktion zur Korrektur des Artefakts der
systematischen Unterschétzung hoher Partikelkonzentrationen (Koinzidenz) empirisch
bestimmt. Anschliefend wird erldutert, wie Emissionsindizes von Eis- und Ruflparti-
keln in Kondensstreifen berechnet werden. In Kapitel 5 werden die Flugmessungen
der ECLIF-Kampagne vorgestellt, bei denen erstmals sich aus (semi-) synthetischen
Treibstoffen gebildete Kondensstreifen erfolgreich vermessen wurden. Nach einem
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kurzen Uberblick werden die Eis-, Ruf- und COs-Messungen der drei Fliige, bei denen
sich Kondensstreifen gebildet haben, im Detail analysiert. Dabei liegt der Fokus auf
einer Untersuchung der vertikalen Kondensstreifenstruktur. Ausgehend von absolut
gemessenen Konzentrationen werden Vertikalprofile von Emissionsindizes berechnet,
um in jungen Kondensstreifen ablaufende mikrophysikalische Prozesse gezielt unter-
suchen zu kénnen. Auf dieser Basis wird anschlielend der Einfluss des Treibstoffs
auf die Partikel- und Eisemissionen der Triebwerke bestimmt. Durch eine Gegen-
iiberstellung gemessener Eisemissionen mit den von einem Modell prognostizierten,
wird zudem untersucht, inwieweit das Modell die Prozessierung von Eispartikeln im
dynamischen Umfeld des Flugzeugnachlaufs abbilden kann. Abschliefflend werden in
Kapitel 6 die zentralen Ergebnisse dieser Arbeit und entsprechende Schlussfolgerungen
zusammengefasst. Zudem werden Moglichkeiten fiir weitere Forschungsaktivitdaten
und Verbesserungen der Methodik diskutiert.



KAPITEL 2

Kondensstreifen: Eine Einflihrung

Um die wissenschaftlichen Fragestellungen dieser Arbeit prézise zu formulieren, soll
dieses Kapitel einen gezielten Uberblick iiber den gegenwirtigen Stand der Forschung
zu Kondensstreifen liefern. Ausgehend von den Triebwerksemissionen werden im
Folgenden die Bildung, zeitliche Entwicklung und Klimawirkung von Kondensstreifen
(-Zirren) besprochen (Kap. 2.1 und 2.2). Abschlielend soll das Potential synthetischer
Treibstoffe zur Mitigation der Klimawirkung von Kondensstreifen (-Zirren) vorgestellt
werden (Kap.2.3).

Aktuellen Studien zufolge lasst sich der Anteil des Luftverkehrs zum gesamten an-
thropogenen Strahlungsantrieb derzeit auf etwa 4-5 % beziffern (Kércher 2018, Lee
et al. 2009). Angesichts hoher prognostizierter Wachstumsraten des globalen Luft-
verkehrs von jahrlich etwa 5% wird dessen Beitrag zukiinftig sehr wahrscheinlich
weiter wachsen (ICAO 2013). Urséchlich lésst sich der dem Luftverkehr zuzuschrei-
bende Strahlungsantrieb auf die Triebwerksemissionen zuriickfithren, die sich im
Wesentlichen aus CO9, H3O, NO, =NO+NO,, CO, SOz, SO3, HC und Ruflpartikeln
zusammensetzen (Penner et al. 1999), welche im Reiseflug auf Hohen von etwa 8-13 km
in die Atmosphére eingetragen werden. Um die Spurengas- und Partikelemissionen
quantitativ zu erfassen, werden typischerweise Emissionsindizes (ET) berechnet. Diese
geben an, welche Masse eines Stoffs bzw. welche Anzahl der jeweiligen Partikel pro
kg verbranntem Treibstoff emittiert werden. Eine detaillierte Gegeniiberstellung der
in verschiedenen Studien ermittelten EIs der Verbrennungsprodukte findet sich in
Lee et al. (2010). Dabei héngt die relative Zusammensetzung dieser direkten Emissio-
nen entscheidend von der chemischen Zusammensetzung des Treibstoffs sowie vom
Triebwerkstyp und dessen Betriebsbedingungen ab.

2.1 Lebenszyklus von Kondensstreifen

2.1.1 Bildung von Kondensstreifen

Erfolgt der Eintrag der Verbrennungsprodukte in einer hinreichend kalten Atmo-
sphére (Temperaturen etwa < —40°C), kommt es in kurzer Distanz hinter dem
Triebwerksausgang zur Kondensstreifenbildung. Durch Mischen der heiflen, feuchten
Triebwerksemissionen mit kalter Umgebungsluft werden starke Kiihlraten und hohe
relative Feuchten generiert. Wird wahrend des Abkiihlvorgangs Wassersattigung
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Abbildung 2.1 (a) Temperaturabhingigkeit des Wasserdampfpartialdrucks (P, ) in der
Abgasfahne wihrend des Abkiihlvorgangs. Thermodynamisch betrachtet kiithlen sich frisch
ausgestoflene Abgase (Indizes j) entlang der eingezeichneten Mischungsgeraden (grau)
auf Umgebungsbedingungen (Indizes co) ab. Weiter sind Sattigungsdampfdruckkurven
bzgl. Fliissigwasser (P4 , braun) und Eis (P , griin) eingezeichnet. (b) Skizzenhafte
Darstellung der Rulaktivierung und deren Unterstiitzung durch eine teilweise Benetzung
mit wéssrigem Schwefelsédureaerosol. Bildquelle: Paoli & Shariff (2016), adaptiert von

Schumann (1996) (a) bzw. Kéarcher (1999) (b).

(RHjiq = 100 %) erreicht, kénnen vorhandene Aerosolpartikel als Kondensationskern
dienen, Wassertropfchen aktivieren und wéhrend des weiteren Abkiihlens homogen
gefrieren (Kércher et al. 2015). Die Eispartikelbildung ist schon nach etwa einer
Sekunde abgeschlossen.

Thermodynamisch wird die Bildung von Kondensstreifen durch das Schmidt-Appleman
Kriterium beschrieben (Schmidt 1941, Appleman 1953), das in Abb. 2.1a illustriert
wird. Wéhrend des Abkiihlens der Abgasfahne nimmt der Wasserdampfpartialdruck
(linear) mit der Temperatur ab, wobei die genaue Abhéngigkeit (Geradensteigung) von
den jeweiligen Triebwerks- und Treibstoffeigenschaften sowie von Umgebungsbedin-
gungen abhéngt (Schumann 1996). Liegt die Umgebungstemperatur (7,) unterhalb
eines Schwellwerts, der Schmidt-Appleman-Temperatur (Tsa ), wird wihrend des Ab-
kiithlvorgangs Fliissigwassersattigung erreicht und das Schmidt-Appleman-Kriterium
(T < Tgp) ist erfiillt. Dabei konnten in-situ Messungen bestétigen, dass die Erfiillung
des Schmidt-Appleman-Kriteriums eine notwendige Voraussetzung zur Kondensstrei-
fenbildung darstellt (Busen & Schumann 1995, Schumann 1996, Petzold et al. 1997).
Gewissermaflen im Gegensatz zur initialen Bildung von Kondensstreifen, die von
RH;q kontrolliert wird, ist es die relative Feuchte iiber Eis, RH;, die deren weitere
Entwicklung und Lebensdauer mafigeblich bestimmt.

Die zur Eispartikelbildung nétigen Nukelationskerne kénnen den Triebwerksemissio-
nen entstammen oder auch aus der Umgebungsluft in die Abgasfahne eingemischt
werden. Eingemischtes Umgebungsaersol enthélt zwar gut wasserlosliche Substan-
zen bspw. auf Sulfat- oder organischer Basis (Murphy et al. 1998) und triagt damit
in gewissem Maf zur Eispartikelbildung bei, kann jedoch aufgrund vergleichsweise
geringer Konzentrationen die Sichtbarkeit junger Kondensstreifen nicht alleine er-
klaren (Kércher et al. 1996). Vielmehr kommt diesbeziiglich den emittierten und in
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der Abgasfahne in weitaus héheren Konzentrationen vorliegenden (nicht-volatilen)
Rufipartikeln und volatilen Aerosolpartikeln eine Schliisselrolle zu (Kércher et al.
2015).

Zu den volatilen ultrafeinen! Aerosolpartikeln tragen hauptséichlich zwei Arten von
Partikeln bei. Wahrend wéssriges Schwefelsdureaerosol durch die Oxidation emittierter
Schwefeloxide gebildet wird, fiihrt die Ionisation von Kohlenwasserstoffen im Verbren-
nungsprozess zur Bildung sog. Chemi-Ionen und gréBerer Molekiilcluster (Yu & Turco
1997). Zwar ist die Verfiigbarkeit volatiler Partikel mit etwa 1016-10'7 Partikeln pro
kg verbranntem Treibstoff unabhéngig vom Schwefelgehalt des Treibstoffs sehr hoch
(Brock et al. 2000), jedoch sind diese zu klein, um die beobachtete Kondensstreifenbil-
dung bei Umgebungstemperaturen leicht unterhalb Tg erkliren zu kénnen (Kércher
et al. 1995). Weiter zeigen in-situ Messungen (Busen & Schumann 1995), dass die
Kondensstreifenbildung im Umfeld iiblicher RuBemissionsniveaus (> 104 kg™!) nicht
signifikant vom Schwefelgehalt des verbrannten Treibstoffs beeinflusst wird.

Auf Basis dieser Argumentationslinie wurde schon frith vermutet, dass emittierten
Ruflpartikeln bei der Eispartikelbildung wesentliche Bedeutung zukommt (Kércher
et al. 1995, 1996). RuBpartikel bestehen aus reinem Kohlenstoff mit einem variablen
Anteil von organisch gebundenem Kohlenstoff. Sie entstehen durch eine unvollsténdige
Verbrennung der im Treibstoff vorhandenen Kohlenwasserstoffe (Bockhorn 1994),
wobei insbesondere ringformige Strukturen (sog. Aromaten) Rufipartikelvorlaufer
darstellen. Durch Koagulation initial gebildeter Rufistrukturen wachsen Fraktale mit
mittleren Durchmessern von etwa 20-100 nm heran (Petzold et al. 2003, Timko et al.
2010, Rojo et al. 2015). Diese erweisen sich zwar als wenig effiziente Keime bzgl. einer
heterogenen Eisnukleation (Bond et al. 2013, Kércher et al. 2007), kénnen jedoch
trotz ihrer urspriinglich hydrophoben Natur bei sehr hohen Wasseriibersattigungen,
wie sie in sich abkiihlenden Abgasfahnen auftreten, fliissige Wassertropfen aktivieren
und anschliefend homogen gefrieren (Kércher et al. 2015).

Dabei hat die Verfiigbarkeit emittierter Ruipartikel im Flugzeugnachlauf direkten
Einfluss auf die Mikrophysik volatiler Aerosolpartikel. So kénnen die Oberflachen
der vergleichsweise groflien Rufipartikel teilweise von wéssrigem Schwefelsdure- oder
organischem Aerosol benetzt werden (Kércher 1999, Wong et al. 2013), wodurch sich
deren Wasserloslichkeit bzw. Fahigkeit fliissige Wassertropfen zu aktivieren insge-
samt verbessert. Abb. 2.1b veranschaulicht den Prozess der Ruflaktivierung sowie
deren Unterstiitzung durch die Benetzung mit volatilem, gut wasserléslichem Ma-
terial schematisch (am Beispiel von Schwefelsdureaerosol). Nach der Aktivierung
der RuBlpartikel bei (lokalem) Vorliegen von Wassersittigung, stellen diese aufgrund
ihrer Grofle eine effiziente Senke fiir verfiigharen Wasserdampf dar und wachsen
durch dessen Aufnahme, was insgesamt zu einem schnellen Abbau der Wassertiber-
sittigung fithrt2. Insbesondere wird hierdurch das Wachstum kleinerer, wissriger
Aerosolpartikel im Umfeld hoher RuBpartikelzahlen effektiv unterdriickt. Eingehende

1 Als ultrafein werden Partikel mit Grélen < 10 nm bezeichnet.
2 Eine mikrophysikalische Erweiterung des thermodynamischen Schemas aus Abb. 2.1a findet sich
in Kércher et al. (2015).
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Prozessstudien zeigen, dass ein wesentlicher Beitrag ultrafeiner volatiler Partikel zur
Eispartikelbildung nur im Umfeld sehr niedriger RuBiemissionen (< 10 kg™1) bei
zugleich sehr geringen Temperaturen (< Ty — 10K) zu erwarten ist (Kércher & Yu
2009).

Dieser von prozessbasierten Modellen motivierten Vorstellung einer von Ruf3 kon-
trollierten Eisbildung steht vergleichsweise wenig direkte experimentelle Evidenz
gegeniiber. So deuten Flugmessungen zwar indirekt darauf hin, dass mindestens 1/3
der emittierten Rufipartikel bei der Eisbildung beteiligt gewesen sein sollten (Schro-
der et al. 1998), jedoch scheinen direkt gemessene Eispartikelkonzentrationen nicht
in Einklang mit Abschétzungen aktueller Rulemissionsniveaus und einer von Ruf3
kontrollierten Eisbildung zu stehen (Schumann et al. 2013, Schumann & Heymsfield
2017). Inwieweit ein im idealisierten Laborversuch (Wong et al. 2013) beobachte-
ter kontrollierender Einfluss von Rufl auf die Eispartikelbildung reale Prozesse im
Flugzeugnachlauf widerspiegelt ist unklar. Damit steht aus experimenteller Sicht die
Uberpriifung der Hypothese der von Rufl kontrollierten Eisbildung (im Umfeld hoher
Ruflemissionen) unter realen Bedingungen (im Flugversuch) weiterhin aus.

2.1.2 Weitere Entwicklung: Dynamische und mikrophysikalische Prozesse

Formal ldsst sich die zeitliche Entwicklung von Kondensstreifen in verschiedene
Phasen unterteilen, die jeweils vom Ablauf unterschiedlicher mikrophysikalischer
und dynamischer Prozesse gepriagt werden. Je nach Alter des Kondensstreifens wird
typischerweise zwischen Jet-, Wirbel- und Diffusionsphase unterschieden (s. Abb. 2.2).
Um eine prézise Vorstellung der in den jeweiligen Entwicklungsstadien relevanten
Prozesse zu entwickeln, gilt es, die Moglichkeiten von Modellierung und Messung in
Synergie zu nutzen. Wahrend es Simulationen ermdéglichen detaillierte Parameter- bzw.
Sensitivitdtsstudien durchzufithren, bieten Messungen den Vorteil die Variabilitat der
real ablaufenden Prozesse erfassen zu kénnen. Damit kénnen Messungen wesentlich
zur Erweiterung des Prozessverstidndnisses beitragen und sind insbesondere notwendig
zur Modellvalidierung.

Vor diesem Hintergrund haben Messungen mikrophysikalischer und optischer Eigen-
schaften von Kondensstreifen schon eine gewisse Tradition. Wahrend Satelliten- und
LIDAR-Messungen vor allem auf grofleren rdumlichen Skalen vorteilhafte Metho-
den darstellen, eignen sich in-situ Messungen zur Analyse der Prozesse in jungen
Kondensstreifen auf kleineren rdumlichen Skalen. Letztere sind zwar von einigen
experimentellen Herausforderungen begleitet, bieten jedoch direkten Zugang zu hoch
aufgelosten Messungen von Eispartikeldurchmessern (D)), -konzentrationen und
-formen. So konnten im Rahmen verschiedener Messkampagnen - mit variierenden
Schwerpunkten - bereits wertvolle Erkenntnisse iiber die zeitliche Entwicklung von
Kondensstreifeneigenschaften gewonnen werden. Methodeniibergreifend sollen im
Weiteren die aufeinanderfolgenden Phasen der Kondensstreifenentwicklung beleuchtet
werden.

So fallt die rasche Abkiihlung des Abgasstrahls und die damit einhergehende Eisbil-
dung in die Jetphase. Charakteristisch fiir diese ist der Austritt der heilen Trieb-
werksemissionen mit hoher Geschwindigkeit relativ zur Umgebung, was aufgrund
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Abbildung 2.2 Illustration der verschiedenen Entwicklungsstadien eines langlebigen
Kondensstreifens, aus dem sich in eistiberséttigten atmosphérischen Bedingungen ein
Kondensstreifen-Zirrus bildet. Bildquelle: Paoli & Shariff (2016), adaptiert von Gerz
et al. (1998).

von Scherung zu turbulenter Durchmischung und hohen Kiihlraten fithrt. Nach der
Bildung von Eispartikeln kénnen diese durch den ziigigen Abbau hoher Eisiiber-
sattigungen auf Grofien von bis zu einigen pm anwachsen (Kércher & Voigt 2017).
Diesbeziiglich zeigen in-situ Messungen iibereinstimmend, dass wenige Sekunden alte
Kondensstreifen von Eispartikeln mit D, < 10um dominiert werden, fiir die eine
unimodale Groflenverteilung mit einem Maxima bei D), ~ 1 pm und einem drastischen
Konzentrationsabfall um mehrere Gréflenordnungen fiir D), — 10 um charakteristisch
sind (Petzold et al. 1997, Baumgardner & Gandrud 1998, Schroder et al. 1999). Die
in den Experimenten maximal gemessenen Eispartikelkonzentrationen im Bereich von
etwa 1000-2000 cm 2 scheinen jedoch - aufgrund instrumenteller Limitierungen! - real
vorliegende Konzentrationen signifikant zu unterschitzen (Schumann & Heymsfield
2017). Diese Einschétzung wird dadurch erhértet, dass die gute optische Sichtbarkeit
junger Kondensstreifen bereits wenige Meter hinter dem Triebwerksausgang Eispar-
tikelkonzentrationen > 10%cm™3 voraussetzt (Kircher et al. 1996). Die Jetphase
endet mit dem Abbau urspriinglicher Temperatur- und Geschwindigkeitsunterschiede
zwischen Jet und Umgebung nach etwa 10-20s (Gerz & Ehret 1997).

Der Ubergang von der Jetphase zur etwa 5min andauernden Wirbelphase erfolgt
flieBend. Letztere ist entscheidend vom Einmischen eines Grofiteils der Emissionen
bzw. des Kondensstreifens in ein sich im Nachlauf ausbildendes Wirbelpaar und dessen
Abwartsbewegung gepriagt (Paoli & Shariff 2016). Die Ausbildung eines Wirbelfeldes

1 Urséchlich hierfiir zeigen sich insbesondere Koinzidenzartefakte, sowie - in geringerem Maf - die
Lage der unteren Grenze des Dp-Messbereichs des jeweiligen Instruments (s. Kap. 3.4).
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ist dabei direkt mit der Erzeugung von Auftrieb verkniipft. So bildet sich durch die
schnelle Anstréomung (=~ 200m/s) der Fliigelprofile eine Druckverteilung an deren
Oberflachen aus, die in erster Linie das Flugzeug in der Luft hélt, aber auch eine
Zirkulation um die Fliigel induziert. So entwickelt sich ein turbulentes Strémungsfeld,
das von zwei gegenlaufig rotierenden Wirbeln gekennzeichnet ist, die mit einer Ge-
schwindigkeit von etwa 1-2ms~! absinken (s. Abb. 2.2). Die genaue Beschaffenheit
bzw. Dynamik des Wirbelfeldes wird von einer Vielzahl an Parametern bestimmt,
darunter z.B. Fliigelprofil, -spannweite, Flugzeugtyp, -masse, -geschwindigkeit und
die atmosphérische Stabilitdat (Holzépfel 2014, Unterstrasser & Gorsch 2014). Da
ein substanazieller Teil der Spurengas-, Partikel- und Eisemissionen in das entste-
hende Wirbelpaar eingemischt und darin vergleichsweise gut abgekapselt abwarts
prozessiert wird, hat die Wirbeldynamik entscheidenden Einfluss auf ablaufende
mikrophysikalische Prozesse.

Durch das Absinken des auch als primérer Nachlauf bezeichneten Wirbelsystems,
kommt es in diesem zu einer adiabatischen Erwirmung, was eine Abnahme der rela-
tiven Feuchte bewirkt. Werden dabei (lokal) eisuntersittigte Bedingungen erreicht,
kann es zur (partiellen oder vollstdndigen) Sublimation von Eispartikeln kommen. Die
Moglichkeit zur Sublimation besteht insbesondere auch in Fillen, in denen das Wirbel-
system in einer eistiberséttigten Umgebung eingebettet ist (Sussmann & Gierens 1999,
Lewellen & Lewellen 2001), da sich in Kondensstreifen bereits auf kurzen Zeitskalen
(=~ 20s) der Gleichgewichtszustand (RH; = 100 %) zwischen Wasser in der Gas-
und Eisphase einstellt (Kaufmann et al. 2014). LES-Simulationen nach zu urteilen,
wird das Ausmafl der Sublimationsverluste hauptséichlich von der Umgebungsfeuchte
(RH;), der initialen Eispartikelkonzentration und des Flugzeugtyps (bzw. der Wirbel-
absinktiefe) bestimmt (Unterstrasser 2016, Unterstrasser & Gorsch 2014). Oberhalb
des priméren kann es zur Ausbildung eines sekundéren Nachlaufs kommen (Misaka
et al. 2012). Dieser setzt sich aus den Emissionen zusammen, die gar nicht erst in das
Wirbelsystem eingemischt wurden, sowie aus jenen, die wahrend des Absinkens des
Wirbelsystems aus diesem ausgemischt - und teilweise aufwérts prozessiert - werden
(Holzépfel et al. 2001). Infolge der Superposition dynamischer und mikrophysikali-
scher Prozesse entwickelt sich wahrend der Wirbelphase eine komplexe inhomogene
Verteilung der Partikel- und Spurengaskonzentrationen. Die in Abb. 2.3 dargestellten
Resultate entsprechender LES-Simulationen veranschaulichen dies eindriicklich am
Beispiel der zeitlichen und rdumlichen Verteilung von Eispartikelkonzentrationen.

Im Vergleich zur Jetphase erweisen sich in-situ Messungen wiahrend der Wirbelphase
als deutlich robuster, da bei diesen initial sehr hohe Eispartikelkonzentrationen be-
reits signifikant verdiinnt bzw. reduziert wurden (Schumann et al. 1998, Voigt et al.
2010). So beobachten Schroder et al. (1999) gegen Ende der Wirbelphase maximale
Konzentrationen von wenigen hundert cm ™2 der auf mittlere Durchmesser von etwa
2-3 um angewachsenen Fispartikel. Jedoch machen aktuellere experimentelle Arbeiten
deutlich, dass Verdiinnungs- und Wachstumsprozesse nicht homogen erfolgen, son-
dern vielmehr unter dem Einfluss der Wirbeldynamik unterschiedlich im priméren
und sekundédren Nachlauf ablaufen. So finden Gayet et al. (2012) bei Messungen im
Kondensstreifen eines Airbus A380 eine gegeniiber dem priméren Nachlauf deutlich
hohere Verdiinnung im sekundéren Nachlauf. Weiter liefert eine Gegeniiberstellung
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Abbildung 2.3 Large-eddy Simulationen (LES) der zeitlichen Entwicklung von Eispar-
tikelkonzentrationen (farbkodiert) wihrend der Wirbelphase im Querschnittsprofil des
Kondensstreifens. Die ersten vier Panele zeigen Ergebnisse fiir Kondensstreifenalter
von 1,2,3 und 5min und RH; = 120 %, wihrend das fiinfte Panel (ganz rechts) das
Simulationsresultat nach 5min bei RH; = 110 % darstellt. Das emittierende Flugzeug
befindet sich im Ursprung des Koordinantensystems (z = Vertikale, 2 = Horizontale)
und bewegt sich in die Zeichenebene hinein. Quelle: Unterstrasser (2014)

der in beiden Nachldufen gemessenen Eispartikelanzahlen (Schumann et al. 2013)
und Grofenverteilungen (Jeflberger et al. 2013) Hinweise auf das - von Modellen
prognostizierte - partielle Verdampfen von Eispartikeln in den absinkenden Wirbeln.
In einem eistiberséttigten Umfeld fithrt dies insgesamt zu einem schnelleren Eisparti-
kelwachstum im sekundéren Nachlauf, da dort der Einfluss von Sublimation geringer
ausfillt und die hohere Verdiinnung zu mehr Feuchteeintrag bei zugleich reduzierter
Konkurrenz um diese fithrt (Paoli & Shariff 2016).

Neben Eispartikelgrolen und -konzentrationen variieren auch deren Formen im
zeitlichen Verlauf. So indizieren Messungen bei Altern von wenigen Sekunden eine
ndherungsweise sphérische Partikelform (Schroder et al. 1999, Heymsfield et al. 2010),
wéahrend das Anwachsen der Eispartikel in alternden Kondensstreifen - insbesondere
im sekundéren Nachlauf - mit der Entwicklung zunehmend asphérischer Formen
einhergeht (Gayet et al. 2012, Chauvigné et al. 2018). Messungen von Voigt et al.
(2011) in 1-2min alten Kondensstreifen deuten darauf hin, dass sich die Asphérizitat
der Eiskristalle vergleichsweise gut durch die Annahme einer rotationselliptischen
Form mit einem Halbachsenverhéltnis (Aspect Ratio) von 0.5 charakterisieren lasst,
was insbesondere auch methodisch realisierbar ist (Borrmann et al. 2000). Allerdings
ist bislang wenig iiber die genauen Formen der pm-grofien Eispartikel in jungen
Kondensstreifen bekannt, da deren explizite Bestimmung durch die von derzeit
genutzten Instrumenten maximal erzielten Auflésungen erschwert wird.

Das Ende der Wirbelphase wird durch das Aufkommen von Instabilitdten (Crow
1970) eingeldutet, unter deren Einfluss die Wirbel letztlich aufbrechen. Die stéirke der
Crow-Instabilitdt bzw. die Lebensdauer der Wirbel wird dabei hauptséchlich von der
Stabilitdt der atmosphérischen Schichtung, der Flugzeugmasse und -geschwindigkeit,
sowie von Windscherung und atmosphérischer Turbulenz bestimmt (Misaka et al.
2012, Holzéapfel 2014, Unterstrasser & Gorsch 2014).
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Nach dem Aufbrechen der Wirbel bestimmen Mischungsprozesse mit der Umgebung
die weitere Entwicklung der Kondensstreifen wéhrend der Dissipations- bzw. Dif-
fusionsphase. So koénnen sich aus urspriinglich linienférmigen Kondensstreifen in
grofirdumig eisiibersittigten Gebieten Kondensstreifen-Zirren mit Lebensdauern von
mehreren Stunden und Ausdehnungen einiger hundert km? entwickeln (Haywood et al.
2009, Véazquez-Navarro et al. 2010, 2015). Wéhrend anfénglich das Kondensstreifenvo-
lumen auch durch turbulente Mischung zunimmt, ist es vor allem das Zusammenspiel
aus vertikaler Windscherung und vertikaler Ausdehnung des jungen Kondensstreifens,
das die horizontale Ausbreitung sich entwickelnder Kondensstreifen-Zirren bestimmt
(Burkhardt & Kércher 2009). Mit dieser Ausbreitung geht eine sukzessive Verdiinnung
bzw. Reduktion der Eispartikelkonzentrationen einher (Schumann et al. 1998). Dabei
bestimmt die Stérke der Mischungsprozesse und die relative Feuchte der beigemischten
Umgebungsluft, ob bzw. in welchem Maf} Eispartikel durch den lokalen Abbau von
Eistibersattigung weiter anwachsen. Wahrend in jungen Kondensstreifen ein substan-
zieller Teil des Eiswassergehalts aus den Triebwerksemissionen von Wasserdampf
stammt, resultiert der wesentliche Beitrag zur Eismasse in gealterten Kondensstreifen-
Zirren aus dem Abbau der Eistibersattigung eingemischter Umgebungsluft.

Durch entsprechende in-situ Messungen

T T

10°, Evaporation  FreSh Contrail 1 in eisiibersittigten Gebieten konnte der

\i\ N s Ubergang von linearen Kondensstreifen

10°F L\i ’ >1 min Y 1 zu Kondensstreifen-Zirren eingehend un-

E J >3 min 1 tersucht werden. So sind in Abb.2.4 die
SRR _ >18mn 1 von Schréder et al. (1999) bei verschie-
3%’ - }? N omn 1 denen Kondensstreifenaltern gemessenen
Z 10'k ’ N 1 Eispartikelgrofienverteilungen einander
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gegeniibergestellt. Wahrend den ersten
4 30min des Lebenszyklus ist dabei ein An-
1 wachsen der mittleren Eispartikeldurch-
o1 1 o o] 10 messer auf etwa 10 um und eine damit
einhergehenden Reduktion der Konzen-
Abbildung 2.4 Zeitliche Entwicklung der ~ trationen um 2-3 Groflenordnungen zu
in Kondensstreifen gemessenen Grofenver-  beobachten. Durch weiteres Eispartikel-
teilungen von Eispartikeln aus Schréder  wachstum und die kontinuierlich zuneh-
et al. (1999). mende Verdiinnung werden die Eigen-
schaften der Kondensstreifen-Zirren de-
nen natiirlicher Zirren" immer dhnlicher, was insbesondere fiir deren Unterscheidung
anhand von Satellitenmessungen eine Herausforderungen darstellt (Minnis et al. 2013,
Véazquez-Navarro et al. 2015). Indes zeigen in-situ Messungen in Kondensstreifen-
Zirren (Voigt et al. 2017), dass in diesen die Konzentration der kleineren Eiskristalle
(Dp < 50 um) auch noch nach 3 Stunden deutlich iiber deren Konzentration in na-
tiirlichen Zirren liegt - und eine Unterscheidung zwischen diesen Wolkentypen damit
noch moglich bzw. notwendig ist.

1

1 Fiir natiirliche Zirren sind Konzentrationen von etwa 0.1-1cm ™2 und Partikelgréfien von bis zu
einigen hundert um charakteristisch (Voigt et al. 2017).
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Bei der Auflésung von Kondensstreifen-Zirren sublimieren deren Eiskristalle in eisun-
tersittigten Umgebungsbedingungen, wobei zwischen zwei Szenarien unterschieden
wird (Bier et al. 2017). Bei der mikrophysikalisch kontrollierten Auflésung wachsen
Eiskristalle zundchst auf hinreichend grofie Dimensionen an, bevor sie in tiefer liegende
eisuntersattigte Gebiete sedimentieren und dort sublimieren. Demgegeniiber steht die
dynamische Kontrolle, bei der Kondensstreifen durch horizontalen Transport oder
die Einbettung in grofirdumig abgleitende Luftmassen trockeneren (eisunterséttigten)
Bedingungen ausgesetzt werden, was wiederum zur Sublimation der Eispartikel fiihrt.

Konnten die bisherigen experimentellen Arbeiten wesentlich dazu beitragen relevante
Prozesse der Kondensstreifenentwicklung zu identifizieren und zu charakterisieren,
besteht auch im Hinblick auf deren addquate Implementierung in globalen Klimamo-
dellen die Notwendigkeit weiterer experimenteller Studien (Schumann & Heymsfield
2017, Kéarcher 2018). Insbesondere kommt der systematischen Analyse der die Wir-
belphase dominierenden Prozesse fundamentale Bedeutung zu, sind es doch die
Kondensstreifeneigenschaften zum Ende der Wirbelphase, die die weitere Entwicklung
sich ausbildender Kondensstreifen-Zirren tiber Stunden hinweg prégen (Unterstrasser
& Gierens 2010). Durch das duBerst dynamische Umfeld und resultierende inhomogene
Strukturen, stellt die gemeinsame Interpretation der wahrend der Wirbelphase gewon-
nenen Stichproben allerdings eine gewisse Herausforderung dar. So steht bislang ein
direkter experimenteller Nachweis der von Modellen prognostizierten Sublimationsver-
luste von Eispartikeln wahrend der Wirbelphase - sowie deren etwaige Quantifizierung -
noch aus.

2.2 Klimawirkung von Kondensstreifen

Schon deren Sichtbarkeit mit bloem Auge belegt eindriicklich, dass Kondensstrei-
fen (-Zirren) den atmosphérischen Strahlungshaushalt beeinflussen. Der insgesamt
von der luftfahrtinduzierten Bewdlkung (AIC) verursachte Strahlungsantrieb ist dabei
Folge zweier sich teilweise kompensierender Effekte. So ist der Streuung bzw. Refle-
xion kurzwelliger solarer Strahlung eine kiithlende Wirkung auf die Erdatmosphére
zuzuschreiben, da insgesamt weniger solare Strahlung in Bodennéhe gelangen bzw.
dort absorbiert werden kann. Demgegeniiber wirkt die Absorption und Emission
langwelliger terrestrischer Strahlung bei tiefen Temperaturen (215-230 K) wirmend,
da hierdurch die Abstrahlung terrestrischer Strahlung ins Weltall - zu einem gewissen
Grad - unterdriickt wird. Da der warmende Einfluss den kithlenden im Mittel tber-
trifft, resultiert ein positiver, wiarmend wirkender Netto-Strahlungsfluss am Oberrand
der Atmosphére bzw. an der Tropopause (Meerkotter et al. 1999, Myhre et al. 2009).
FEine quantitative Bestimmung des von AIC verursachten Strahlungsantriebs wird
dadurch erschwert, dass - unabhéngig von einer etwaigen Kondensstreifenbildung -
eine Vielzahl potentieller Kondenssationskerne (Ruf}; organsiches oder Sulfataerosol)
vom Flugverkehr emittiert werden. Diese konnen wéhrend ihrer Verweildauer in der
Atmosphére die Wolkenbildung und deren Eigenschaften beeinflussen, was wieder-
um die Strahlungsbilanz der als ,natiirlich* klassifizierten Bewdlkung modifiziert
(indirekter Aerosoleffekt).
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Zur Berechnung der Klimawirkung von Kondensstreifen (-Zirren) wurden verschiedene
Anséitze entwickelt (Burkhardt & Kércher 2011, Jacobson et al. 2011, Voigt et al. 2011,
Chen & Gettelman 2013, Schumann & Graf 2013, Bock & Burkhardt 2016a, Bier
et al. 2017). Besondere Bedeutung kommt den globalen Zirkulationsmodellen (GCM)
zu. Diese simulieren atmosphérische Prozesse auf groflen rdumlichen und zeitlichen
Skalen, welche von direkten Messungen nicht erfasst werden kénnen. Damit ermdgli-
chen es GCMs prinzipiell, die vielfdltigen Abhéngigkeiten der von Kondensstreifen
induzierten Strahlungsfliisse realitdtsnah zu berticksichtigen. Dazu gilt es, tiber deren
Lebensdauer variierende Eigenschaften der Kondensstreifen sowie vorherrschende
synoptische Situationen moglichst prézise in den Strahlungstransportrechnungen
zu berticksichtigen (Bock & Burkhardt 2016b). Ein besonderes Augenmerk muss
hierbei auf einer genauen und gut aufgelosten Simulation von Temperatur- und
Feuchtefeldern in der UTLS Region liegen. Unabhéngig davon welches Modell zur
Berechnung herangezogen wird, stellt dessen Initialisierung mit den Emissionen der
globalen Verkehrsflugzeugflotte eine betréchtliche Herausforderung dar. Wahrend
globale Flugbewegungen in entsprechenden Katastern (Eyers et al. 2004, Wilkerson
et al. 2010) systematisch erfasst werden, bleibt fraglich, in welchem Zusammenhang
Triebwerksemissionen unter realen Flugbedingungen mit den iiberwiegend auf Bo-
denmessungen der Hersteller beruhenden Werten aus Emissionsdatenbanken (ICAO
2018) stehen. Dariiber hinaus miissen zur GCM-Initialisierung die rdumlich stark
konzentrierten bzw. inhomogenen Verteilungen der Eispartikel junger Kondensstreifen
(Alter < 10min) in eine Gitterbox wesentlich groferen Ausmafles gewissermafien
eingebettet werden.

-1000 -500 -100  -50 -10 10 50 100 500 1000

[MW/m?]

Abbildung 2.5 Raumlich aufgeloster Strahlungsantrieb (farbkodiert) der luftfahrt-
induzierten Bewolkung im mehrjihrigen Mittel aus Bock & Burkhardt (2016a). Die
Simulationen wurden auf Basis des Flugverkehrskatasters AERO2k fiir das Jahr 2002
(Eyers et al. 2004) durchgefiihrt. Motiviert von in-situ Messungen wurde das globale
Modell mit einer mittleren Eispartikelkonzentration von 150 cm™3 im 7.5 min alten Kon-
densstreifen - also nach der Wirbelphase - initialisiert. Im globalen Mittel ergibt sich ein
Strahlungsantrieb von 35 mW m 2.
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In Abb. 2.5 sind globale Simulationen von Bock & Burkhardt (2016a) dargestellt. Unter
Nutzung des Modells ECHAMS5 und auf Basis der Flugbewegungen des Jahres 2002
(AERO2k) wurde der rdumlich aufgeloste Strahlungsantrieb der luftfahrtinduzierten
Bewo6lkung im mehrjdhrigen Mittel bestimmt. Dabei ergeben sich starke regionale
Unterschiede mit hochsten Strahlungsantrieben iiber Nordamerika, dem noérdlichen
Atlantik, Europa und dem Westpazifik. Urséchlich ist dies in erster Linie darauf
zuriickzufithren, dass in diesen Regionen auch das Flugaufkommen am héchsten
ist. Weiter ist insbesondere in den noérdlichen Extratropen die Wahrscheinlichkeit
zur Bildung von Kondensstreifen gegeniiber dem globalen Mittel deutlich erhcht
(Bier & Burkhardt 2019). Wéhrend diese, auf den Flugbewegungen des Jahres 2002
(AERO2k) basierenden, Simulationen auf einen globalen Mittelwert von 35mW m ™2
fithren, liefert dasselbe Modell unter Nutzung des Katasters AEDT fiir das Jahr 2006
(Wilkerson et al. 2010) einen Wert von 56 mW m ™2 (Bock & Burkhardt 2016a).
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Abbildung 2.6 (a,b) Anteilige Darstellung der Beitrage des Luftverkehrs zum gesamten
anthropogenen Strahlungsantrieb (RF). (c¢) Chronologische Gegeniiberstellung der von
verschiedenen Studien im zeitlichen und globalen Mittel bestimmten Strahlungsantriebe
der luftfahrtinduzierten Bewdlkung (AIC). Uber den Balken ist jeweils das Jahr der
beriicksichtigten Flugbewegungen angegeben. So spiegelt z. B. das ganz rechts dargestellte
Ergebnis (2016: 56 mW m ™2 fiir 2006) das Resultat von Bock & Burkhardt (2016a) auf
Basis des AEDT 2006 Katasters wider. (a,b,c) wurden aus Kércher (2018) iibernommen.

Angesichts der erlduterten Herausforderungen sowohl Flugbewegungen, Triebwerk-
semissionen, im Flugzeugnachlauf ablaufenden Prozesse, die synoptische Situation
sowie entsprechende atmosphérische Parameter prézise in den globalen Modellen zu
implementieren bzw. zu simulieren, scheint eine gewisse Varianz zwischen verschiede-
nen Studienergebnissen durchaus nachvollziehbar (Bock & Burkhardt 2016a, Kércher
2018). In Abb. 2.6 werden die in verschiedenen Arbeiten ermittelten Strahlungsan-
triebe der luftfahrtinduzierten Bewolkung einander gegeniibergestellt (c), sowie im
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Kontext der Beitrage anderer Luftverkehrsemissionen (b) und der gesamten anthro-
pogenen Klimawirkung (a) dargestellt.

Wihrend sich fiir CO5 ein Strahlungsantrieb von etwa 35 mW m~2 berechnen lisst,
spannen die Studienergebnisse fiir AIC einen Bereich von etwa 20-150 mW m 2 auf
und streuen damit erheblich um das Studienmittel von 50 mW m ™2 (Kércher 2018).
In Verbindung mit den vom indirekten Aerosoleffekt ausgehenden Unsicherheiten,
tragt dies zur Gesamteinschitzung eines derzeit noch geringen wissenschaftlichen
Versténdnisses der der luftfahrtinduzierten Bewolkung zuzuschreibenden Klimawir-
kung bei (Penner et al. 1999, Lee et al. 2009). Insgesamt ist jedoch davon auszugehen,
dass die luftfahrtinduzierte Bewolkung den grofiten Einzelbeitrag zum gesamten vom
Luftverkehr induzierten Strahlungsantrieb beisteuert, also insbesondere die Wirkung
des seit Aufkommen der kommerziellen Luftfahrt in der Atmosphére akkumulierten
COq tibertrifft (Burkhardt & Kércher 2011).

Qualitativ lasst sich die von Kondensstreifen induzierte Klimawirkung im Wesent-
lichen auf zwei unabhéngige Effekte zuriickfithren. Um hohe Strahlungsantriebe
bewirken zu konnen, bedarf es atmosphérischer Bedingungen, unter denen sich
ein initial gebildeter Kondensstreifen weit ausbreiten, lange tiberdauern und zum
Kondensstreifen-Zirrus entwickeln kann. Ist diese Voraussetzung erfiillt, wird der
resultierende Strahlungsantrieb mafigeblich von den mikrophysikalischen Eigenschaf-
ten und der rdumlichen Verteilung der Eispartikel des noch jungen Kondensstreifens
(Alter < 10min) bestimmt.
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Abbildung 2.7 (a)Relative Anderung des rdaumlich aufgelésten, zeitlich gemittelten
Strahlungsantriebs der luftfahrtinduzierten Bewolkung bei einer gegeniiber dem Referenz-
lauf um 80 % reduzierten Eispartikelkonzentration in jungen Kondensstreifen (7.5 min
alt). Der Referenzlauf entspricht der in Abb. 2.5 dargestellten Simulation. (b) Relative
Anderung global und zeitlich gemittelter Strahlungsantriebe (RF) bei Reduktion mitt-
lerer Eispartikelkonzentrationen zum Initialisierungszeitpunkt (bei 7.5 min) gegeniiber
dem Referenzfall. Letzterer wird durch den Datenpunkt (1.0, 1.0) dargestellt. Quelle:
Burkhardt et al. (2018)

Dies verdeutlichen die in Abb. 2.7 gezeigten Resultate von GCM-Studien aus Burk-
hardt et al. (2018), die die Sensitivitdt des globalen Strahlungsantriebs der luft-
fahrtinduzierten Bewolkung auf mittlere Eispartikelkonzentrationen des 7.5 min alten
Kondensstreifens (Initialisierungszeitpunkt) untersuchen. Der Referenzlauf wurde
dabei so initialisiert, dass dieser in-situ Messungen von Eispartikelkonzentrationen
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in jungen Kondensstreifen der derzeitigen Flugzeugflotte bestmoglich repréasentiert.
Fiir gegeniiber dem Referenzfall reduzierte initiale Eispartikelkonzentrationen ist ein
deutlicher nicht-linearer Trend hin zu geringeren Strahlungsantrieben zu beobachten.
So resultiert eine Reduktion initialer Eispartikelkonzentrationen um 80 % (50 %) in
einem um etwa 50 % (20 %) reduzierten Strahlungsantrieb. Zu etwas anderen Zahlen
kommen Studien von Schumann et al. (2013), nach denen eine Reduktion der Eispar-
tikelzahlen in jungen Kondensstreifen um 50 % eine Reduktion des Strahlungsantriebs
um etwa 38 % bewirkt. Insgesamt verdeutlichen diese starken Abhéngigkeiten des
Strahlungsantriebs von den Eispartikelkonzentrationen junger Kondensstreifen jedoch
eindriicklich die Notwendigkeit, Eisemissionen sowie im Flugzeugnachlauf ablaufende
dynamische und mikrophysikalische Prozesse unter realen Bedingungen prézise zu
charakterisieren, um belastbare Resultate zur Klimawirkung aus globalen Simulatio-
nen gewinnen zu konnen. Andererseits erdffnen diese Sensitivitidtsstudien eine auf
kurzen Zeitskalen (o< Stunden) wirksame Option zur Mitigation der Klimawirkung
des Luftverkehrs. Gelingt es durch technische oder operationelle Mafinahmen, Eispar-
tikelkonzentrationen in jungen Kondensstreifen substanziell zu reduzieren, waren
deutlich geringere Strahlungsantriebe und eine Reduktion des insgesamt wiarmenden
Einflusses der Luftfahrt auf die Erdatmosphére die Folge.

2.3 Potential synthetischer Treibstoffe zur Mitigation der
Klimawirkung von Kondensstreifen

Um die Klimawirkung des Luftverkehrs zu einem gewissen Grad von dessen Wachs-
tum zu entkoppeln, stellt die Reduktion der Triebwerksemissionen ein naheliegendes
und geeignetes Mittel dar. In Bezug auf Kondensstreifen steht dabei eine systemati-
sche Reduktion der Eispartikelkonzentrationen im Vordergrund (s. Kap. 2.2). Diese
ergibe sich als Folge reduzierter Ruflemissionen, sofern die Hypothese einer von
Ruf} kontrollierten Eisbildung zutreffend ist. Vereinfacht ausgedriickt wiirde sich in
diesem Szenario die gleiche Menge verfiigbharen Wasserdampfs auf eine reduzierte
Anzahl Rufipartikel aufteilen, was insgesamt zu weniger, im Mittel aber gréfleren
Eispartikeln fiihren wiirde. Ebenso wiirde sich die aus der Umgebung eingemischte
Feuchte auf weniger Eispartikel verteilen, die dadurch schneller anwachsen kénnen.
In der Folge ergédben sich geringere Lebensdauern, Bedeckungsgrade und optische
Tiefen der Kondensstreifen-Zirren, was insgesamt zu geringeren Strahlungsantrieben
bzw. einer Verringerung der Klimawirkung fithren wiirde (Schumann et al. 2013, Bier
et al. 2017, Burkhardt et al. 2018).

Neben der Entwicklung neuartiger Triebwerkstechnologien (Boies et al. 2015) zur
systematischen Reduktion von RuBpartikelemissionen, kommt diesbeziiglich auch
der Verwendung geeigneter Treibstoffe wesentliche Bedeutung zu. Konventionell
hergestelltes Kerosin fossilen Ursprungs besteht typischerweise aus einer Vielzahl
verschiedener Kohlenwasserstoffe, die sich geméfl ihrer Molekiilstruktur klassifizieren
lassen. So zédhlen neben langkettigen unverzweigten (n-Alkane), langkettigen verzweig-
ten (Iso-Alkane) und ringférmigen (Cyclo-Alkane) Strukturen insbesondere auch
cyclische Kohlenwasserstoffe mit einem System delokalisierter Elektronen (Aromaten)
zu den Hauptbestandteilen handelsiiblichen Kerosins. In diesem Zusammenhang
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wurde schon friith erkannt, dass die Ru3bildung in erster Linie auf die aromatischen
Kohlenwasserstoffe zuriickzufiihren ist (Bauer & Jeffers 1988, Richter & Howard 2000)
und Treibstoffe mit geringeren Aromatengehalten! zu einer geringeren Rufbildung
neigen (Beyersdorf et al. 2014, Braun-Unkhoff & Riedel 2015).

Die Aromatengehalte konventioneller, petroleumbasierter Kraftstoffe liegen typischer-
weise um etwa 20 vol%. Allerdings variieren die genauen Werte in Abhéngigkeit von
der Forderregion deutlich (Brem et al. 2015), vereinzelt existieren auch konventionelle
Kraftstoffe mit verschwindend geringen Aromatengehalten. Erfolgt die Herstellung
eines Kraftstoffs hingegen nicht durch das konventionelle Verfahren (Erdélraffination),
wird dieser auch als alternativ bezeichnet?. Ein solches alternatives Verfahren stellt
der Fischer-Tropsch-Prozess (FTP) dar, bei dem Treibstoffe mit &ulerst geringen
Aromatengehalten synthetisiert werden. Deren Produktion im FTP basiert auf der
Herstellung und anschliefenden Verfliissigung eines aus CO und Hs bestehenden
Synthesegases unter kontrollierten Laborbedingungen. Da als Rohstoffquellen ne-
ben fossilen (Erdél, Erdgas, Kohle) auch erneuerbare (Biomasse) Energietrager zur
Verfligung stehen, kénnen prinzipiell auch synthetische Treibstoffe mit deutlich redu-
zierten netto CO2-Emissionen produziert werden (Biokraftstoffe). Unabhéngig von
der eingesetzten Rohstoffequelle werden im FTP Treibstoffe mit verschwindend gerin-
gen Aromaten- und Schwefelgehalten hergestellt, die deshalb auch als synthetisches
paraffinbasiertes Kerosin (SPK) bezeichnet werden.

Allerdings muss ein SPK eine Vielzahl an physikalischen, chemischen und technischen?
Anforderungen (ASTM Standards) erfiillen, um zum Einsatz im realen Flugbetrieb
zugelassen werden zu konnen. In diesem Zusammenhang wird vor allem an der Ent-
wicklung von SPKs geforscht, deren Einsatz keine Triebwerksmodifikationen an der
Bestandsflotte voraussetzten (sog. drop-in SPKs). Dabei gilt es SPKs zu syntheti-
sieren, die sich trotzt ihrer grundlegend anderen chemischen Zusammensetzung in
relevanten Eigenschaften® nicht zu sehr von konventionellen petroleumbasierten Treib-
stoffen unterscheiden. Wahrend derzeit verfiighare SPKs die Zulassungskriterien meist
nicht vollstindig erfiillen, konnen etwa 50%-Mischungen aus konventionellen und
synthetischen Treibstoffen durchaus im Flugbetrieb eingesetzt und deren Emissionen
vermessen werden.

Detaillierte Untersuchungen des Einflusses der Aromaten- und Schwefelgehalte ver-
schiedener Kraftstoffe auf resultierende Triebwerksemissionen wurden bislang iiber-
wiegend im Rahmen von Bodenmessungen angegangen (Timko et al. 2010, Lobo et al.
2011, Beyersdorf et al. 2014, Brem et al. 2015). Dabei unterschieden sich die Experi-
mente zwar beziiglich der eingesetzten Triebwerke, Treibstoffe, Instrumentierung und
des Versuchsaufbaus, dennoch wurde iibereinstimmend festgestellt, dass Treibstoffe
mit reduzierten Aromatengehalten Ruf in geringerer Anzahl, mittlerer Gréfie und

1 Geringere Aromatengehalte gehen in der Regel mit erhdhten H/C-Verhéltnissen einher.
FEine Untergruppe der alternativen Kraftstoffe stellen die Biokraftstoffe dar, die aus nachwachsen-
den Rohstoffquellen produziert werden.

3 So muss z.B. sichergestellt sein, dass urspriinglich auf konventionelle Kraftstoffe ausgelegte
Dichtungen des Kraftstoffsystems weiterhin ihren Zweck erfiillen.

4  Wie z. B. Gefrierpunkt, Viskositét, Dichte, Energiedichte, Flammpunkt, Flammgeschwindigkeit,. . .
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Gesamtmasse produzieren. Beispielsweise stellen Timko et al. (2010) die Emissionen
eines Pratt & Whitney PW 308 Triebwerks bei dessen Betrieb mit konventionellem
JP-8 (Aromatengehalt: 19vol%), einem SPK (< 0.2vol%) und einer 50/50-Mischung
beider Kraftstoffe (9.5vol%) einander gegeniiber. Unter fiir Reiseflugbedingungen
typischen Lastzustinden! werden dabei gegeniiber JP-8 fiir SPK (50/50-Mischung)
deutliche Reduktionen der Anzahl emittierter Rufipartikel von 47 % (20 %) und der
Gesamtmasse von 58 % (10 %) festgestellt. Demgegeniiber konnte fiir den gleichen
Lastzustand ein wesentlich stiarkerer Einfluss des Aromatengehalts auf die Ruflemis-
sionen eines CFM 56 Triebwerks beobachtet werden. So finden Beyersdorf et al. (2014)
fiir Treibstoffe vergleichbarer Aromatengehalte gegeniiber JP-8 relative Reduktio-
nen der Rufipartikelzahlen von etwa 80-90 % (SPK) bzw. 40-50 % (50/50-Mischung).
Messungen von Brem et al. (2015) bestétigen einen Einfluss des Aromatengehalts
qualitativ und finden weiter, dass die Hohe der Ruflemissionen eines Kraftstoffs
quantitativ besser mit dessen Wasserstoffgehalt (negativ) korreliert.

Gegeniiber Bodenmessungen gestalten sich entsprechende Analysen unter realen
Flugbedingungen wesentlich aufwéndiger - und teurer. So konnte ein Zusammenhang
zwischen geringeren Aromatengehalten und reduzierten Ruflemissionen erst kiirzlich
im Flugexperiment nachgewiesen werden (Moore et al. 2017). Hierzu kam neben
konventionellem Jet A (Aromatengehalt: 21 vol%) auch eine 50/50-Mischung (13 vol%)
aus diesem und Biotreibstoff (auf Leindotterbasis?) zum Einsatz®. So wurden unter ty-
pischen Reiseflugbedingungen fiir die 50/50-Mischung um etwa 50 % (60 %) reduzierte
Emissionen der Anzahl (Gesamtmasse) der Rufipartikel gegeniiber Jet A beobachtet.
Zudem wurden im Vergleich zu Jet A fiir die 50/50-Mischung um etwa 14 % geringere
mittlere RuBlpartikeldurchmesser festgestellt (32.5nm vs. 28 nm). Unabhéngig vom
verbrannten Treibstoff konnte eine deutliche Zunahme der Ruflpartikelemissionen
mit steigender Triebwerksleistung ausgemacht werden, sodass die absoluten Emis-
sionen einen Bereich von etwa 1.5 — 8 x 10 kg™ (Jet A) bzw. 0.8 — 4 x 10" kg ™!
(50/50-Mischung) abdecken.

Demgegeniiber ist die im Hinblick auf die Klimawirkung von Kondensstreifen-Zirren
dréingendste Frage, ob bzw. zu welchem Grad reduzierte Aromatengehalte auch ge-
ringere Eispartikelkonzentrationen in jungen Kondensstreifen bedingen, noch nicht
untersucht worden. Bislang existieren weder die dafiir notwendigen Flugmessungen in
Kondensstreifen aus aromatenarmen Kraftstoffen (z. B. SPKs), noch sind Nukleations-
und Wirbelphasenprozesse der Eispartikel experimentell hinreichend gut charakte-
risiert. Es ist das Ziel der vorliegenden Arbeit einen Beitrag zum Schliefen dieser
Wissensliicken zu leisten.

1 Ublicherweise zu 65 % der max. Triebwerksleistung angesetzt.
Dieser Biotreibstoff wurde im HEFA-Verfahren, einem zum FTP alternativer Weg zur Kraftstoff-
produktion aus Biomasse, hergestellt. HEFA= Hydroprocessed Esters and Fatty Acids.

3 Jet A und JP-8 unterscheiden sich lediglich durch die ihnen beigemischten Additive.






KAPITEL 3

Grundlagen und Methoden der Partikelmesstechnik

Die experimentelle Charakterisierung von Kondensstreifen hinsichtlich mikrophysika-
lischer und optischer Eigenschaften durch in-situ Messungen erfordert den Einsatz
eines breiten Spektrums an Messgerdten auf dem Forschungsflugzeug. Dies ist notig,
um - gegebenenfalls groflenaufgeloste - Konzentrationen verschiedener Flugzeug-
emissionen (Eispartikel!, Aerosolpartikel, Spurengase) iiber einen Bereich mehrerer
Groflenordnungen bestimmen zu kénnen. Im Folgenden werden die im Rahmen dieser
Arbeit genutzten Instrumente, deren theoretische Grundlagen, Funktionsprinzipi-
en, Datenerfassungen und Limitierungen vorgestellt. Weiter wird gezeigt, wie sich
mikrophysikalische und optische Eigenschaften von Eispartikeln aus den nativen
Messwerten berechnen lassen. Insbesondere sollen in diesem Kapitel die Grundlagen
geschaffen werden, auf denen das in Kap. 4 beschriebene Verfahren zur Kalibrierung
der CAS (Cloud and Aerosol Spectrometer) aufbaut. Insgesamt ermoglichen es die
detaillierten instrumentellen Arbeiten einen Datensatz hoher Qualitdt zu gewinnen,
aus welchem - nach einer eingehenden Fehlerbetrachtung - belastbare Schliisse auf
im Kondensstreifen ablaufende mikrophysikalische Prozesse gezogen werden kénnen
(s. Kap. ).

3.1 Wechselwirkung zwischen Licht und einzelnen Partikeln

Als elementare Fragestellung der Physik wurde die quantitative Beschreibung der
Wechselwirkung zwischen Licht und Materie intensiv studiert. Bereits im 19. Jahr-
hundert wurden die grundlegenden Mazwell-Gleichungen (Maxwell 1865) entwickelt,
in denen Licht als elektromagnetisches Feld behandelt wird. Im Rahmen der beiden
folgenden bahnbrechenden ,,physikalischen Revolutionen* wurde diese Theorie der
klassichen Elektrodynamik um Lorentz-Kovarianz (Jackson 1975) sowie die Quanti-
sierung der Felder (Peskin & Schroeder 1995) erweitert.

Der klassischen Elektrodynamik folgend, kann man sich die Wechselwirkung von
Licht mit einem Teilchen kondensierter Materie qualitativ derart vorstellen, dass das
Licht der einfallenden Primérstrahlung in das Teilchen? eindringt und dort positive

1 Da Eis erst im Nachlauf gebildet und nicht direkt emittiert wird, spricht man in diesem Zusam-
menhang auch von indirekter Emission.
2 Bei Streuproblemen auch Target genannt.
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wie negative Ladungstriager zu Schwingungen anregt, diese also eine beschleunigte
Bewegung ausfiihren. Diese mikroskopischen Oszillatoren emittieren darauthin ih-
rerseits elektromagnetische Strahlung, deren Superposition als Sekundéarstrahlung
bezeichnet wird. An einem beliebigen Ort im Raum - also auch im Target - ergibt
sich das resultierende Feld als Uberlagerung von Primér- und Sekundirfeldern. Zur
makroskopischen Beschreibung des Verhaltens des resultierenden Feldes in einem
Medium eignet sich eine Formulierung iiber den Brechnungsindex, n, der mafigeblich
von der Dichte und der Schwingungscharakteristik der mikroskopischen Oszillatoren
des Mediums bestimmt wird. Eine Berechnung der gestreuten Felder aulerhalb des
Targets setzt voraus, dass Eigenschaften des Primérfeldes sowie Kenntnis der internen
Struktur des Targets gegeben sind. Ist dieses direkte Streuproblem gelost, ist es im
Umbkehrschluss zudem moglich, aus einem bekanntem (bzw. gemessenem) Feld fernab
des Targets Riickschliisse auf dessen innere Struktur zu ziehen. In vielen Teilbereichen
der Physik wird dieses Vorgehen - die Behandlung des inversen Streuproblems - zur
Strukturanalyse von Materie genutzt und stellt auch die Grundlage der im Rahmen
dieser Arbeit durchgefiihrten Partikelmessungen dar. Um die aufgeworfenen Frage-
stellungen mathematisch zu behandeln, wurden Methoden der Streutheorie entwickelt
(Bohren & Huffman 1983). Dabei werden die Maxwell-Gleichungen unter gewissen
Randbedingungen (und ggf. Ndherungen) gelst, um Zusammenhénge zwischen resul-
tierenden Feldern und den Eigenschaften der Targets sowie der Primérstrahlung zu
bestimmen.

Im Hinblick auf die instrumentellen Anwendungen in dieser Arbeit wird die Pri-
maérstrahlung als monochromatisch und der Streuvorgang als elastisch betrachtet.
Auflerdem wird in den konkreten Anwendungen Symmetrie der gestreuten Strahlung
um die optische Achse des Systems angenommen, was im Falle sphérischer Targets
offensichtlich ist und fiir Partikel anderer Form mathematisch durch eine Mittelung
iiber sémtliche Orientierungen relativ zur Primérstrahlung erreicht wird. Wird das
Streulicht hinreichend vieler Targets untersucht, deren Orientierungen statistisch
gleichverteilt sind, so ist dieses Vorgehen auch physikalisch gerechtfertigt. Eine allge-
meine Abhéngigkeit des Streulichts von den beiden Raumwinkelkoordinaten (6, ¢)
reduziert sich damit auf eine Abhéngigkeit vom Streuwinkel 8, dem Winkel zwischen
einfallender und gestreuter Strahlung.

Da mit der Wellenlénge der Primérstrahlung (\) und der Grofle des Targets (L) zwei
charakteristische Langen in das Streuproblem eingehen, liegt die Vermutung nahe,
dass das Muster der gestreuten Strahlung vom Verhéltnis dieser Langen abhédngen
wird. Im Bereich der Rayleigh-Streuung ist die Grofle des Targets sehr klein gegen-
iiber der Wellenldnge (L < A). Angeregte mikroskopische Oszillatoren werden also
ndherungsweise phasengleich schwingen und auch der maximale Gangunterschied
zwischen Sekundarwellen zweier beliebiger Oszillatoren ist damit klein gegen A. Die im
Allgemeinen von 6 abhidngenden Gangunterschiede zwischen einzelnen Wellenziigen
der emittierten Sekundéarstrahlung werden damit vernachlassigbar, was erwarten lasst,
dass die Winkelabhédngigkeit der gestreuten Strahlung wenig facettenreich ausfillt.
Tatséchlich liefert eine mathematische Analyse fiir sphérische Partikel (Seinfeld &
Pandis 2016) mit einer Winkelabhéngigkeit der Streulichtintensitit von 14 cos?(#)
einen vergleichsweise wenig komplexen Zusammenhang.
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Liegt hingegen die Dimension des Targets in der Gréflenordnung der Wellenldnge,
so schwingen die verschiedenen Oszillatoren mit relativen Phasen zueinander und
auch die Gangunterschiede zwischen den Oszillatoren erreichen Werte, die gegeniiber
A nicht mehr vernachlédssigbar sind. Damit ergibt sich ein komplexeres Interferenz-
muster fiir die Winkelabhéngigkeit der Streulichtintensitit. Diese charakteristischen
Resonanzstrukturen werden neben Wellenlédnge und Polarisation der Primérstrahlung
maBgeblich von Gréfle, Form sowie Brechungsindex des Targets bestimmt. Fiir den
Fall sphérischer Partikel ldsst sich eine analytische Losung der Maxwell-Gleichungen
ausarbeiten (Mie 1908). Zur weiteren Beschreibung von Streuphdnomenen im Mie-
Regime ist es hilfreich den Groflenparameter a einzufithren, der sich nach

r

o =2m X (3.1)
aus dem Quotienten von Targetradius! (r) und Wellenliinge berechnet. Da mit zu-
nehmender Targetgrofle auch die Anzahl der zur Sekundérstrahlung beitragenden
Oszillatoren steigt, gestaltet sich ein immer komplexeres Interferenzmuster, bei dem
sich eine wachsende Zahl an Haupt- und Nebenmaxima an immer kleiner werden-
den Abstidnden des Streuwinkels 6 entwickelt (s. Abb.3.2). Zudem pragt sich mit
zunehmender Targetgrofle ein immer starkeres Maximum in Vorwértsrichtung aus.
Insgesamt ergibt sich eine deutliche -Abhangigkeit der Streulichtintensitét, hervor-
gerufen durch die sogenannten Mie-Resonanzen.

Bei Targetgrofien, die gro3 gegentiber der Wellenlédnge sind (L >> \), bietet sich eine
Beschreibung der Streuung durch Methoden der geometrischen Optik an. Hierbei
wird Licht als sich geradlinig ausbreitendes Strahlenbiindel betrachtet, das an der
Grenzflache zweier Medien (nj#ng) reflektiert, gebrochen oder gebeugt werden kann.
Diese Art der Beschreibung 16st sich also von zugrunde liegenden mikroskopischen
Streumodellen und beschreibt Streueffekte phidnomenologisch auf makroskopischer
Ebene. Die Zusammenhéange der geometrischen Optik ergeben sich dabei als Grenzfall
der Streutheorie fiir grofle Groflenparameter.

Um im Rahmen dieser Arbeit eine moglichst prazise Instrumentenkalibrierung und
damit Partikelgroflenbestimmung zu ermoglichen, werden diese qualitativen Ausfithren
im Folgenden quantitativ aufbereitet.

3.2 Konzept des Streuquerschnitts

Eine wesentliche Grofle zur Beschreibung der Wechselwirkung von Licht und Materie
stellt der differentielle Streuquerschnitt (do/d(2) dar. Dieser verkniipft die auf ein
Target treffende Primérstrahlung mit der am Target in einen bestimmten Raumwin-
kelbereich A2 gestreuten Sekundérstrahlung. Neben dem Betrag der in den gesamten
Raum (A2 = 47) gestreuten Lichtleistung lasst sich aus (do/df?2) also insbesonde-
re auch deren Winkelverteilung berechnen. Betrachtet man ein- und auslaufende

1 Fiir asphérische Targets lassen sich z.B. volumen-dquivalente Radien oder Durchmesser konstru-
ieren. Im Folgenden wird daher unabhingig von der Partikelform von Radien oder Durchmessern
gesprochen, was bei Bedarf konkretisiert wird.
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Strahlung als Strom von Photonen der Frequenz f (elastische Streuung) und der
Energie h - f, mit dem Planckschen Wirkungsquantum h, ergibt sich der differentielle
Streuquerschnitt nach

(3.2)

( do > P an(0,¢)  Streulichtleistung pro Raumwinkelelement
ae)

I; N Einfallende Energiestromdichte

Die Energiestromdichte der Priméarstrahlung (I;) ergibt sich aus dem zeitlich gemit-
telten Betrag des Poynting-Vektors (Sp) des Primérfeldes nach

). (3.3)

Der Poynting-Vektor ergibt sich dabei (im Vakuum) nach

I; = (|Sp;

. 1 /=~ =
Sp = (E x B) (3.4)
aus den elektromagnetischen Feldern; g steht fiir die magnetische Permeabilitdt des
Vakuums. Die Energiestromdichte! des Lichts, beschreibt also die Leistung, die vom
elektromagnetischen Feld durch eine senkrecht zur Ausbreitungsrichtung orientierten
Fliche transportiert wird (Einheit: Js~'m™2). Die englische Bezeichnung lautet
Irradiance. Die Dimension des differentiellen Streuquerschnitts betrégt damit ,, Fliche
pro Raumwinkel“ (m?sr=!).

Ein Streuquerschnitt, o, lisst sich aus Integration des differentiellen Streuquerschnitts
iiber einen Raumwinkelbereich berechnen, hingt also folglich von den gewéhlten
Integrationsgrenzen ab. Der totale Streuquerschnitt, oo, ergibt sich aus einer Inte-
gration iiber den gesamten Raum, bei der sich die winkelabhéngenden Beitrige zur
Gesamtleistung des Streulichts (Py,) aufintegrieren,

do Py
Ttot = O4n = /dQ (d!)) = 14 . (3.5)
4 !

Zur Berechnung instrumentenspezifischer Streuquerschnitte, oprobe, wird hingegen
der Integrationsbereich auf den Streuwinkelbereich eingeschréankt, aus welchem die
Detektoren der Sonde Licht registrieren. Diese Raumwinkel (Af{2p;ohe) werden von
der Beschaffenheit der jeweiligen Instrumentenoptik definiert. Da zudem auch I; eine
instrumentenspezifische Grofle ist, wird oprope auch als Probe Response bezeichnet.
Steht Ppetextor fir die Leistung des auf den Detektor gestreuten Lichts, ergibt sich
OProbe Nach

d Ppe .
OProbe — /dQ <d?2) = %' (36)
AQProbe ’

Wie die Bezeichnung schon nahelegt, handelt es sich beim Streuquerschnitt um eine
Flache. Allerdings geht diese nur indirekt aus der Querschnittsfliche des Targets
hervor und darf nicht mit dieser verwechselt werden. Der Streuquerschnitt ist vielmehr

1 Der Begriff Intensitat kann synonym verwendet werden.
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als konzeptionelle Grofle der Streutheorie zu verstehen. Anschaulich verkniipft er
die in einen gewissen Raumwinkelbereich gestreute Lichtleistung mit derjenigen
Flache, durch welche, sollte man sie der Primérstrahlung aussetzen, die gleiche
Lichtleistung transportiert werden wiirde, wie in eben jenen Raumwinkelbereich
gestreut wird. Diese imagindre Fldche ist dann dem Streuquerschnitt identisch. Eine
experimentelle Bestimmung des Streuquerschnitts erfordert also, neben der Kenntnis
von I;, eine Messung der Streulichtleistung, was sich mit modernen Photodioden
- nach entsprechender Kalibrierung - gut realisieren lésst.

Ist der differentielle Streuquerschnitt bekannt, ldsst sich nach

p0.0)= -~ (55) (3.7

die auf 47 normierte Phasenfunktion p(f, ) definieren (Einheit: sr~!), aus der sich
die Winkelabhéngigkeit der Streulichtintensitéit fiir gegebene Streuparameter (Wel-
lenlénge, Polarisation, Grofle, Form und Brechungsindex des Targets) ergibt.

Das Konzept des Streuquerschnitts ldsst sich auch auf die Absorption iibertragen.
Analog zu GI. 3.5 lésst sich nach

abs (38)

i

Oabs —

|

ein Absorptionsquerschnitt definieren. P,p¢ steht hierbei fiir die gesamte vom Partikel
absorbierte Lichtleistung. Die Schwichung der Intensitit der einfallenden Primérstrah-
lung durch Wechselwirkung mit einem Teilchen ergibt sich als Summe aus Absorption
und Streuung und wird als Extinktion bezeichnet,

Oext = O4n + Oabs - (39)

Um Streu-, Absorptions- und Extinktionseffekte in Relation zur Teilchengréfie zu
untersuchen, kénnen entsprechende Effizienzfaktoren, ), nach

Oext O4r Oabs
xt — 5 reu — 5 - y 3.10
Qe t Aproj Qst eu Aproj Qabs Aproj ( )
eingefithrt werden, die iiber
Qext = Qstreu + Qabs (3.11)

in Zusammenhang stehen. A ist hierbei die auf eine Ebene senkrecht zum einfallen-
den Licht projizierte Fléache des Partikels. Die Bezeichnung der () als Effizienzfaktoren
ldsst vermuten, dass stets Werte < 1 zu erwarten wéren. Dies trifft aber nicht zu. Wie
spater gezeigt wird, konnen beispielsweise Streuquerschnitte deutlich gréfler ausfallen
als die auf den Strahlquerschnitt projizierte Teilchenfliche Ap;q;. Dies verdeutlicht
einmal mehr, dass sich Alltagsbeobachtungen auf Basis grofler rdumlicher Skalen in
der Regel nicht ohne Weiteres auf kleinere Skalen iibertragen lassen.
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3.3 Berechnung des Streuquerschnitts

Im vorherigen Abschnitt wurde gezeigt, dass sich aus einer Messung der Streulicht-
leistung bei konstanter Intensitit der Primérstrahlung der sondenspezifische Streu-
querschnitts des Targets (oprobe) prinzipiell als direkter Messwert ergibt (GI. 3.6).
Um aus oprope weitere Riickschliisse auf Eigenschaften des Targets zu ermdoglichen,
miissen diese Zusammenhénge zunéchst im Rahmen der Elektrodynamik bestimmt
werden. Von besonderem Interesse ist dabei der funktionale Zusammenhang

UProbe(Dp)|Form,n ) (312)

also die Abhéngigkeit des sondenspezifischen Streuquerschnitts vom Partikeldurch-
messer (D,) bei gegebener Partikelform und bekanntem Brechungsindex.

Da in dieser Arbeit préazise gefertigte Kugeln zur Sondenkalibrierung verwendet
werden, muss dieser Zusammenhang zunéchst fiir sphérische Partikel im Rahmen der
Mie-Theorie berechnet werden. Ziel der Kalibrierung ist es, aus nativen Sondenmess-
werten (X Ppetektor) auf die entsprechenden Streuquerschnitte der Targets schliefien
zu koénnen.

Nach erfolgter Kalibrierung kénnen somit die opope der im Flugexperiment de-
tektierten atmosphérischen Aerosol- und Eispartikel bestimmt werden. Um weiter
auf die Grofle dieser Teilchen schlieffen zu kénnen, muss Gl.3.12 in einem zweiten
Schritt fiir deren Brechungsindizes und Partikelformen (i. A. asphérisch) bestimmt
werden. In dieser Arbeit werden Resultate aus T-Matrix-Rechnungen verwendet, um
der Aspérizitdt junger Eispartikel in Kondensstreifen Rechnung zu tragen und eine
sinnvolle Bineinteilung der Partikelgréfien zu ermoglichen.

Das folgende Diagramm soll die Strategie zur Grofienbestimmung asphérischer (Eis-)
Partikel kurz zusammenfassen:

Kalibrierung Binning
Nat. Messwert (o< Ppetektor) $—————— OProbe ———— Dp|Form,n
(Mie-Theorie) (T-Matrix)

Ein solches zweistufiges Verfahren zur Groéfienbestimmung von Eispartikeln in Kon-
densstreifen iiber den Zwischenschritt der op,opne-Berechnung ist notwendig, da sich
kein Kondensstreifeneis mit bekannten Eigenschaften im Labor zu Kalibrationszwe-
cken erzeugen lésst.

Um das Einzelpartikel-Streuproblem mathematisch anzugehen, also gestreute (Indizes

[43

,»8“) mit einfallenden (Indizes ,,i*) Feldern zu verkniipfen wird die Amplitudenstreu-
matriz Sa (Bohren & Huffman 1983, Wendisch & Yang 2012) nach

ik(r—z
Eys :e( ' (S2 Ss By, (3.13)
E —ikr \Ss S1) \Ey;
—_————

Sa

cingefiihrt, wobei (0.B.d.A) in z-Richtung einfallendes (k; = ké,) und dabei in x-
Richtung polarisiertes Licht (E; = E; , é,) betrachtet wird. Die Indizes || und L
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verweisen auf Feldanteile parallel und orthogonal zur Streuebene. Weiter bezeichnen
k =27/ die Wellenzahl und r den radialen Abstand zum Koordinatenursprung in
dem sich das Target befindet. I. A. hingen die Elemente von S4 vom Streuwinkel (6)
sowie vom azimutalen Winkel (¢) ab. Weiter ldsst sich in hinreichend grofiem Abstand
zum Target (k-7 > 1) das Fernfeldverhalten explizit parametrisieren (Jackson 1975).
Fiithrt man nach

eik(r——z)

Ey=—— XE (3.14)

die vektorielle Streuamplitude, X , ein, so gilt é, - X =0 und aus einem Vergleich mit
Gl. 3.13 folgt

= (82 cos ¢+ 53 sin @) é); + (Ss cos g+ Sy sing) €. (3.15)

Um weiter oot nach GIl. 3.5 zu bestimmen, muss zunédchst Py, aus Integration des
Poynting-Vektors des gestreuten Feldes iiber eine Kugeloberfliche nach

Pyx = / dA e, - Sp, (3.16)

4mr2

bestimmt werden. S, p,s ergibt sich dabei geméafl Gl. 3.4, wobei B, und Ej iiber
I
By=~ (eT x E) (3.17)

Vonemander abhangen Wird Gl.3.16 evaluiert indem E, und B, in Abhéngigkeit
von X sowie E; parametrisiert werden, ergibt sich nach einiger Rechnung fiir den
Streuquerschnitt

- /cm [l (3.18)

womit sich schliellich der Integrand als differentieller Streuquerschnitt des Problems
identifizieren lasst,

do 1 X2
— )| == 3.19
(d()) k2 ( )
Die Berechnung des differentiellen Streuquerschnitts lésst sich damit auf eine Be-

stimmung der Elemente der Amplitudenstreumatrix zurtickfithren, welche sich bei
Kenntnis von E, aus GI. 3.13 berechnen lassen.

3.3.1 Sphaérische Partikel

Die Berechnung des Zusammenhangs zwischen gestreutem Feld (Es) und Primérfeld
(E’;) nach Gl.3.13 vereinfacht sich fiir spharische Targets symmetriebedingt. So wird
u.a. die Amplitudenstreumatrix (S4) diagonal und die verbleibenden Elemente (57, S2)
héngen nicht mehr von ¢ ab. Da sich in der Literatur ausfithrliche Herleitungen und
Diskussionen des Zusammenhangs aus Gl. 3.12 fiir den Fall sphéarischer Partikel finden,
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sollen hier nur kurz ein Losungsweg skizziert und fir diese Arbeit relevante Ergebnisse
besprochen werden.

Zur Berechnung der gestreuten Felder miissen die Maxwell-Gleichungen unter Beriick-
sichtigung der dem Problem eigenen Randbedingungen gelést werden. Da an dieser
Stelle alle Medien als linear, isotrop und homogen angenommen werden, miissen
physikalisch realisierbare Felder Losungen der Wellengleichung sein. Naturgeméf eig-
nen sich sphérische Polarkoordinaten zur Beschreibung des Streuvorgangs an runden
Partikeln. Ein Ansatz nach dem Prinzip der Variablenseparation fiihrt schliefllich zu
den gesuchten Losungen der Maxwell-Gleichungen. Hierbei ergeben sich die E- und
B-Felder als Reihenentwicklung in den allgemeinen Losungen der Feldgleichungen
(Vector Spherical Harmonics), die ihrerseits ein vollstdndiges Orthonormalsystem bil-
den. Die #-Abhéngigkeit der Felder wird hierbei von assoziierten Legendre Polynomen
bestimmt, die Radialabhéngigkeit von sphdrischen Besselfunktionen.

Nach diesem allgemeinen Vorgehen, das die mathematische Struktur der Felder
vorgibt, werden die Entwicklungskoeffizienten aus physikalischen Notwendigkeiten
bestimmt. Soll die Energie im System erhalten sein, gehen damit Forderungen bzw.
Randbedingungen an die Felder einher. Neben deren Endlichkeit miissen so zudem
die Tangentialkomponenten der Felder an der Grenzfliche zweier Medien stetig sein.
Auf diese Weise ldsst sich ein Gleichungssystem aufstellen, aus dem sich die Entwick-
lungskoeffizienten - und damit letztlich die Felder - bestimmen lassen. Wie aufwéndig
es ist diese Gleichungen zu 16sen wird maflgeblich von der Geometrie des Targets
bestimmt. Fiir sphérische Partikel wird die Stetigkeit der Tangentialkomponenten auf
einer Kugeloberfliche gefordert. Mathematisch 1dsst sich dies vergleichsweise einfach
darstellen, es existieren analytische Losungsverfahren (Mie 1908).

Nach der Losung des Gleichungssystems lasst sich, wie im vorangegangen Abschnitt
skizziert, der differentielle Streuquerschnitt aus den Feldern berechnen. Eine umfas-
sende Darstellung dieses, hier nur angerissenen, Losungsweges und entsprechender
Ergebnisse findet sich in der einschligigen Literatur zum Thema (Mie 1908, Van de
Hulst 1957, Bohren & Huffman 1983). Weiter sei auf Wiscombe (1980) verwiesen, wo
verschiedene Algorithmen im Hinblick auf begrenzte Rechenleistung gepriift werden.
In dieser Arbeit wurden Streuquerschnitte sphérischer Partikel nach Rosenberg et al.
(2012) und damit aufbauend auf Wiscombe (1980) berechnet.

In Abb. 3.1 ist die GroBenabhéngigkeit der Streuquerschnitte o, und o4_120 sphéri-
scher, nicht-absorbierender Eispartikel (n = 1.31 + ¢ - 0) bei Bestrahlung mit Licht
der Wellenlénge 658 nm nach der Mie-Theorie dargestellt. Der Streuwinkelbereich
von # = 4 — 12° und A = 658 nm wurden gewahlt, da sie den Parametern der in
dieser Arbeit verwendeten CAS-DPOL (s. Kap. 3.4) entsprechen. Fiir die Grenzfille
D, < X (D, > ) lésst sich die Komplexitat des Streuproblems reduzieren und die
Ergebnisse der Mie-Theorie ndhern sich asymptotisch denen der Rayleigh-Streuung
(Geometrischen Optik). Fir diese beiden Grenzfille ist ebenfalls die Groflenabhén-
gigkeit ooy DS (Otot X DZ%) dargestellt. Im Groflenbereich dazwischen sind die
Kurvenverldufe von Mie-Resonanzen geprégt. Der charakteristische Abstand AD,,
zwischen den Maxima (bzw. Minima) von o (D,,) lédsst sich dabei ndherungsweise
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Abbildung 3.1 Groéflenabhingigkeit der Streuquerschnitte ooy und o410 sphérischer
Eispartikel nach der Mie-Theorie bei Priméarstrahlung mit A = 658 nm. Zudem sind
als Asymptoten die Abhéngigkeiten fiir die Grenzfille D, < A (Rayleigh-Regime) und
D, > X (geometrische Optik) eingezeichnet. Weiter ist das Verhéltnis c4_120 /0ot
gezeigt.

durch eine einfache Energiebetrachtung bestimmen. So ergibt sich eine maximale (mi-
nimale) Streulichtleistung fir den Fall negativer (positiver) Interferenz zwischen der
in Vorwartsrichtung durch das Teilchen gelaufenen Welle und der ungestreuten Pri-
maérstrahlung. Da sich negative (positive) Interferenz ergibt, falls die Phasendifferenz
AP = 27(Dp/N) (s — 1) beider Wellen ungeradzahligen (geradzahligen) Vielfachen
von 7 entspricht, folgt fiir den Abstand AD,, zwischen aufeinanderfolgenden Maxima
(oder Minima)
A

AD,= — =212 2
D e — 1 um,, (3 0)

was im Einklang mit dem berechneten Verlauf von oo (D)) aus Abb. 3.1 steht.

Wie erwartet liegen die Streuquerschnitte o4—120(D,) stets unterhalb oo (D)). Inter-
essant ist jedoch der Unterschied in der Resonanzstruktur zwischen beiden Kurven.
So liegen die lokalen Extrema der beiden Kurven nicht zwangsldufig bei gleichen D,,.
Im Gegensatz zu oyt (Dp) geht in o4_120(D)) neben der Gesamtstreulichtleistung
auch die Winkelverteilung des Streulichts ein. So ist es z.B. méglich, dass bei wach-
sendem D, zwar oo steigt, aber wegen der sich dndernden Phasenfunktion die in
den Winkelbereich von 4 — 12° gestreute Lichtleistung abnimmt. Fiir die Bestimmung
der Partikelgrofie aus einem Streulichtsignal ist es daher von grofler Bedeutung den
Streuwinkelbereich, auf den die Detektoren des Instruments sensitiv sind, genau zu
kennen bzw. diesen zu vermessen. Weiter macht Abb. 3.1 deutlich, dass die Breite
des Dp-Messbereichs durch den Messbereich des Streulichtdetektors (Photodiode)
vorgegeben wird. Zur Bestimmung von Partikelgrofien {iber zwei Gréflenordungen im
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Bereich der Mie-Resonanzen (in 1. Ordnung gilt 04120 Df,) miissen die Photodi-
oden des Instruments also Streulichtleistungen iiber vier Groflenordnungen auflosen
kénnen.

Interessant ist es auch den relativen Anteil der in = 4 — 12° gestreuten Lichtleistung
(04—120/0tot) zu betrachten. In einen von diesem Streuwinkelbereich aufgespannten
Raumwinkel von

12° 2
Af2y_190 = /d& /d¢ sinf = 0.122sr (=~ 1 % der Vollkugel) (3.21)
o0

entfallen fiir Partikelgrofen im Bereich der Mie-Resonanzen dennoch bis zu 45 % der
gesamten Streulichtleistung (s. Abb. 3.1 fiir D), = 3.4pm). Hin zu gréferen D), nimmt
dieser Wert ab und pendelt sich bei etwa 9 % ein. Im Hinblick auf die Konstruktion
von Streulichtspektrometern mit moglichst grolem Dj,-Messbereich ist ein geringes
Verhéltnis 04_190 /010t bei groflen D, von Vorteil, da so von groen oy nur ein
geringer Teil (04-120) durch die Photodetektoren aufgelost werden muss. Je nach
Anwendungsziel, kann es also durchaus vorteilhaft sein, in den Detektionsoptiken den
Bereich der Vorwértsstreuung grofziigiger, als zur reinen Blockade der ungestreuten
Primérstrahlung notig, auszublenden (im Beispiel 6,5k = 0—4°). Allerdings f&llt auch
auf, dass im Vergleich zu oot die Resonanzstrukturen fiir o4_190 stiarker ausgepragt
sind, was die Partikelgréflenbestimmung im Bereich der Resonanzen beeintrachtigt
(s. Kap. 3.3.2).

In Abb. 3.2 sind differentielle Streuquerschnitte (do/df?) fiir eine Auswahl verschie-
dener D, im Bereich von 1bis 20 um aufgetragen. Es zeigen sich deutlich komplexere
Streulichtmuster hin zu gréfileren D, mit einer kontinuierlich dichter werdenden
Abfolge von Nebenmaxima und -minima. Zudem prégt sich das Hauptmaxima in
Vorwértsrichtung (6 ~ 0°) immer stirker aus. Anschaulich wird klar, wie bei einer
sukzessiven D,-Erhohung Nebenmaxima und -minima in einen vorgegebenen Streu-
winkelbereich [01, 02] hinein als auch heraus wandern kénnen, was Ursache fur die
im Vergleich zu oot (D)) gednderte Resonanzstruktur in oy, _g,(D,) ist (s. Abb. 3.1
fiir o4_190). Im Hinblick auf die Detektion moglichst kleiner Partikel macht Abb. 3.2
deutlich, dass es bei gegebener Intensitit der Primérstrahlung und gegebener Detek-
torsensitivitdt vorteilhaft ist, Streulicht nahe des Hauptmaximums bei kleinen 6 zu
detektieren'. Je nachdem welcher Parameter des Targets primér ermittelt werden soll,
denkbar sind z.B. auch Form oder Brechungsindex, kénnen auch andere Geometrien
der Detektionsoptik vorteilhaft sein.

Es sei angemerkt, dass Eispartikel ausschliefSlich in diesem Abschnitt als sphéarisch
betrachtet werden. Im weiteren Verlauf dieser Arbeit wird konsequent eine asphérische
Form kleiner Eispartikel (D, < 20um) zugrunde gelegt.

1 Um auszuschlieSen, dass neben Streulicht auch ungestreutes Licht direkt von der Strahlungsquelle
detektiert wird, muss hierbei ein gewisser Bereich um 6 = 0° ausgeblendet werden.
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Abbildung 3.2 Polardiagramme des differentiellen Streuquerschnitts sphérischer Eispar-
tikel der Durchmesser 1, 2, 5, 10 und 20 um bei Primarstrahlung der Wellenldnge 658 nm
als Funktion des Streuwinkels (), berechnet nach Mie-Theorie. Die Radialkoordinate ist
logarithmisch aufgetragen.



34 3 Grundlagen und Methoden der Partikelmesstechnik

3.3.2 Aspharische Partikel

Komplizierter gestalten sich entsprechende Rechnungen fiir Abweichungen von der
sphéarischen Partikelform, da die Randbedingungen nun auf mathematisch weniger
einfach darstellbaren Oberflachen implementiert werden miissen. Um dieses Problem
zu 16sen, wurden numerische Methoden im Rahmen von T-Matrix-Rechnungen ent-
wickelt (Waterman 1965, Mishchenko et al. 1996) und deren Anwendbarkeit zur
Groflenbestimmung kleiner, asphérischer Eispartikel beim Einsatz vorwértsgerichteter
Streulichtspektrometer nachgewiesen (Borrmann et al. 2000). In dieser Arbeit wird
die Form kleiner, asphérischer Eispartikel (D), ~ 0.5 — 20 pm) zur Berechnung der
Streulichtsignale durch Rotationsellipsoide mit einem gewissen Léngenverhéltnis der
Halbachsen (AR, fir Aspect Ratio) angendhert. Die Teilchengréfie wird anhand des
volumen-adquivalenten Durchmesser parametrisiert, also dem Durchmesser einer Kugel
mit zum Rotationsellipsoid identischem Volumen. Um die Nomenklatur einfach zu
halten, werden auch diese volumen-dquivalenten Durchmesser im Folgenden mit D,
bezeichnet. Eine Verwechslung mit sphéarischen D, sollte aufgrund des jeweiligen
Kontextes ausgeschlossen sein.

Entsprechende T-Matrix-Rechnungen fiir in dieser Arbeit relevante Instrumentenpa-
rameter und Eispartikel variabler ARs wurden von B.Luo! zur Verfiigung gestellt
und sind in Abb. 3.3 dargestellt. Wie bei sphérischen Partikeln ist auch bei Ro-

T T T T
AR=0.5
8.0x107 4 ——AR=06 i
= AR =0.75
] ——AR=0.9
= AR = 1.0 (Spharischer Grenzfall)
6.0x107 ——AR=15
& ’
e
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Abbildung 3.3 Grolenabhéngigkeit des Streuquerschnitts o4_120 rotationselliptischer
Eispartikel (gemittelter Orientierungen) nach T-Matrix-Rechnungen bei Primérstrahlung
von A = 658 nm (Datenquelle: B. Luo, ETH Ziirich).

tationsellipsoiden der Kurvenverlauf o4_120(D,) von Resonanzstrukturen gepragt,
was die Funktion o4_120(D)) tiber einen weiten Bereich nicht-umkehrbar macht und
damit die Groflenbestimmung erschwert. Wird beispielsweise ein Streuquerschnitt

1 Pers. Kommunikation mit B. Luo, ETH Ziirich, 2017
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04120 von 1-107"cm? gemessen, existieren je nach AR drei bis vier mogliche
Partikelgrofien, die jeweils ein entsprechendes Streulichtsignal generieren wiirden.
Da die Resonanzstruktur physikalischer Natur ist, lasst sich diesem Problem auch
nicht technisch beikommen, z.B. durch Verwendung besser auflésender optischer
Detektoren. Um dennoch verlassliche Gréfleninformationen zu gewinnen, miissen
daher in den Resonanzbereichen relativ breite Grofenbins eingefithrt werden, was
die Groflenauflosung entsprechend reduziert. In Kap.4 wird die Herleitung einer
Groflenzuordnung skizziert, die die Effekte der nicht-eindeutigen Groflienzuteilung fiir
asphérische Eispartikel junger Kondensstreifen minimieren soll. Die Beschrankung auf
Eispartikel - mit bekanntem Brechungsindex - stellt dabei einen erheblichen Vorteil
dar, da die Beschaffenheit der Resonanzstrukturen stark vom Brechungsindex der
Teilchen abhéngt.

Die Verwendung von T-Matrix-Rechnungen zur Gréflenbestimmung setzt voraus, dass
eine hinreichend grofie Anzahl an zuféallig orientierten Eispartikeln detektiert wird.
Dies liegt daran, dass das Streulichtsignal eines asphérischen Eispartikels von dessen
Orientierung relativ zur Primérstrahlung abhéngt. In den Abb. 3.3 zugrunde liegenden
T-Matrix-Rechnungen wurde iiber alle méglichen Orientierungen gemittelt, weshalb
eine Nutzung der Ergebnisse erfordert, dass fiir jede Partikelgrofie die Orientierungen
statistisch gleichverteilt sind. Da anzunehmen ist, dass die Wirbeldynamik in jungen
Kondensstreifen eine systematische Ausrichtung kleiner Eispartikel verhindert, ist die
Bestimmung der PartikelgroBenverteilung (PSD) auf Basis der T-Matrix-Rechnungen
gerechtfertigt, falls nur geniigend Teilchen detektiert werden. Letzteres trifft fiir diese
Arbeit zu, da aus Wirbelphasenmessungen mit hohen Eispartikelkonzentrationen
(O(100) cm~3) PSDs aus Zeitintervallen von mehreren Sekunden bestimmt werden.
Bei typischen Fluggeschwindigkeiten (= 200 m/s) vermisst die CAS-DPOL je Sekun-
de etwa 50 cm?, detektiert also in Kondensstreifen mehrere tausend Eispartikel je
Sekunde.

3.4 Das Streulichtspektrometer CAS-DPOL

Ein weit verbreitetes Instrument, das lange den Standard unter den flugzeuggetragenen
Streulichtspektrometern setzte, stellt die von Particle Measuring Systems entwickelte
FSSP (Forward Scattering Spectrometer Probe) dar. Funktionsweise und Anwendungen
der FSSP werden in der Literatur ausfiihrlich behandelt (Knollenberg 1981, Dye &
Baumgardner 1984, Baumgardner et al. 1992, Borrmann et al. 2000).

Auf Basis der FSSP entwickelte Droplet Measurement Technologies (DMT) das Streu-
lichtspektrometer CAS-DPOL (Cloud and Aerosol Spectrometer with Depolarization
Unit, oder kurz: CAS), um Gréfienverteilungen von Aerosol-! und Wolkenbestandtei-
len im Bereich von etwa 0.5 bis 50 um zu bestimmen. Die genauen Detektionsgrenzen
héngen hierbei von Einstellungen der elektronischen Sondenhardware sowie den
Brechungsindizes und Formen der jeweiligen Partikel ab.

1 In dieser Arbeit wurde die CAS-DPOL ausschliefilich zur Bestimmung der Eigenschaften der in
Wolken und Kondensstreifen vorhandenen Eispartikel eingesetzt, der Bezug zu Aerosolmessungen
wird im Folgenden nicht mehr explizit aufgefiihrt.
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3.4.1 Sondenaufbau

Der Sondenaufbau (Baumgardner et al. 2001) ist schematisch in Abb. 3.4 dargestellt.
Da die Sonde in einem sogenannten Knollenberg-Pylon an der Flugzeugauf3enseite
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Abbildung 3.4 Schematischer Aufbau der CAS-DPOL. Die linke Halfte stellt den
sogenannten Forward Scatter Block dar, der Streulicht im Winkelbereich 4 — 12° um die
optische Achse detektiert. Die rechte Hélfte zeigt den Back Scatter Block, der auf den
Winkelbereich 168 — 176° sensitiv ist. Bildquelle: DMT

(unter dem Fliigel oder am Rumpf) installiert ist, gelangen beim Durchflug durch eine
Wolke deren Bestandteile aufgrund der Relativgeschwindigkeit zwischen Flugzeug
und umgebender Luft entlang der Stromlinien in das sensitive Messvolumen der
CAS. Dort werden die Partikel dem linear polarisierten Licht eines Diodenlasers
(A = 658 nm, Leistung: 50 mW, Klasse: 3b) ausgesetzt, welches daraufhin an den
Teilchen gestreut wird. Sowohl in Vorwérts- als auch in Riickwartsrichtung wird das
gestreute Licht nach dem Passieren einer Sammeloptik und eines Strahlteilers auf
jeweils zwei Photodetektoren nachgewiesen bzw. registriert.

Um hierbei nur Streulicht aus einem definierten Winkelbereich um die optische Ach-
se auf die Detektoren treffen zu lassen, wird der in Vorwéartsrichtung ungestreute
Teil des Lichts durch Reflexion an einem Spiegel daran gehindert in die Sammel-
optik zu gelangen. Altere Ausfiihrungen des Instruments nutzen hierzu statt des
Spiegels ein lichtabsorbierendes Material (,Dump Spot*) im zentralen Bereich um
die optische Achse, was allerdings hinsichtlich der Erzeugung storender optischer
Artefakte (Beugung am Rand des Absorbers) Nachteile gegeniiber einer durch Spiegel
realisierten Losung bietet. In Riickwéartsrichtung sorgt eine installierte Blende fiir
einen entsprechend selektiven Effekt auf das zu messende Streulicht. Im Fall der CAS
lasst eine solche Ausfiihrung der Instrumentenoptik nominell lediglich das in einen
Winkelbereich von 4 — 12° (Vorwérts-) und 168 — 176° (Riickwértsrichtung) um die
optische Achse gestreute Licht auf die jeweiligen Detektoren treffen.
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3.4.2 Funktionsprinzip der Sondenelektronik

In den durch Avalanche-Photodioden realisierten Detektoren erzeugen die auftref-
fenden Photonen des Streulichts freie Elektronen (Photoelektrischer Effekt), die
ihrerseits, aufgrund der diodeninternen Feldstarkeverteilung, durch Stoflionisation
eine Vielzahl weiterer freier Ladungstriger mobilisieren. Diese Ladungstrigersepa-
ration erzeugt dabei eine Ausgangsspannung, Upp, die der Intensitdt des auf die
Photodiode treffenden Streulichts proportional ist. Upp wird daraufhin verschiede-
nen Verstarkungsstufen sowie einem Analog-Digital-Wandler zugefiithrt und von der
Sondenelektronik letztlich als A/D-Wert (ADC) ausgegeben. Im Folgenden soll auf
diese Zusammenhénge etwas genauer eingegangen werden, um die Grundlagen der
Sondenkalibrierung auszuarbeiten.

Detektorseitig duflert sich der Durchflug eines Teilchens durch das Messvolumen
zunédchst in einem generierten Strom- und daraufthin Spannungspuls. Prinzipiell wére
es vorteilhaft den gesamten zeitlichen Verlauf der Pulse fiir alle Partikel aufzuzeichnen!,
jedoch wird in der CAS iiber eine Analyse der Pulshohe lediglich die Amplitude
eines jeden Pulses aufgezeichnet. Zwar sind dadurch niitzliche Informationen {iber
die Pulsform keiner weiteren Analyse zugénglich, jedoch gestaltet sich aufgrund der
deutlich reduzierten Menge an anfallenden Daten die technische Realisierung der
Sonde einfacher.

Da die Intensitéat des in Vorwértsrichtung gestreuten Lichts stark von der Grofle der
Partikel abhéngt (in weiten Bereichen ndherungsweise quadratisch, s. Abb. 3.1), muss
die Detektorelektronik auf eine Intensitédtsmessung in einem mehrere Grofienord-
nungen umfassenden Bereich ausgelegt sein. Einerseits werden hierzu entsprechende
Photodioden verwendet, die {iber einen Eingangsbereich der Streulichtleistung von
vier Gréflenordnungen eine dazu proportionale Ausgangsspannung Upy, liefern. Weiter
gilt es, die Dynamik der Upp auch fiir kleine Upp moglichst gut aufgelost in den
ADC-Wertebereich abzubilden. Einen kritischen Punkt stellt hierbei die Auflésung
des Eingangsspannungsbereichs der verbauten A /D-Wandler dar, die damit ein digital
minimal auflésbares AUpy, induzieren. Hier schafft eine geeignete Verschaltung dreier
separat betriebener Verstiarkerstufen mit sich deutlich unterscheidenden Verstér-
kungsfaktoren Abhilfe, da sich die Auflésung des A/D-Wandlers dann auf bereits
verstérkte Signale (Ug, Ups, Up) bezieht, womit AUpy, sinkt. Die Indizes H, M und
L kennzeichnen die drei Verstarkungsstufen, die im Folgenden mit ,High Gain Stage*“
(HGS), ,Mid Gain Stage* (MGS) und ,Low Gain Stage“ (LGS) bezeichnet werden.
Das Signal-to-Noise Ratio bleibt von der Verstarkung unberiihrt.

Im Hinblick auf die Groflenbestimmung kleiner Partikel erméglicht der Einsatz meh-
rerer Verstérkerstufen in einer geeigneten Verschaltung, einen relativ gut aufgelosten
Wertebereich hoher Dynamik (Upp-Werte) auf einen schlechter aufgelosten Wertebe-
reich (A/D-Wandler Eingangsspannungen) abzubilden und dabei insgesamt eine gute
Auflésung resultierender A/D-Werte zu erzielen. Um hierbei den Eingangsspannungs-
bereich der A /D-Wandler moglichst optimal auszunutzen, werden die schwécheren

1 Dieses Prinzip findet bei Sonden der neuesten Generation Anwendung (z.B. FCDP, FFSSP).
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Streulichtsignale kleinerer Partikel hoher verstarkt als stérkere Signale groflerer
Teilchen. In der CAS durchléuft eine Spannung Upy, zundchst separat alle drei Ver-
starkerstufen. Fiir jedes Detektorsignal ergeben sich somit drei Ausgangsspannungen,
Un,m,1, ein Wert je Verstarkerstufe. Die Up, s, werden daraufhin baugleichen A /D-
Wandlern zugefiihrt, die Spannungen im Bereich 0 — 3V proportional auf A /D-Werte
€ {1,2,...,3072} abbilden und fiir 3V iibersteigende Spannungen einen Sattigungs-
wert von 3072 ausgeben. Beginnend beim A/D-Wert der HGS, iiber den der MGS, zu
dem der LGS, werden die A/D-Werte daraufhin addiert, wobei die Addition abbricht,
nachdem ein A/D-Wert kleiner 3072 addiert wurde. Fiir die den Streulichtpulsen
letztendlich zugewiesenen A/D-Werte (ADC € {1,2,...,9216}) ergeben sich damit
die in Tabelle 3.1 aufgefithrten Wertebereiche final aufgezeichneter A /D-Werte.

Verstérkerstufe A /D-Wert

HGS c{1,2,...,3072}
MGS € {3073,3074, ...,6144}
LGS € {6145,6146, ...,9216}

Tabelle 3.1 Intervalle moglicher A/D-Werte der drei CAS-Verstarkungsstufen.

Zusammenfassend lasst sich die Funktion der Detektor- bzw. Sondenelektronik durch
das Flussdiagramm 3.22 darstellen.

N UL ADCL
% X Ppetektor < Upn, — Uny ¢ = {ADCyr p — ADC (3‘22)

Hierbei bezeichnen Nppotonen/At die Amplitude des Photonenstroms und Ppetektor
die damit verbundene Leistungsamplitude des Streulichtpulses auf die Oberfliche der
Photodiode. Da jede der drei Verstarkerstufen linear arbeitet, ergibt sich fiir jede der
drei Verstarkerstufen ein linearer Zusammenhang zwischen Ppetektor und dem resultie-
renden A/D-Wert. Da zudem Ppetektor Und ocag linear zusammen héngen (s. Gl. 3.6),
existiert fiir jede der drei Verstédrkerstufen ein separater linearer Zusammenhang
zwischen Partikelstreuquerschnitten und gemessenen A/D-Werten,

ocas = ¢ - ADC — g, ,miti € {H,M,L}. (3.23)

Die Konstanten ¢; und a; lassen sich anhand einer Instrumentenkalibrierung (s. Kap. 4.1)
bestimmen. Die ¢; sind hierbei die Proportionalitdtskonstanten, wihrend die a; der

additiven Zusammensetzung resultierender A /D-Werte Rechnung tragen und zudem

beriicksichtigen, dass auf analoger sowie digitaler Seite zu iiberschreitende Schwell-

werte fiir aufzuzeichnende Streulichtsignale gesetzt sind.

Sowohl der Laser als auch die Detektoren der Sonde sind Bauteile mit einer be-
schriankten Lebensdauer. Es ist davon auszugehen, dass sich Lichtausbeute sowie
Detektoreffizienz wiahrend der Lebensdauer kontinuierlich verschlechtern. Ebenso
kann sich die Instrumentenoptik beim Transport oder Flugeinsatz der Sonde dejus-
tieren. Um einer damit einhergehenden Unterschétzung von Streuquerschnitten und
fehlerhaften Grolenbestimmung vorzubeugen, ist es nétig die Konstanten {c¢;, a;} in
regelméfigen Abstdnden durch eine Kalibrierung zu bestimmen, um damit Alterungs-
erscheinungen verschiedener Bauteile und der Optik beriicksichtigen zu konnen.
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3.4.3 Kriterium der Tiefenscharfe

Eine prézise Gréflenbestimmung der zu detektierenden Partikel setzt voraus, dass die
verschiedenen Streulichtsignale stets aus Primérstrahlung gleicher Intensitét generiert
wurden. Da die Intensitdtsverteilung moderner Diodenlaser typischerweise einem
gauBformigen Profil folgt, lasst sich der Zentralbereich um die optische Achse in
guter Ndherung als ein solcher Bereich homogener Intensitét betrachten. Neben dieser
Beschrankung auf Partikel, die den Laser nahe an seinem Zentrum passieren, muss
zur préazisen Groflenbestimmung weiter gewéhrleistet sein, dass die Optik eine scharfe
Abbildung des Streulichts auf die Detektoren liefert. Dies trifft auf Partikel zu, die
das Laserlicht relativ nahe an der Brennebene der Optik passieren.

Um sicherzustellen, dass nur Signale von Teilchen aufgezeichnet werden, die die-
se Bedingungen an die Trajektorie hinreichend gut erfiillen, wird in der CAS ein
System aus zwei baugleichen Detektoren verwendet, dem qualifizierenden und dem
grofienbestimmenden Detektor, im Folgenden als Q- und S- Detektor bezeichnet
(s. Abb.3.4).

Durch die Verwendung eines Strahlteilers wird das Streulicht auf beide Detektoren
aufgeteilt, wobei 70 % (30 %) des Streulichts auf den qualifizierenden (groBenbe-
stimmenden) Detektor entfallen. Welcher Anteil dieses Lichts letztendlich auf den
entsprechenden Detektor fallt, wird auch von der Beschaffenheit der direkt vor dem
Detektor angebrachten Blende bestimmt. Vor dem Q-Detektor ist diese als Schlitz-
blende mit den Mafien 150 x 200 um? realisiert, wihrend vor dem S-Detektor eine
Lochblende (Pinhole) mit einem Durchmesser von 800 um angebracht ist. Betrachtet
man Partikel, die die sensitive Messfliche der CAS an verschiedenen Stellen passieren,
also unterschiedliche Absténde zur Brennebene und zum Zentrum des Laserstrahls ha-
ben, so wird durch diese Ausfithrung der Detektorblenden erreicht, dass das Q-Signal
bei zunehmenden Abstdnden starker abfallt als das S-Signal. Abb. 3.5 veranschaulicht
dies fir unterschiedliche Abstdnde des Partikels zur Brennebene. Mit zunehmen-
dem Abstand eines Teilchens zur Brennebene wird die Fokussierung des Streulichts
schlechter und das Bild (am Ort der Detektoren) grofier. Ab einem gewissen kri-
tischen Abstand iiberragt die Bildgréfie schlieBlich die Offnung der Schlitzblende,
was zu einem rapiden Abfallen der Spannung des Q-Detektors (Ug) fithrt, wahrend
der S-Detektor noch das ganze Bild detektiert. Wird der Laser mit zunehmendem
Abstand von seinem Zentrum passiert, so bewirkt die Kombination aus Sammeloptik
und Schlitzblende ein dhnlich starkes Abfallen von Ug.

Fiir eine gauBférmig angenommene Pulsform® des zeitlichen Verlaufs der Detektor-
spannungen (Ug, Ug) sind diese sowie deren Quotient fiir je einen Fall guter und
schlechter Fokussierung schematisch in Abb. 3.6 dargestellt.

Anhand des Quotienten Ug/Ug beider Detektorspannungen lésst sich quantitativ fiir
jedes Target beurteilen, inwieweit die Voraussetzungen fiir eine prézise Groflenbestim-
mung erfiillt sind. Die Elektronik der CAS beriicksichtigt dies, indem (auf analoger

1 Real detektierte Pulse kénnen deutlich von einem gauBférmigen Verlauf abweichen. Dies ist aber
fir die weitere qualitative Argumentation in diesem Abschnitt nicht entscheidend.
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Abbildung 3.5 Skizzenhafte Darstellung der durch die Blenden gelangenden Anteile
des Streulichts (rot) fiir identische Targets, bei guter (links) und schlechter (rechts)
Fokussierung. Die Schlitzblende (rechteckig) des Q-Detektors und die Lochblende (kreis-
formig) des S-Detektors sind (mafistabsgetreu) tibereinanderliegend gezeichnet, um eine
kompakte Darstellung zu erméglichen.

—U, - - - UV
US
> > =
= = =)
o o ~
) ) =
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Abbildung 3.6 Schematische Darstellung des zeitlichen Verlaufs der Detektorspannun-
gen Ug (rot) und Ug (blau) sowie deren Quotient Ug/Us (schwarz) fiir Ereignisse guter
(links) und schlechter (rechts) Fokussierung fiir ideale gauBférmige Pulse. Nur Ereignisse
mit Quotienten Ug/Us > 0.5 werden gezéhlt und zur GréSenbestimmung herangezogen.

Seite) gepriift wird, ob das Tiefenschdrfekriterium®

U
“2 > DoFgyt = 0.5 (3.24)
Us

erfiillt ist, also das Verhéltnis der von den Detektoren generierten Pulsamplituden
den instrumentenspezifischen Schwellwert von 0.5 iiberschreitet. Nur in diesem Fall

wird die Pulsamplitude des S-Detektors zur Groflenbestimmung herangezogen und
der resultierende A/D-Wert aufgezeichnet.

Die Forderung nach Erfiillung des Tiefenschérfekriteriums definiert dabei die qualifi-
zierende Messfliche (SA,) des Instruments, die lediglich einen Teil der Flache SAext
ausmacht, auf die die Detektoren sensitiv reagieren. Bei guter Justierung der Optik

1 Engl.: Depth-of-Field criterion
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liegt das Zentrum von SA, dabei in der Brennebene am Ort maximaler Laserintensitét.
Der Partikelstrom bildet eine Fliachennormale zu SA,. Ein Partikel, das SA, passiert,
dessen Streulicht also das Tiefenschéarfekriterium erfiillt, wird auch als qualifiziert
bezeichnet.

Den Symmetrien der Instrumentenoptik
folgend, ergibt sich die Erwartung an eine
néherungsweise elliptische Form von SA4,.
Der gemeinsame Einsatz von Schlitz- und
Lochblende, der zu einem steilen Abfall
von Ug /Ug auf einem kleinen rdumlichen
Bereich fiithrt, ermdoglicht die Definition
einer SA, mit scharfen Grenzen, was in
Abb. 3.7 qualitativ dargestellt ist. Wei-
ter wird deutlich, dass ein gednderter
Schwellwert DoF.; direkte Auswirkun-
gen auf die Grofle der SA, hat. So re-
duziert sich beispielsweise SAq bei Wahl  Apbildung 3.7 Qualitative Darstellung
eines hoheren Schwellwerts DoF ;. Die des rdumlichen Verlaufs von Ug/Us.
Moglichkeit im Nachprozessieren DoF it

manuell anzupassen existiert jedoch nur bei Instrumenten der neuesten Baureihe. Bei
den in dieser Arbeit verwendeten Ausfithrungen der CAS war stets ein Schwellwert
von DoFi; = 0.5 auf analoger Seite fest eingestellt.

Ug/Ug [

Abstand zum SAq-Zentrum [0(100) pum]

Weitere Parameter, die die Grofle von SA, beeinflussen, stellen die Beschaffenheit
des Strahlteilers sowie die Blendenkonfiguration dar. Wahrend alle von DMT herge-
stellten CAS mit dem gleichen Strahlteiler (70/30) arbeiten!, existieren Varianten
mit verschieden groflen Lochblenden vor dem S-Detektor. Bei gleichem Strahlteiler
und DoFj; ist zu vermuten, dass die Grofle von SA4, vom Durchmesser der verwen-
deten Lochblende abhéngt, was kurz anhand eines Gedankenexperiments verdeutlicht
werden soll.

Betrachtet man Teilchen, die bei gegebener Lochblendengréfie SA, nahe an deren
Rand passieren (Ug/Us =~ 0.5) und verkleinert nun gedanklich die Lochblendengrofe,
so reduziert sich Ug ebenfalls, womit der Quotient Ug/Ug wichst. Bei unverédnderter
Trajektorie hat das Teilchen also SA, in einer - relativ betrachtet - groBeren Distanz
zum Rand? durchquert, woraus sich schlieSen lisst, dass die Grofie von SA, zuge-
nommen hat. Diesem Gedanken folgend, wird die Hypothese aufgestellt, dass die
Verwendung kleinerer (groferer) Lochblenden gréfiere (kleinere) SA, bedingt.

Nach diesen qualitativen Uberlegungen, die Zusammenhéinge zwischen Blendenform,
Blendengrofle, SAeyxi, Schwellwert DoF ¢, Strahlteiler und SA, betreffend, bleibt
festzuhalten, dass eine sondenspezifische Vermessung der SA4, notwendig ist, um eine
prizise Bestimmung von Partikelkonzentrationen zu erméglichen. Da jede Anderung

1 M. Freer (DMT), pers. Kommunikation, 2017
2 Der Rand ist durch Ug/Us = 0.5 definiert.
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an der Instrumentenoptik (auch eine Dejustierung) direkte Auswirkungen auf SA,
hat, sollte solch eine Vermessung in regelméfligen Abstdnden wiederholt erfolgen.
Da die CAS zudem vom Hersteller mit verschiedenen Lochblenden angeboten wird,
ist Vorsicht geboten, wenn SA, verschiedener Instrumente miteinander verglichen
werden. Eine detaillierte Analyse instrumentenspezifischer SA, wird in Kapitel 4.2
vorgestellt.

Da die Sondenelektronik bereits auf analoger Seite sémtliche Streulichtsignale verwirft,
die das Tiefenschéarfekriterium nicht erfiillen, werden im Rahmen der Datenerfas-
sung ausschlielich die Detektorsignale qualifizierter Partikel weiter verarbeitet. Das
gesamte Nachprozessieren der Rohdaten bezieht sich damit stets auf qualifizierte
Partikel.

3.4.4 Analyse des Streulichts in Riickwartsrichtung

Durch Analyse des in Riickwértsrichtung gestreuten Lichts lassen sich zudem Aussagen
zur Form der detektierten Partikel machen (Freudenthaler et al. 1996). Zum einen
wurde durch T-Matrix-Rechnungen gezeigt, dass die Phasenfunktion im Bereich der
Riickwirtsstreuung sehr sensitiv auf Anderungen der Partikelform reagiert. Eine
weitere Aufspaltung nach Polarisationszustédnden zeigt zudem, dass bei Verwendung
linear polarisierten Lichts der Einfluss der Partikelform auf eine Anderung des
urspriinglichen Polarisationszustandes des in Riickwértsrichtung gestreuten Lichts
auch sehr deutlich ausgepréigt ist (Baumgardner et al. 2005, Yang et al. 2013).

Zur experimentellen Bestimmung des Polarisationszustandes des in Riickwartsrich-
tung gestreuten Lichts wird in der CAS-DPOL ein polarisierend wirkender Strahlteiler
verwendet. Eine solche Zerlegung des riickwérts gestreuten Lichts in seine Kompo-
nenten parallel und senkrecht zum urspriinglichen linearen Polarisationszustand,
gefolgt von separater Detektion beider Komponenten (via ,,P“- und ,,S“-Detektor)
sowie anschlieBendem Vergleich beider Detektorsignale macht eine Anderung des
Polarisationszustandes direkt messbar. Die Depolarisation des Laserlichts, die sich
hierbei durch Signale im S-Detektor! dufert, kann dabei als Ma8 fiir die Aspherizitit
der Wolkenpartikel herangezogen werden (Mishchenko & Sassen 1998, Sassen &
Hsueh 1998). Eine grofiere Aspherizitit geht dabei mit erhohter Depolarisation einher.
Eine Analyse der Depolarisation erlaubt es beispielsweise Wolken hinsichtlich der
Aspherizitéat ihrer Bestandteile zu klassifizieren, also Fliissigwasser- von Eiswolken
zu unterscheiden (Meyer 2013). Inwieweit mit der CAS-DPOL Riickschliisse auf die
Form kleiner Eispartikel (= 2um) in jungen Kondensstreifen gezogen werden kénnen,
ist Gegenstand aktueller Forschung.

3.4.5 Datensystem

Parameter, die direkten Bezug zur Berechnung der Partikel-Grofienverteilung (PSD)
und zum Betriebszustand der Sonde haben, werden in zwei separaten Dateien aufge-
zeichnet.

1 Manchmal werden diese auch als ,,Cross-Counts* bezeichnet.
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Das Kernstiick der sogenannen Bulk-Datei stellt die Zeitreihe der gemessenen ocags
in Histogrammform dar. Die zeitliche Auflésung lasst sich dabei iiber die Taktung
der Sondenelektronik anpassen. Zur Erzeugung des Histogramms werden sémtliche
im jeweiligen Takt detektierten Streuquerschnitte einem der maximal 30 - vom
Benutzer in A/D-Werten zu definierenden - Kanéle (bzw. ocas-Bins) zugewiesen
und dort als Ereignis gezdhlt. Aus Kenntnis der exakten Dauer des jeweiligen Takts
lassen sich Zahlraten binweise berechnen. Zudem werden in der Bulk-Datei von der
Sonde lokal bestimmte atmosphérische Parameter wie z.B. statischer Druck (ps),
Umgebungstemperatur (Tymp) oder Stromungsgeschwindigkeit (PAS) gespeichert. Um
im Verlauf der weiteren Auswertung stets Informationen tiber den Betriebszustand
der Sonde zu haben, werden auch Housekeeping-Daten aufgenommen. Diese umfassen
neben den Werten sondeninterner Temperatursensoren z.B. auch Baseline-Spannungen
sdmtlicher Verstdarkungsstufen sowie den Stromfluss durch die Laserdiode.

In der Particle-by-Particle-Datei (PbP-Datei) werden die Daten der Einzelparti-
kelmessung gespeichert. Fiir die als qualifiziert befundenen Partikel umfasst diese
die A/D-Werte des groBenbestimmenden Detektors (Vorwértsrichtung) sowie die
des S- und P-Detektors (Riickwértsrichtung). Zudem wird fiir jedes Teilchen die
Inter-Partikel-Zeit (IPT) bestimmt. Sie ist die Zeit, die zwischen der Detektion zweier
aufeinanderfolgender Partikel vergeht. Insgesamt werden dabei jedoch nur die Daten
der ersten 292 detektierten Teilchen eines jeden Takts aufgezeichnet. Bei einer Be-
triebsfrequenz von 1 Hz entspricht dies den jeweils ersten 292 Partikeln, die in einer
Sekunde detektiert werden. Da in diesem Fall bei sehr hohen Konzentrationen ein
gewisser Teil der von der Sonde erhobenen Daten nicht in der PbP-Datei aufgezeichnet
wird, empfiehlt es sich die Betriebsfrequenz zu erhéhen. Die CAS erlaubt das bis zu
10 Hz, was es auch bei hohen atmospharischen Konzentrationen moglich macht in
der PbP-Datei eine statistisch signifikante Zahl an Einzelpartikeldaten zu erfassen.
Die PbP-Datei ergénzt die Histogrammdaten in vielerlei Hinsicht. Da sich aus der
gemsessenen [PT und der Flugzeuggeschwindigkeit eine Inter-Partikel-Distanz be-
rechnen ldsst, konnen beispielsweise Riickschliisse auf wolkeninterne Inhomogenitéten
der Partikelkonzentration gezogen werden, die sich aus den zeitlich bzw. rdaumlich
grob aufgeldsten Histogrammdaten nicht rekonstruieren lassen. Zudem steigert die
Kenntnis exakter A/D-Werte einzelner Partikel die Qualitdt der Kalibrierung der
Groflenbestimmung. Desweiteren lassen sich durch statistische Analyse der einzelnen
IPTs Artefakte wie Shattering (s. Kap. 3.4.8) identifizieren und deren Einfluss auf die
Groflenverteilung korrigieren. Werden im Falle moderater Partikelkonzentrationen die
Signale aller Partikel in der PbP-Datei aufgezeichnet, lassen sich die Histogrammdaten
aus den PbP-Daten rekonstruieren.

Die eigentliche Dateniibertragung von der Sonde zu einem Computer in der Kabine
erfolgt iiber eine serielle RS-422 Schnittstelle und diesem Standard entsprechende
Twisted-Pair Kabel. So werden Datenraten bis ca. 56 kbit/s bei gleichzeitig kleinen
Signalamplituden und geringer elektromagnetischer Storanfélligkeit ermdglicht.

Die Datenerfassung und Erzeugung der oben besprochenen Dateien erfolgt durch
ein vom Hersteller bereitgestelltes Programm (PADS - Particle Analysis and Display
System) auf Basis von LabVIEW, welches durch die Nutzung eines USB-Dongles
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wéahrend jedem Einsatz freigeschaltet werden muss. Bei jedem Programmstart 14dt
PADS zur Initialisierung eine Konfigurationsdatei. In dieser kann die Erzeugung
von Nutzeroberflachen fiir verschiedene DMT-Sonden veranlasst werden. Fiir jede
Sonde lassen sich zudem sondenspezifische Parameter einstellen. Diese umfassen z.B.
die Betriebsfrequenz, Kalibrationskonstanten der Druck- und Temperatursensoren
sowie frei wahlbare Schwellwerte bzw. Bingrenzen fiir A/D-Werte. Letztere bilden die
Grundlage zur Erzeugung der Historamm-Datei, was fiir den Fall hoher Partikelkon-
zentrationen (mehr als 292 Partikel je Sekunde) einen irreversiblen Prozess darstellt.
ADC-Bingrenzen sollten deshalb vor jeder Messung stets mit Bedacht gewahlt wer-
den, um Einzelpartikeldaten nicht in einer méglicherweise ungeeigneten Binstruktur
zu ,kondensieren®. Ein geeignetes Vorgehen fiir Kondensstreifenmessungen wird in
Kapitel 4 diskutiert.

Um Flexibilitdt und freie Kapazitdten bzgl. der Datenerfassung bei zukiinftigen
Messkampagnen zu haben, wurde im Rahmen dieser Arbeit ein 19-zoll Rackeinschub
(OPC-Einschub) konzipiert!, der iiber vier interne Industrie-PCs mit jeweils zwei
Ethernet- und vier seriellen Schnittstellen sowie zwei internen Mini-PCle-Steckplédtzen
verfugt.

3.4.6 Bestimmung der GroBenverteilung

Um aus den Rohdaten eine Groenverteilung (PSD) der detektierten Partikel zu
bestimmen, wird zunéchst - wie in Kap. 3.3 beschrieben - aus den gemessenen son-
denspezifischen Streuquerschnitten (ocag) eine Teilchengrofie abgeleitet. Je nach
Teilchenform und Brechungsindex werden hierzu ocas-Bins in korrespondierende
Groflenbins umgerechnet. Im Hinblick auf Kondensstreifenmessungen wird dieses
Verfahren in Kapitel 4.1 detailliert diskutiert.

Wird daraufhin die Anzahl(A4;) der in einem beliebigen Grofenbin (i) in einem
Zeitintervall At detektierten Teilchen durch das von der Sonde in At vermessene
Volumen (SV') dividiert, ergibt sich die Teilchenkonzentration N; im Groéfenbin 4
nach
Ai(At)

= Svian (3.25)
SV lasst sich hierbei naherungsweise berechnen, indem die effektive Messflache (SAef)
der CAS mit der in At zuriickgelegten Strecke multipliziert wird. SA.g ergibt sich
dabei aus SA, nach Korrektur um auf SA, variierende Detektionseffizienzen, worauf
in Kap. 4.2 niher eingegangen wird. Laut Herstellerangabe betrigt die? SA der CAS
0.25 (£0.05) mm?2. Die groBe relative Unsicherheit von 420 % lisst sich dadurch
erkldaren, dass diese Aussage aus Laboranalysen verschiedener Instrumente gewonnen
wurde, deren Optiken vermutlich alle unterschiedlich prézise justiert waren und
die insbesondere mitunter verschiedene Blendenkonfigurationen besafien. Zudem ist

1 Die Konzeption erfolgte in Zusammenarbeit mit D. Sauer (DLR, IPA), die Fertigung wurde durch
Enviscope GmbH {ibernommen.
2 An dieser Stelle differenziert der Hersteller nicht weiter zwischen SA; und SAcg.
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unklar, ob die Detektoren zum Zeitpunkt der Messungen alle identische Effizienzen
aufwiesen. Da sich Unsicherheiten in SAcg direkt als Unsicherheiten in SV und
abgeleiteten mikrophysikalischen Parametern widerspiegeln, ist es notwendig SA.g
des jeweils verwendeten Instruments genau zu bestimmen (s. Kap. 4.2).

Zudem muss beachtet werden, dass die CAS bei den durchgefiihrten Messfliigen in
einer Unterfliigelstation der Falcon angebracht war. Da der Fliigel Auftrieb erzeugt,
sind statischer und dynamischer Druck, statische Temperaturen und Stromungsge-
schwindigkeiten in der Néhe seiner Oberflachen stark positionsabhéngig und weichen
insbesondere von entsprechenden Werten relativ zur ungestérten Atmosphére ab.
Werden zusétzlich noch Instrumente in Unterfliigelstationen angebracht und damit
der Luftstrom weiter gestort, ergibt sich ein kompliziertes und schwer berechenbares
Stromungsmuster im Bereich der Sonde, wo die Messung stattfindet. Da die CAS
jedoch mit Druck-, Temperatur- und Geschwindigkeitssensoren ausgestattet ist, lassen
sich diese Effekte quantifizieren, was es ermdglicht aus den von der Sonde gemessenen
Partikelkonzentrationen, die in der ungestérten Atmosphére tatsichlich vorliegenden
zu berechnen. So zeigt sich z.B. auf einer Flughthe von 10 km an der Unterfliigel-
station eine gegeniiber der Flugzeuggeschwindigkeit (TAS) um etwa 30 % reduzierte
Stromungsgeschwindikeit (PAS). Damit werden auch Kompressionseffekte unter dem
Fliigel, im Bereich der Sonde relevant. In Weigel et al. (2016) wird ein Verfahren
vorgestellt, das diese Effekte beriicksichtigt und in dieser Arbeit verwendet wird.
Danach berechnet sich das vermessene Volumen der ungestorten Atmosphére nach

SVamb = SAcg - PAS - At - ¢71 (3.26)
mit dem dimensionslosen Korrekturfaktor &,
pS amb 1 2 2
= — |1+ =——— (TAS“ — PAS . 3.27
5 pS,Probc < + Tamb : 2008@% ( )> ( )

In GI1.3.27 wurden die Resultate aus Weigel et al. (2016) schon im Hinblick auf
Messungen im Kondensstreifen dargestellt, welche von Partikeln mit Durchmessern
kleiner 20 um dominiert werden. In Weigel et al. (2016) wird zudem angefiihrt, dass
die dort veroffentlichten Ergebnisse fiir Sonden mit offen zugénglichem Messvolumen
(Open Path Instrumente) auf dem Forschungsflugzeug HALO hergeleitet und evaluiert
wurden und sich fiir andere Instrumente und andere Messplattformen Abweichungen
ergeben konnen. Die Anwendung von GI. 3.26 in dieser Arbeit sollte somit als eine
Néherung fiir eine entsprechende Korrektur der Sonde CAS auf der Falcon des DLR
verstanden werden. Eine Analyse des Korrekturfaktors ¢ fiir die in dieser Arbeit
untersuchten Fliige zeigt dabei sehr gute Ubereinstimmung mit den in Weigel et al.
(2016) vorgestellten Abhéngigkeiten, was als Indiz fiir eine gute Qualitat dieser
Niherung bzw. deren Ubertragbarkeit auf den Anwendungsbereich dieser Arbeit
verstanden werden kann.

Sind die Teilchenkonzentrationen N; der Gréflenbins mit den unteren (oberen) Bin-
grenzen D;; (D;,,) berechnet, ldsst sich nach

N(Dy) _ N
dlog Dy 1og (%1;)

(3.28)
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die PartikelgrofSenverteilung berechnen, die bei doppellogarithmischer Auftragung
einen guten Uberlick iiber das Vorkommen von Partikeln iiber weite Gréfien- und
Konzentrationsbereiche ermoglicht.

3.4.7 Diskussion von Unsicherheiten

Unsicherheiten in der von der CAS bestimmten Grofienverteilung kénnen technische
Limitierungen zugrunde liegen oder auch schlicht physikalischer Natur sein. Neben
den Ursachen ist auch die Art der jeweiligen Fehler relevant. Statistische Fehler sind
verantwortlich fir die Prdzision bzw. Reproduzierbarkeit einer Messung, sind also
ein Maf fiir die Streuung der Messwerte um einen Mittelwert. Systematische Fehler
hingegen charakterisieren die Richtigkeit! (Accuracy) der Messung und kénnen durch
geeignete Analysen (z.B. Kalibrierungen) reduziert werden. Je nach Fehlerquelle
konnen dabei GroBen- und/oder Konzentrationsbestimmung betroffen sein, was im
Folgenden im Detail erldutert wird.

Limitierungen der GroBenbestimmung

Da die Intensitdtsverteilung des Lasers iiber dessen Querschnitt nicht homogen ist,
sondern naherungsweise einem gaufiféormigen Profil folgt (Baumgardner et al. 1992),
variiert die Lichtintensitét der die Streutargets ausgesetzt sind in Abhéngigkeit von
deren Position in SAey. Die spezielle Beschaffenheit der beiden Detektormasken in
Verbindung mit dem Tiefenschérfekriterium (s. Kap. 3.4.3) selektiert dabei lediglich
die Teilchen, die den Laserstrahl hinreichend nahe an dessen Zentrum passieren.
Damit wird die Variabilitdt der Lichtintensitdten der verschiedene Partikel ausgesetzt
sind erheblich reduziert, dennoch verbleibt eine zu quantifizierende Restvarianz. Da
die genaue Position der als qualifiziert befundenen Teilchen im SV jedoch nicht expli-
zit bestimmt wird, wirkt sich diese Varianz als statistischer Fehler auf die Prazision
der ocas-Messung aus und bewirkt eine Verbreiterung gemessener gegeniiber real
vorliegender Grofienverteilungen. Neben einem nicht-homogenen Intensitétsprofil
tragen auch Effekte der Sammeloptik und insbesondere deren Dejustierung zu einer
solchen Verbreiterung bei. So scheint es plausibel, dass auch der tatsidchlich detek-
tierte Streuwinkelbereich von der Position qualifizierter Partikel in SA, abhangt. In
Abschnitt 4.2 wird die spektrale Aufweitung detailliert im Zuge der Charakterisierung
der SA, analysiert.

FEine weitere potentielle Fehlerquelle optischer Spektrometer stellt die Taktung der
Sondenelektronik dar. So fand Baumgardner (1987) bei der FSSP, dem Vorlaufer-
modell der CAS, eine systematische Unterschétzung der Partikelgréfien bei hohen
Fluggeschwindigkeiten (TAS > 100 m/s). Durch den Einsatz neuerer bzw. schnellerer
elektronischer Bauteile, kann bei der CAS ein solcher Effekt jedoch bis zu Parti-
kelkonzentrationen von ~ 6500cm 2 und TAS ~ 200m/s ausgeschlossen werden,
wie Abschitzungen von Baumgardner et al. (2001) zeigen. Totzeitkorrekturen, die
bei élteren Streulichtspektrometern essentiell waren (Brenguier 1989), missen im
Rahmen dieser Arbeit nicht angebracht werden.

1 Im Deutschen ist auch die Bezeichnung Genauigkeit anzutreffen.
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Zudem muss sichergestellt werden, dass alle Messungen unter vergleichbaren Betriebs-
temperaturen der Sondenelektronik stattfinden, da sonst insbesondere die Detektoren
gednderte Sensitivitdten aufweisen kénnen, was sich wiederum direkt auf die Gro-
Benbestimmung auswirkt. Durch konsequentes Einschalten der Sondenheizungen im
Flug, wurde jedoch die Temperatur der Elektronik auf typische Raumtemperaturen
- wie sie auch bei der Grolenkalibrierung im Labor vorlagen - gebracht und somit
einer systematisch fehlerhaften Bestimmung von Teilchengréfien vorgebeugt.

Einen nicht zu unterschétzenden Faktor stellt das Reinigen der optischen Fenster dar.
Verunreinigte Fenster fiihren zu einer systematischen Reduktion der Intensitéten von
Primérstrahlung im Messvolumen und detektierter Streulichtleistung, was - auf Basis
einer Kalibrierung mit sauberen Fenstern - eine systematische Unterschitzung der
Partikelgrofien bewirkt. Aufgrund vergleichsweise hoher Aerosolbelastungen fordern
insbesondere lange Flugpassagen in der planetaren Grenzschicht (PBL) eine verstéirkte
Kontamination der Fenster. Im Laufe des Fluges reduziert sich deren Transmissivitét,
womit sich der Effekt der Unterschétzung von Partikelgroflen verstirkt. Durch den
Vergleich von Kalibrationsdaten mit sauberen (vor dem Flug) und dreckigen Fenstern
(nach dem Flug) kann diese Systematik jedoch rechnerisch erheblich reduziert werden.
Durch die typischen Flugprofile der ECLIF-Kampagne mit sehr kurzen Flugzeiten
in der PBL haben sich Verunreinigungen der Fenster im Verlauf eines Fluges nicht
bemerkbar gemacht; eine Korrektur musste nicht angebracht werden. Vor jedem Flug
wurden zudem die Fenster gereinigt, um dem Zustand der Optik zum Zeitpunkt der
detaillierten Labor-Kalibrierung (s. Kap.4.1) moglichst nahe zu kommen. Zwischen
zwei Fliigen wurde meist eine verkiirzte Kalibrierung durchgefiihrt, die relative
Anderungen der GroéBenbestimmung aufspiiren sollte und als Systemcheck diente.

Auch der Zusammenhang zwischen Laserstrom (I;) und Intensitéat des Laserlichts
muss analysiert werden. Prinzipiell sind zwei Szenarien denkbar. Idealerweise besitzt
der Diodenlaser eine aktive interne Regelung, d.h. Abweichungen der Lichtintensi-
tdt vom Sollwert werden erkannt, woraufhin der Strom I; bis zum Erreichen des
Sollwerts sukzessive geéindert wird. In diesem Szenario beriicksichtigt ein sich &n-
dernder Laserstrom variable Betriebsbedingungen, um eine konstante Lichtintensitét
(und damit GroéBlenbestimmung) zu gewéhrleisten. Ohne die Existenz einer prézisen
aktiven Regelung hingegen, sind Abweichungen des Stroms I;, vom Sollwert Indiz
flir gedinderte Intensitdten des ausgesandten Laserlichts, die sich in einer verdnder-
ten bzw. fehlerhaften Groéflenbestimmung manifestieren. Unabhéngig davon, welches
dieser Szenarien der Sondenkonstruktion zu Grunde liegt, kann nur ein Experiment
Systematiken der Strom-Intensitdts-Kennlinie des Lasers quantitativ erfassen. Eine
solche Analyse wird in Kap. 4.1.1 vorgestellt.

Wie in Kap. 3.3 diskutiert, erfordern Mie-Resonanzstrukturen in ocag(D,) die Ein-
fithrung breiter Groflenbins. Dieser Effekt ist physikalischer Natur und geht mit einer
reduzierten D,-Auflésung einher.

Durch den Fokus dieser Arbeit auf die Messung von Eispartikeln in Kondensstreifen
kann der Brechungsindex als konstant behandelt werden. Allerdings bestimmt auch
die Partikelform den Betrag und die Verteilung des Streulichts. Um Erkenntnisse
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bisheriger Studien zu Partikelformen in jungen Kondensstreifen (Schroder et al. 1999,
Voigt et al. 2011, Gayet et al. 2012) und mathematische Rahmenbedingungen der T-
Matrix-Rechnungen (Mishchenko et al. 1996, Borrmann et al. 2000) zu beriicksichtigen,
wurde eine Bineinteilung hergeleitet, die speziell auf Kondensstreifenmessungen
ausgelegt ist. Zur moglichst prazisen GroBlenbestimmungen werden dabei Effekte der
Mie-Resonanzen fiir variable Partikelformen (AR) analysiert. Das Vorgehen wird in
Kap. 4.1 im Detail vorgestellt.

Die angefiihrten Ursachen summieren sich nach Angaben des Sondenherstellers (DMT)
auf eine Unsicherheit der Grofienbestimmung von etwa =+ 20 % auf. Diese Angabe
kann als grober Richtwert fiir eine erste Einschitzung der Messergebnisse dienen,
jedoch werden in Kap. 4 relevante Beitrige fiir die verwendeten Instrumente genauer
quantifiziert. Insbesondere der Mie-Resonanzbereich muss dabei gut verstanden sein,
da hier bei unpréziser Herangehensweise prinzipiell die Gefahr besteht, aus einer
real unimodalen PSD eine bimodale Verteilung zu generieren, was evtl. zu falschen
physikalischen Schlussfolgerungen fithren kann.

Limitierungen der Konzentrationsbestimmung

Die Unsicherheit berechneter Konzentrationen hédngt stark davon ab, wie genau
SAeg bestimmt werden kann. Wie in Kap. 3.4.6 diskutiert, sollte man hierbei nicht
unbedacht auf den groben Richtwert des Sondenherstellers vertrauen, sondern eine
instrumentenspezifische Analyse vornehmen (s. Kap. 4.2).

Weitere beitragende Faktoren erbeben sich aus der Berechnung von SV nach Gl. 3.26.
Da der Zeitschritt At auf 107% s genau bestimmt wird, ist die Unsicherheit in Bezug
auf 1-Hz-Daten vernachlassigbar. Um systematische Abweichungen der Druckmes-
sungen der CAS zu reduzieren, wurden die Drucksensoren kalibriert. Schitzt man
die verbleibende Unsicherheit mit Aps cas = £10hPa konservativ ab, resultieren
daraus fiir typische Flugh6hen dieser Arbeit (pscas ~ 260 hPa) Unsicherheiten der
berechneten Luftdichte (£3.8 %), der PAS (F1.9%), in £ (3.6 %) und folglich in
SVampb (£1.8%). Schétzt man weiter die Genauigkeit der PAS-Bestimmung aus der
Differenzdruckmessung konservativ auf +10m/s ab, ergibt sich fiir den Faktor PAS/¢
insgesamt eine Unsicherheit von ~ 10 % unter fiir Kondensstreifenmessungen typi-
schen Flugbedingungen. Nach GI. 3.26 tibertragt sich diese Unsicherheit direkt auf
SVamb-

Bei geringen Anzahlkonzentrationen gewinnen zudem statistische Unsicherheiten
(Counting Statistics) an Bedeutung. Legt man 1-Hz-Daten und Fluggeschwindig-
keiten von ~ 100 m/s zugrunde, lisst sich fiir Konzentrationen von > 13cm ™3 ein
relativer Fehler von < 5% abschédtzen (Lance et al. 2010). Da diese Arbeit jedoch auf
Messungen deutlich héherer Konzentrationen (O(500) cm™3) bei zugleich hoheren
Geschwindigkeiten (~ 180 m/s) basiert und dieser Fehler reziprok mit der Quadrat-
wurzel der Anzahl detektierter Partikel skaliert, ergibt sich eine deutlich reduzierte
Unsicherheit von < 1%.
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3.4.8 Artefakte der Messtechnik

Auch nach sorgfiltiger Analyse potentieller Fehlerquellen kann das Ergebnis einer
Messung von Artefakten beeinflusst sein. Artefakte resultieren aus systematischen
Schwachstellen der zugrunde liegenden Messtechnik in Bezug auf die jeweilige An-
wendung. Generell gilt die Devise, Mafinahmen zu ergreifen, um Artefakte moglichst
zu vermeiden oder zumindest zu reduzieren. Anhand geeigneter Kriterien sollte in
jedem Fall gepriift werden in welchem Mafl die Messungen von bekannten Artefakten
beeinflusst sind. Werden Artefakte in den erhobenen Daten identifiziert, kénnen
daraufhin Strategien zur Korrektur entwickelt bzw. angewandt werden. Sollte sich
herausstellen, dass eine starke Verfilschung der aufgenommen Daten vorliegt, die
weder quantifizierbar noch korrigierbar ist, miissen diese Daten letztendlich verworfen
werden.

Im Folgenden werden zwei fiir die CAS wesentliche Artefaktquellen, Koinzidenz und
Shattering, und der Umgang mit diesen vorgestellt.

Koinzidenz

Bei zunehmend steigenden Anzahlkonzentrationen und damit geringer werdenden
rdumlichen Absténden zwischen den Teilchen steigt die Wahrscheinlichkeit, dass
Streulichtsignale verschiedener Partikel nicht mehr sauber voneinander getrennt
aufgezeichnet werden konnen. Vereinfacht formuliert befinden sich mehrere Teilchen
gleichzeitig im Messvolumen der Einzelpartikelmessung, was als Koinzidenz bezeichnet
wird. Die Bedeutung der Koinzidenz fiir Streulichtspektrometer wurde schon frith
erkannt und diskutiert (Baumgardner et al. 1985, Brenguier 1989). Lance (2012)
unterteilt Koinzidenzeffekte dabei in zwei Kategorien, die klassische und erweiterte
Koinzidenz.

Bei der klassischen Koinzidenz passieren mehrere Partikel SA, in sehr kurzen zeitli-
chen Absténden, sodass sich ihre Detektorpulse iiberlagern und nicht voneinander
separiert analysiert werden kénnen. Statt mehrerer wird lediglich ein Partikel gezéhlt,
Anzahlkonzentrationen werden unterschitzt, wihrend Partikelgrofien, gewonnen aus
der Pulshéhenanalyse der additiven Streulichtsignale, tendenziell iiberschétzt wer-
den!. Bei typischen Fluggeschwindigkeiten (~ 180m/s) und einer Ausdehnung des
detektorsensitiven Messvolumens in Flugrichtung von ~ 200 um fiur die CAS, ergibt
sich eine Pulsbreite von ~ 1.1 us. Mit zunehmend steigenden Anzahlkonzentrationen
reduzieren sich mittlere IPTs zweier Partikel entsprechend und erreichen schlieflich
die Groflenordnung der Pulsbreite der Einzelpartikelmessung. In diesem Fall wer-
den Partikelkonzentrationen signifikant unterschétzt. Aus obigen Werten ergibt sich
mit SA4, ~ 0.25mm?, dass aus klassischer Koinzidenz resultierende Artefakte bei
atmosphirischen Anzahlkonzentrationen von iiber 2000 cm ™2 relevant werden kénnen.

1 Wie stark diese Uberschitzung ausgeprigt ist, wird wesentlich von der Art der Pulsanalyse und
der diesbeziiglichen zeitlichen Auflésung bestimmt. So sind bei einer zeitlich gut aufgelésten
Pulshohenanalyse des Instruments andere Eigenschaften zu erwarten als bspw. bei einer Analyse
mit integrativem Anteil.
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Als erweiterte Koinzidenz wird die Beeinflussung der Detektorpulse (prinzipiell)
qualifizierter Partikel durch das Streulicht nicht-qualifizierter Partikel bezeichnet.
Urséchlich hierfiir zeigt sich die Blendenkonfiguration, die eine grofiere Ausdehnung
der sensitiven Fliache des S-Detektors (SAext) im Vergleich zu SA, bedingt. Passieren
neben einem qualifizierten Partikel (Trajektorie durch SA,) weitere nicht-qualifizierte
Partikel SAecyxt in hinreichend kurzem zeitlichen Abstand, so werden deren S-Detektor-
Beitréige (Us) dem qualifizierten Partikel zugeordnet. Im Vergleich zum S-Detektor ist
der Q-Detektor mit einer Blende wesentlich geringeren Ausmafles versehen, weshalb
dessen Signale (Ug) in guter Ndherung unbeeinflusst von entsprechenden Beitréa-
gen bleiben. Letztendlich resultieren erhéhte Pulsbreiten! bei gedinderter Pulsform
und erhohte Pulsamplituden des S-Detektors. Letztere konnen eine systematische
Uberschitzung der PartikelgroBe des qualifizierten Partikels bewirken, oder die kom-
plette Verwerfung der Partikelmessung, falls das DoF-Kriterium (Gl. 3.24) wegen
erhohter Ug nicht mehr erfiillt ist. Analog zur klassischen Koinzidenz, sind auch bei
der erweiterten Koinzidenz systematische Uberschiitzungen von Partikelgréfien und
Unterschétzungen von atmosphérischen Anzahlkonzentrationen potentielle Folgen.
Wegen der - im Vergleich zu SA, - deutlich grofleren SAqx konnen diese Artefakte
jedoch schon bei geringeren Anzahlkonzentrationen (< 1000 cm~3) in Erscheinung
treten.

Analysen von Lance (2012) zeigen an-

o 1200 o= * Exponential fit hand von Vergleichsmessungen zweier
5 1000 P:: dii:::::at;a:m / Cloud Droplet Probes (CDPs), wie sehr
&= ARCPAC dataset 1:1 die Auspriagung von Koinzidenzeffekten
8 8007 von der Blendenkonfiguration der Sonde
e 600 bestimmt wird. Hierzu wurde neben einer
T 400 CDP in Standardkonfiguration (S-CDP,
& 200 ohne Blende vor dem S-Detektor) auch
;; 0 eine modifizierte CDP (M-CDP, 800-

0 400 800 1200 um-Durchmesser Lochblende vor dem S-

N s (MOdlfled CDP) [Cm'a] Detektor) lm Flugexperiment betrieben.

¢ Abb. 3.8 zeigt den direkten Vergleich der

Abbildung 3.8 Vergleich der mit S-cDp ~ von S-CDP (Ng) und M-CDP (Nj7) im

(Ng) und M-CDP (N}) bestimmten An- Flug gemessenen Anzahlkonzentrationen
zahlkonzentrationen aus Lance (2012). von Wolkentropfchen > 3um. Konzen-

trationen ab etwa 200 cm™3 werden von
der S-CDP systematisch unterschétzt, wobei sich dieser Effekt hin zu grofien V]
verstarkt. Abb. 3.9 zeigt die zugehorigen mittleren Partikel-Transitzeiten aus S-CDP
(tavg) und M-CDP (t;,,) Messungen. Bedingt durch den Einfluss von Koinzidenz
steigt tqyy im Bereich bis N} ~ 1100 cm™ um etwa einen Faktor 5, wihrend tavg
kein solches Verhalten zeigt. Daraus lisst sich schlieflen, dass durch die nachtrég-
liche Installation der 800-pm-Lochblende vor dem S-Detektor Koinzidenzartefakte
der CDP drastisch reduziert werden kénnen und von der M-CDP gemessene Kon-
zentrationen < 1100 cm ™3 nicht von Koinzidenz-Artefakten betroffen sind. Diese

1 Pulsbreiten entsprechen Transitzeiten der Partikel durch das Messvolumen.
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Abbildung 3.9 Durchschnittliche Partikel-Transitzeiten (tavg,1;,,) in Abhingigkeit
gemessener Anzahlkonzentrationen (Nj) fir S-CDP (links) und M-CDP (rechts) mit
farbkodiertem MV D aus Lance (2012).

drastische Reduktion der Koinzidenz-Anfalligkeit l4sst sich dabei auf die deutliche
Reduktion von SAex bei Verwendung einer (kleineren) Lochblende zuriickfithren. So
wiesen Labormessungen (Lance 2012) eine durch diese CDP-Modifikation verursachte
GroBendnderung der charakteristischen Flachen SAex (SAq) um —84 % (+15 %) nach.

Da der Aufbau der CAS in Bezug auf die Streulichtdetektion in Vorwértsrichtung
dem der CDP sehr &hnlich ist, kann davon ausgegangen werden, dass vergleichbare
Systematiken auch fiir die CAS gelten. Allerdings zeichnet die CAS keine Transit-
zeiten, sondern lediglich IPTs der als qualifiziert befundenen Partikel auf. Dieser
gemessenen, also bekannten, IPT-Verteilung liegen dabei die IPT-Verteilungen der
prinzipiell qualifizierten Partikel (die SA, passieren) und der koinzidenten Partikel
(die SAeyt passieren) zugrunde. Kenntnis der beiden letzteren Verteilungen wére fiir
eine weiterfithrende Analyse von Koinzidenzeffekten relevant, diese werden jedoch von
der aktuell betriebenen Detektorelektronik nicht separat aufgezeichnet und bleiben
damit unbekannte Groflen.

Um dennoch Koinzidenzsystematiken zu untersuchen und zu korrigieren, werden in
dieser Arbeit Daten zweier CAS mit unterschiedlichen Blendenkonfigurationen im
Instrumentenvergleich analysiert. Das Verfahren sowie die resultierende, empirisch
gewonnene Funktion zur Koinzidenzkorrektur werden in Kap. 4.3 vorgestellt.

Shattering

Da jede Messung auch einen Eingriff in das zu vermessende System darstellt, stellt sich
immer die Frage, inwieweit Messergebnisse den ungestorten Systemzustand représen-
tieren. In Bezug auf Eispartikelmessungen beschreibt Shattering (Field et al. 2006) das
Zerbersten einzelner Eiskristalle bei deren Auftreffen auf die Sondenoberfliche. Statt
eines groflen Kristalls gelangt ein gewisser Anteil der deutlich kleineren Bruchstiicke
in das Messvolumen der Sonde, was zu einer Uberschitzung der Konzentrationen
kleiner Partikel fiihrt.
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Der Auswirkungsgrad dieses Artefakts lasst sich anhand einer IPT-Analyse bestimmen.
Das voneinander unabhéngige Eintreffen zufillig verteilter Eispartikel bei gegebener,
konstanter mittlerer Konzentration und damit mittleren Rate, wird mathematisch
durch einen Poisson-Prozess beschrieben. Die Wahrscheinlichkeit, P;, hierbei fiir ein
beliebiges Partikel eine IPT, At;, in einem gegebenen IPT-Bin, i, mit einem unteren
(oberen) IPT-Limit von At; (At;,) zu finden ergibt sich nach Field et al. (2003) zu

Pi(Atil < At; < At,u) = eXp(—)\Atil) — eXp(—/\Atw) . (329)

Hierbei steht A fiir die mittlere IPT des Poisson-Prozesses, was dem Erwartungswert
der entsprechenden Poisson-Verteilung entspricht. Nach Multiplikation von GI. 3.29
mit der Zahl detektierter Teilchen, ergibt sich aus der Wahrscheinlichkeitsverteilung
ein IPT-Histogramm des Poisson-Prozesses, das sich gut mit real gemessenen IPTs
vergleichen lasst.
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(a) IPT-Histogramm einer FFSSP (b) Représentatives IPT-Histogramm
beim Durchflug durch natiirliche der CAS bei Kondensstreifenmessun-
Zirren mit Partikeldurchmessern < gen (ECLIF) mit Partikeldurchmes-
800 um (Field et al. 2003). sern < 20um (schwarz) im Vergleich

zum idealen Poisson-Prozesses (blau).

Abbildung 3.10 Vergleich zweier IPT-Histogramme zur Diskussion von Shattering-
Effekten.

Abb. 3.10 zeigt zwei solche Histogramme fiir exponentiell wachsend gewéhlte TPT-
Intervallbreiten (At;,, = 2 - At;). Abb. 3.10a zeigt eine IPT-Verteilung, die mit einer
FFSSP in Eiswolken mit Kristalldurchmessern < 800um gemessen wurde (Field
et al. 2003). Die gefundene Bimodalitéat stellt dabei einen starken Indikator fiir
Shattering-Artefakte dar (Field et al. 2006). Die Mode bei kleineren IPTs wird
den Fragmenten zerbrochener Kristalle zugeordnet, wahrend die Mode bei groflen
IPTs die reale Wolkenstruktur widerspiegelt. Das Verwerfen der Ereignisse mit IPTs
unterhalb eines fallspezifisch zu definierenden Schwellwerts stellt einen geeigneten
Filtermechanismus dar, durch dessen Anwendung betroffene Eiswolken-Datensétze
um Shattering-Artefakte korrigiert werden kénnen. Abb. 3.10b zeigt repréisentativ eine
IPT-Verteilung aus Kondensstreifenmessungen im Rahmen von ECLIF. Diese stimmt
gut mit dem theoretisch erwarteten Verlauf einer Poisson-Verteilung iiberein. Wegen
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der unimodalen Form kénnen Einfliisse von Shattering ausgeschlossen werden. Weitere
stichprobenartige Analysen von IPT-Histogrammen lieferten allesamt keine Hinweise
auf Shattering-Effekte in den fiir diese Arbeit relevanten Kondensstreifenmessungen.

Um Shattering-Artefakte in Streulichtspektrometern hervorzurufen, ist es notwendig,
dass Eiskristalle nicht den Stromlinien um bzw. durch das Instrument folgen, sondern
auf die Sondenoberfliche treffen. Zudem miissen die Fragmente zur Detektion noch
Streuquerschnitte oberhalb des unteren Detektionslimits der Sonde aufweisen. Da
beide Kriterien eher von groflien Kristallen als von kleinen erfiillt werden, liefert dies
eine schliissige Erklarung dafiir, dass die Messungen kleiner Eispartikel (D, < 20um)
in jungen Kondensstreifen nicht signifikant von Shattering beeinflusst werden.

3.5 Partikeldetektion durch Schattenabbildung mit der 2D-S Sonde

Zur Detektion und Bestimmung der Eigenschaften groflerer Partikel (O(100pum))
eignet sich das Prinzip der Schattenabbildung. Die Konzeption geht auf Knollenberg
(1970) zuriick und entsprechende Instrumente wurden seither kontinuierlich weiter-
entwickelt. Im Rahmen der in dieser Arbeit diskutierten Kondensstreifenmessungen
wurde eine Two Dimensional-Stereo Probe (2D-S) (Lawson et al. 2006) der Firma
SPECinc verwendet, die Schattenabbildungen von Eispartikeln im nominellen Gro-
Benbereich von 10 bis 1280 um bei einer Auflésung von 10 um komprimiert aufzeichnet.
Bei Kenntnis der Fluggeschwindigkeit kann im Nachprozessieren die PSD dieses
Groflenbereichs bestimmt werden.

Die grundlegende Funktionsweise der 2D-S ist schematisch in Abb. 3.11a skizziert.
Eine lineare Anordnung von 128 Photodioden (Photodiodenarray!) wird dauerhaft
vom Licht eines fokussierten Lasers beleuchtet. Bewegen sich Teilchen durch das
Messvolumen, werden einzelne Dioden abgeschattet was sich in einer reduzierten
Diodenspannung &uflert. Prinzipiell sind verschiedene Schwellwerte fiir Abschattun-
gen denkbar, bei denen eine Photodiode vom Zustand ,beleuchtet” iiber etwaige
Schattierungsstufen auf ,abgeschattet” springt. Bei der verwendeten 2D-S wird mit
einem Schwellwert von 50 % lediglich zwischen den beiden Zustdnden , beleuchtet*
und ,,abgeschattet” unterschieden.

Der Abschattungszustand aller Photodioden wird hierbei in hoher Frequenz ab-
getastet, um aus den einzelnen Bildsequenzen letztendlich ein zweidimensionales
Gesamtbild eines jeden Teilchens zusammenzusetzen. Um hierbei auch in Flugrich-
tung die maximale Auflésung des Photodiodenarrays (L Flugrichtung) von 10 um
zu erzielen, muss wihrend dem Messflug eine Abtastrate von feoc ~ PAS/(10 um)
sichergestellt sein. Dieser Zusammenhang ist als Naherung zu betrachten, da die F&-
higkeit einzelner Partikel auf Anderungen der Stromungsgeschwindigkeit zu reagieren
mafigeblich von deren Grofle (bzw. Stokes-Zahl) bestimmt wird (Weigel et al. 2016).
Bei der 2D-S wird dieses bildgebende Verfahren erweitert, indem es auf zwei, zuein-
ander um 90° gedrehte, Raumrichtungen angewandt wird (s. Abb. 3.11b), womit sich

1 Man spricht auch von der Instrumentenklasse der Optical Array Probes.
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Abbildung 3.11 Funktionsprinzip (a) der 2D-S (Baumgardner & Korolev 1997) sowie
Foto (b) der 2D-S im Pylon der linken, inneren Unterfliigelstation der Falcon beim Einsatz
wahrend ECLIF.

prinzipiell dreidimensionale Bilder simultan detektierter Teilchen konstruieren lassen.
Eine tiefergehende Diskussion der Funktionsweise und entsprechender Limitierungen
dieser Messtechnik findet sich in der Literatur (Korolev et al. 1998, Korolev 2007),
wo auch spezifisch auf die 2D-S eingegangen wird (Gurganus & Lawson 2018).

Die Integration der 2D-S auf der Falcon im Rahmen der ECLIF-Vorbereitungen war
Bestandteil des ersten Jahres dieser Arbeit. Insgesamt betrachtet hat die 2D-S gut
funktioniert, jedoch, wie sich herausstellen sollte, in einem Groéflenbereich, der fiir
die weitere Auswertung der Eispartikelmessungen in jungen Kondensstreifen nicht
besonders relevant ist. So hat sich gezeigt (s. Kap.5), dass in jungen Kondensstreifen
Eispartikel mit D, < 20um die PSD dominieren. In diesem GréSenbereich liefert
die CAS belastbare Ergebnisse, wihrend die 2D-S mit einer Auflésung von 10 um
lediglich eine grobe Gréfien- und Konzentrationsbestimmung liefert. Die Auflésung
der 2D-S bewirkt zudem eine Reduktion der Detektionseffizienzen kleiner Partikel
am unteren Rand des Messbereichs. So héngt es von der jeweiligen Trajektorie
durch das Messvolumen ab, ob ein 10 um grofies Teilchen keine, eine, oder gar zwei
Dioden zu > 50 % abschattet. Eine solide Bestimmung der PSD nahe der unteren
Detektionsgrenze der 2D-S, also dem in dieser Arbeit interessierenden Bereich, bedarf
einer tiefergehenden statistischen Analyse, auf die an dieser Stelle verzichtet wird.
Stattdessen wird die CAS im Folgenden genau charakterisiert und deren Ergebnisse
zur Auswertung herangezogen. Der Betrieb der 2D-S erwies sich dennoch als niitzlich,
denn so konnte sichergestellt werden, dass die CAS tatsdchlich den kompletten
relevanten Groflenbereich abdeckt. Bei ECLIF wurden von der 2D-S keine Eismoden
bei Gréflen > 50 um in jungen Kondensstreifen detektiert.

3.6 Berechnung mikrophysikalischer und optischer Parameter

Die fundamentale Messgrofle der vorgestellten Spektrometer stellt die PSD dar.
Ist diese prézise bestimmt und um Artefakte korrigiert worden, kénnen daraus
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weitere mikrophysikalische und optische Parameter von Wolken und Kondensstreifen
berechnet werden. Die in dieser Arbeit verwendeten Berechnungsgrundlagen sollen
im Folgenden kurz dargestellt werden. Es sei erwahnt, dass sich alle berechneten
Konzentrationen auf Umgebungsbedingungen beziehen, also den vom Messflugzeug
ungestorten Zustand der Atmosphére widerspiegeln. Auch wird auf eine Umrechnung
in STP-Werte, also in Vergleichswerte die sich durch Kompression und Erwédrmung
des vermessenen Volumens auf Bedingungen am Boden der Standard Atmosphére
ergiben, konsequent verzichtet.

Anzahlkonzentration

Als Anzahlkonzentration wird die absolute Zahl der in einem gegebenen Gréfienbereich
detektierten Teilchen pro vermessenem Volumen bezeichnet. Sie ergibt sich aus Sum-
mation der Teilchenkonzentrationen (NN;) der verschiedenen zu diesem Grofenbereich
beitragenden Bins () nach

Nz =Y N, (3.30)

wobei ¥ die untere Grenze des betrachteten Groflenbereichs in pm bezeichnet, wahrend
die obere Grenze in dieser Arbeit konstant bei 50 um liegt.
Extinktion

Sind Groflenverteilung und Extinktionseffizienzen (Qext) bekannt, berechnet sich der
Extinktionskoeffizient (beyt) des Partikelensembles nach

dN (D; D; .,
bext = Z (dloé DZ) . log <l)z,l> . Qext(n, Oéi) . Aproj(Di) (331)

%

fur den Fall diskreter (bzw. gemessener) GroBenverteilungen. Hierbei l4uft die Summe
iiber die Bins des betrachteten Groflenbereichs, n steht fiir den Brechungsindex
und « fiir den Groéflenparameter der Teilchen. Grundlage dieser Berechnung ist
die Annahme, dass die Streueigenschaften eines Teilchenensembles sich aus der
Summe der Beitrdge der einzelnen Partikel ergeben. Dies trifft zu, falls die mittleren
Abstidnde zwischen Partikeln grof3 gegen deren Dimensionen sind, was fiir nahezu
alle typischen atmosphérischen Bedingungen gilt. Auch in jungen Kondensstreifen ist
diese Berechnungsgrundlage noch hinreichend gut erfiillt. Bei einem Alter von etwa
60s wurden maximale Konzentrationen von a2 1000 cm™—3 gefunden (s. Kap. 5). Der
sich ergebende mittlere Partikelabstand ist mit = 0.1 cm grofl gegen den mittleren
Durchmesser von &~ 2 um.

Zur Auswertung von Gl. 3.31 wurde Qext fiir sphérische Eispartikel (n = 1.31 4+ -0)
variablen Durchmessers bei der fiir solare Strahlung typischen Wellenldnge von 550 nm
berechnet. Qext zeigt dabei die charakteristischen Mie-Oszillationen, erreicht bei D), ~
1.4 um einen Maximalwert von 3.95 und néhert sich fiir grofie D, (geometrische Optik,
D, > ) asymptotisch einem Wert von 2. Da die Asphérizitit junger Eispartikel
bereits in der Groflenverteilung implizit enthalten ist und damit auch in beyt eingeht,
entspricht dieses Vorgehen einer Naherung 1. Ordnung fiir aspharische Partikel.
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Eiswassergehalt

Da die Groflenbestimmung asphérischer Eispartikel auf T-Matrix-Rechnungen ba-
siert, handelt es sich bei angegebenen Durchmessern, D,,, um volumen-aquivalente
Durchmesser. Damit trégt der nach

B dN (D;) D; 4 (D;\?
Iwc = ; (dlog Dp> - log (Dzl> “PEs g™ <2) (3.32)

berechnete Eiswassergehalt (IW (') der Asphérizitdt - unter der Annahme einer
rotationselliptischen Eispartikelform - voll Rechnung. Die Dichte von Eis, pgis, betrigt
917kgm 3.

Effektivdurchmesser und mittlerer Volumendurchmesser

Je nach Aufgabenstellung kann es hilfreich sein, Wolkeneigenschaften auf einen
deutlich reduzierten Parameterraum zu projizieren. In Strahlungstransferrechnungen
oder auch in Methoden der Fernerkundung stellt der effektive Durchmesser (Deg)
einer Groflenverteilung einen wichtigen Parameter dar. In der Literatur finden sich
verschiedene, zum Teil voneinander abweichende, Definitionen, die in McFarquhar &
Heymsfield (1998) einander gegentibergestellt werden. In dieser Arbeit werden Deg
nach Foot (1988) bzw. Francis et al. (1994) berechnet,

3IwcC
Do = ———— . (3.33)
2 PEis Ac

wobei IWC und A, fiir die kumulierten Werte von Eiswassergehalt und Querschnitts-
fliche der Eispartikel der betreffenden PSD stehen.

Weiter kann der mittlere Volumendurchmesser (MV D) eingefithrt werden. Er ergibt
sich als Durchmesser der Kugel, deren Volumen dem mittleren Volumen aller Partikel
entspricht und wird nach

s 1
6 IWC )3 (3.34)

MVD = (
T PEis NEis

berechnet.

Fehlerbetrachtung

Da die obigen Berechnungen von beyt und IWC auf Kenntnis der PSD beruhen,
pflanzen sich deren Fehler entsprechend fort. Beispielsweise betréigt bei einer relativen
D,-Unsicherheit von £10 % der Fehler in beyxy +21 % und im IWC bereits £33 %.
Relative Unsicherheiten der Konzentrationsbestimmung iibertragen sich unverédndert
auf bext und IWC'. Diese Zusammenhénge verdeutlichen einmal mehr die Relevanz
einer prazisen Kalibrierung.
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3.7 Das Aerosolmesssystem zur Detektion von RuBpartikeln

Zur Bestimmung der Ruflpartikelkonzentrationen in den vermessenen Kondensstreifen,
wird auf Daten des Aerosolmesssystems zuriick gegriffen. Funktional ldsst sich dieses
System in die drei Teilsysteme Aerosoleinlass, Thermodenuder (TD) und Konden-
sationskernzéhler (CPC) gliedern, welche nacheinander von den zu detektierenden
Partikeln passiert werden. Eine Vakuumpumpe am Auslassende des Systems treibt
hierbei den Partikelstrom an. Mit dem verwendeten System koénnen integrale An-
zahlkonzentrationen nicht-volatiler Partikel (nvPM) im Groflenbereich von 10 nm
bis etwa 1.9 um bestimmt werden. Im Folgenden soll kurz auf die drei Teilsysteme
eingegangen und deren Zusammenspiel verdeutlicht werden. Charakterisierung und
Betrieb des Aerosolsystems erfolgten durch D. Sauer (DLR,IPA).

3.7.1 Vorwartsgerichteter Aerosoleinlass

Um mit in der Kabine installierten Instrumenten kleinste Aerosolpartikel (z. B. Ruf})
detektieren zu konnen, miissen diese iiber einen Einlass und angeschlossene Leitungen
dem Instrument zugefithrt werden. Ideal wére es, hierbei eine von der Teilchengrofie
unabhéngige Transmissionseffizienz, 7, zu erzielen. Praktisch ist dies jedoch nicht
realisierbar, da jede Biegung oder Querschnittsflichendnderung des Leitungssys-
tems gekriimmte Stromlinien bewirkt. Teilchen ab einer gewissen Grofie konnen
diesen nicht mehr folgen, impaktieren an den Leitungswidnden und werden damit aus
dem Probenfluss entfernt. Eine detaillierte Analyse verschiedener Prozesse (i), die je
nach Beschaffenheit des Leitungssystems gréflenabhingige Transmissionseffizienzen
Ti(Dp) bewirken, findet sich in Von der Weiden et al. (2009). Dort wird auch ein
zur Charakterisierung des Leitungssystems hilfreiches Softwaretool bereitgestellt, um
resultierende Transfereffizienzen, 7(D,) = [I; Ti(Dp), zu bestimmen. So lasst sich
fiir jedes Einlasssystem eine charakteristische Funktion 7 (D,) rechnerisch ableiten,
welche typischerweise ein Plateau im mittleren GroBenbereich (D), ~ 100 — 1000 nm)
aufweist und deutliche Leitungsverluste fiir groflere und kleinere Partikel zeigt.
Abb. 3.12 skizziert den Aufbau des ver-
wendeten vorwirtsgerichteten Aerosol-
einlasses. Dieser war auf dem Dach der -

forward-facing inlet backward-facing inlet

Falcon angebracht, wobei die eigentliche diﬁufsor

Probennahme in 30 cm Entfernung vom

Flugzeugrumpf und damit aulerhalb der 30 om flight direction A Venturi-outlet
Grenzschicht erfolgt. Um ndherungswei- N exhaust outlet
se isoaxiale Bedingungen bei typischen isokinetic inlet backward inlet in
Anstellwinkeln der Falcon im Flug zu er- decelerated flow
reichen, ist das Einlassrohr relativ zur fuselage—>

Flugzeuglingsachse leicht geneigt. Wei-
ter ist es von Vorteil, wenn die Stro-
mungsgeschwindigkeit im Einlass (v;y)
der Flugzeuggeschwindigkeit (TAS) ent-
spricht (isokinetische Bedingungen). Gilt
dies, so folgen Partikel aller Grofien glei-
chermaflen den sich parallel ausbildenden Stromlinien. Hingegen spricht man fiir

Abbildung 3.12 Aufbau des eingesetzten
in Flugrichtung orientierten Aerosoleinlasses.
Bildquelle: Weinzierl (2008)
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Vin, < TAS (vin, > TAS) von unterisokinetischen (iiberisokinetischen) Bedingungen, die
dafiir sorgen, dass sich axial divergente (konvergente) Stromlinien ausbilden, wodurch
effektiv betrachtet kleine (grofie) Partikel aus dem Probenfluss entfernt - und damit
in ihrer Anzahl unterschétzt - werden. Allerdings bilden sich bei zunehmend héheren
Stromungsgeschwindigkeiten in der Leitung turbulente Bedingungen aus, welche mit
Partikelverlusten durch Impaktieren einhergehen. Um dennoch auch fiir typische
Flugbedingungen (TAS = 200 m/s) isokinetische Bedingungen erreichen zu kénnen,
wird durch den Einsatz eines Diffusors der Probenfluss zunéchst aufgeweitet und da-
mit verlangsamt, um danach aus dessen Mitte eine Probe ndherungsweise isokinetisch
gewinnen zu koénnen. Hierzu wurde der Volumenfluss entsprechend geregelt, sodass
isokinetische bis leicht unterisokinetische Bedingungen vorlagen.

Die Fahigkeit eines Aerosolpartikels dem Luftstrom im Einlass zu folgen ldsst sich
durch die Stokes-Zahl, Ng;, berechnet nach

. D12) Pp Ce Vin

No; = 3.35
St ISML ) ( )

parametrisieren. Hierbei bezeichnen D, den Durchmesser des Teilchens, p, dessen
Dichte, C. den Cunningham-Faktor zur Slip-Korrektur, u die Luftviskositiat und L
den Rohrinnendurchmesser. Je kleiner Ng; desto besser kann das betreffende Teilchen
dem Luftstrom folgen. In Fiebig (2001) wird das verwendete Aerosoleinlasssystem
detailliert analysiert. Insbesondere wird der funktionale Zusammenhang 7 (Ng;) fiir
Partikel mit D, > 100nm im Flug durch eine Kalibrierung explizit ermittelt.

Im Zuge der Kondensstreifenanalysen dieser Arbeit, wurde nach GI. 3.35 die Stokes-
Zahl fiir Eispartikel im Einlass, Ng:(D)), fiir die jeweiligen Flug- und Betriebsbedin-
gungen berechnet. Insgesamt konnte damit die groflenabhéngige Transfereffizienz der
Eispartikel durch den Aerosoleinlass, 7 (D)), bestimmt werden. Abb. 3.13 zeigt T (D)
exemplarisch fiir ECLIF-typische Parameter. Der starke Abfall von 7 (D)) zwischen
1 und 4 um fallt dabei auf einen fiir junge Kondensstreifen charakteristischen Eispar-
tikelgrofenbereich (Voigt et al. 2011, JeBberger et al. 2013). Dies macht deutlich,
dass prinzipiell auch ein signifikanter Teil der Eispartikel junger Kondensstreifen
durch den Einlass und das angeschlossene Leitungssystem transmittiert werden kann.
Nachdem die Eispartikel in den Leitungen verdampft sind, werden deren Rufiresiduen
- falls vorhanden - ebenso detektiert, wie Ruflpartikel, die in der urspriinglichen Probe
interstitiell' vorlagen.

Bei zunehmender Leitungslinge werden zudem Diffusionsverluste kleiner Partikel
(< 100 nm) relevant. Hervorgerufen durch Brownsche Bewegung, entwickelt sich ein
Netto-Partikelfluss von Orten héherer zu Orten geringerer Konzentrationen. Bezogen
auf das Leitungssystem entsteht so ein Netto-Transport kleiner Partikel von innen
nach auflen, wo die Partikel auf die Rohrwand treffen und aus dem Probenfluss
entfernt werden. Neben einem oberen, impliziert das Leitungssystem also auch einen
unteren 50 % Cutoff-Durchmesser, Deytoft,1- Da in der Falcon verlegte Leitungen jedoch

1 Interstitieller Rufl bezeichnet die Rufipartikel im Kondensstreifen, die in Reinform vorliegen, auf
deren Oberflachen also insbesondere kein kondensiertes Wasser vorzufinden ist.
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Transfereffizienz [-]
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D, [um]

Abbildung 3.13 Groéfilenabhingige Transfereffizienz, 7(D,), des Aerosoleinlasses fiir
Eispartikel unter ECLIF-typischen Flugbedingungen (schwarz); pamp = 240 hPa, T, =
215K, TAS= 180m/s. Zudem ist der obere 50 % Cutoff-Durchmesser von Dgytofr,u =
1.9 um eingezeichnet (grau).

vergleichsweise kurz sind, wird der untere Cutoff-Durchmesser des Gesamtsystems
wesentlich vom CPC bestimmt (s. Kap. 3.7.3). Diffusionsverluste kleinster Rufipartikel
(D, < 20nm) im Leitungssystem konnen mit 5 — 10 % abgeschétzt werden! und
reduzieren sich fiir gréffere Ruipartikel zunehmend. Fiir integrale Ru3partikelkonzen-
trationen liegen Diffusionsverluste damit deutlich unterhalb der genannten 5 — 10 %
und tragen zur Messunsicherheit der bestimmten Anzahlkonzentrationen bei.

3.7.2 Der Thermodenuder

Durch den Einsatz eines Thermodenuders (TD) werden volatile Partikel aus der
Probe entfernt, sodass lediglich nicht-volatile Bestandteile verbleiben. Hierzu wird
die Aerosolprobe zunéchst auf einer beheizten Leitungsstrecke auf iiber 500 K erhitzt,
wodurch volatile Partikel verdampfen. Auf einem anschlieend zu durchlaufenden
gekiithlten Streckenteil rekondensieren volatile Bestandteile an der Leitungswand und
werden somit effektiv aus dem Probenfluss entfernt.

Eine solche Differenzierung zwischen volatilen und nicht-volatilen Partikeln héangt
naturgeméfl von der Referenztemperatur auf der beheizten Strecke ab. Bei der bei
ECLIF gewéhlten Temperatur von 520 K sind insbesondere ultrafeine, wasserlosliche
Schwefelaerosole, die sich durch homogene Nukleation aus ihren gasférmigen Vorldu-
ferspezies bilden, den volatilen Partikeln zuzuordnen. Rul oder Mineralstaub hingegen
erfiillen die Kriterien an nicht-volatile Partikel und verbleiben im Probenfluss.

Weiterfithrende Analysen des verwendeten Thermodenuders finden sich in Fritzsche
(2002) und Walser (2017), die insbesondere auch durch Thermodiffusion verursachte
Verluste nicht-volatiler Partikel im TD untersuchen. Diese, in Walser (2017) auf 17.9+
1.2 % quantifizierten Verluste, weisen dabei im Groéfienbereich von 10 nm bis 2 um keine

1 D.Sauer (DLR, IPA), pers. Kommunikation (2018)
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signifikante Grélenabhingigkeit auf und kénnen weiter fiir den Anwendungsbereich
in dieser Arbeit als druckunabhéngig betrachtet werden. Daten, die Eingang in die
vorliegende Arbeit fanden, wurden um diese Verluste korrigiert.

3.7.3 Der Kondensationskernzahler (CPC)

Vom Thermodenuder wird der Probenfluss zu einem Kondensationskernzéhler (CPC,
TSI3010) geleitet, wo integrale Anzahlkonzentrationen nicht-volatiler Partikel (Npypn)
mit Durchmessern iiber 10 nm bestimmt werden. Abb. 3.14 illustriert das Funktions-
prinzip des verwendeten CPCs.

Da zur Detektion sehr kleiner Partikel (< 100nm) Methoden der direkten Streu-
lichtanalyse technisch erheblich limitiert sind, wird stattdessen deren Fahigkeit als
Kondensationskern zu dienen ausgenutzt. So wird im CPC die Aerosolprobe zu-
néchst beim Passieren einer Séttigungsstrecke mit Butanoldampf geséttigt und auf
einer anschliefenden Kondensationsstrecke um etwa 25 — 30K abgekiihlt. Typi-
scherweise werden hierbei Ubersittigungen von einigen hundert Prozent erreicht.
Hierdurch werden selbst sehr kleine Parti-

| itsche Dise s armetinse kel aktiviert und wachsen durch Konden-
= sation des Butanols auf deren Oberflache

2 Ehl um etwa zwei bis drei Gréflenordnungen
an. Diese, nun deutlich grofieren Partikel,
renecement werden daraufhin mit optischen Metho-
den detektiert. Die mit diesem Verfah-
ren minimal detektierbare Partikelgrofe,
T Dmnin, wird mafigeblich von der erziel-
wamessewns tony Ubersittigung, Sp, bestimmt. Die

' Kelvin-Formel (Seinfeld & Pandis 2016,
Hinds 1999) beschreibt dies quantitativ;

Abbildung 3.14 Funktionsprinzip des ver-  es gilt Dy, o< (In S B)_l. Um auch mog-
wendeten CPCs. Bildquelle: Fiebig (2001)

1
Laserdiode ‘

Sammellinse

Kondensationsstrecke — 1 . .

Aerosoleiniall

Sattigungsstrecke

Butanolreservoir

lichst kleine Partikel zu aktivieren und
in detektierbare Gréflenbereiche anwach-
sen zu lassen, bedarf es also hinreichend grofler Temperaturunterschiede zwischen
Sittigungs- und Kondensationsstrecke, um die hohen erforderlichen Ubersittigun-
gen zu erreichen. Da real erzielte Ubersittigungen jedoch im rdumlichen Verlauf
der Kondensationsstrecke zu einem gewissen Grad variieren, existiert keine scharf
definierte untere Detektionsgrenze Dy,. Vielmehr ergeben sich gréflenabhéngige
Zahleffizienzen des CPCs, £(D,), mit charakteristischem S-férmigen Verlauf gegen
einen asymptotischen Wert &, hin zu groen D, (Banse et al. 2001). Der Partikel-
durchmesser, bei dem die Zéhleffizienz 50 % betrégt, wird als Deytor1 bezeichnet,
es gilt £(Deutorr1) = 0.5. In Bezug auf Ruimessungen und den Betriebszustand des
CPCs bei ECLIF, gilt fiir den in dieser Arbeit relevanten CPC Dgyior = 10 nm, was
im Rahmen von Laborkalibrierungen! herausgefunden wurde.

Die Genauigkeit, mit der aus Zéhlraten detektierter Partikel atmosphérische An-

1 Laborkalibrierungen wurden von D. Sauer (DLR, IPA, 2017) durchgefiihrt.
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zahlkonzentrationen berechnet werden kénnen, hingt mafigeblich von einer genauen
Kenntnis des Probenflusses durch den CPC ab. Um dies zu erreichen, wird im System
zwischen CPC und Auslasspumpe eine kritische Diise betrieben, sodass unabhén-
gig von sich d&ndernden Druckverhéltnissen in der CPC-Zuleitung ein konstanter
Volumenfluss durch den CPC sichergestellt ist.

Prinzipiell kénnen durch die CPC-Technik sehr hohe atmosphérische Anzahlkonzentra-
tionen (> 103 cm™3) gemessen werden. Limitiert wird dies allerdings durch reduzierte
Detektionseffizienzen bei zunehmend grofleren Konzentrationen. Ursachlich hierfiir
zeigen sich zum einen Koinzidenz-Effekte, als auch eine nicht ausreichende Butanolzu-
fuhr, was ein Anwachsen aller Partikel auf nachweisbare Gréflen verhindert. Da diese
Arbeit jedoch auf maximal gemessenen Konzentration von ~ 6000 cm ™3 basiert, spie-
len diese Effekte beim verwendeten CPC eine untergeordnete Rolle. Dennoch werden
vom CPC initial gemessene Konzentrationen, Ncpc, durch die Instrumentensoftware
implizit nach

Nuvpm = Nepc - €xp(NuvPM - gepc - tpuls) (3.36)

um Koinzidenz-Effekte korrigiert, womit sich Np,py ergibt. Hierbei stehen gopc fiir
den Probenfluss durch den CPC und tpyys fiir Dauer aufgezeichneter Partikelpulse.

Allerdings zeigt sich, dass fiir D), > Dcutofr,) die Detektionseffizienz des CPCs zwar
gegen einen festen Wert £, geht, dieser Wert jedoch vom Druck in der Einlassleitung
des CPCs (und damit von p,mp) abhéngt und im Flugbetrieb deutlich kleiner 1 sein
kann (Noone & Hansson 1990). Dies liegt an einer verzogerten Tropfchenaktivierung
bei niedrigen Driicken auf der Kondenssationsstrecke, wodurch auf der verbleibenden
Leitungsstrecke nicht mehr alle Partikel auf nachweisbare Groéflen anwachsen kénnen.
Durch Labormessungen wurden die &,(p) bestimmt, wobei sich fiir typische ECLIF-
Flughohen Werte von etwa 80 % ergeben. Nach einer entsprechenden Korrektur der
Daten, ergibt sich fiir die CPC-Messungen eine verbleibende Unsicherheit AN pm
von + 15 % fiir den Konzentrationsbereich < 6000 cm 3.

Die in diesem Abschnitt (Kap.3.7) diskutierten Arbeiten zur Charakterisierung des
Aerosolmesssystems, dessen Betrieb wihrend ECLIF sowie anschlielendes Nachpro-
zessieren der Daten wurden von D. Sauer (DLR, IPA) durchgefiihrt. Die Analyse der
RuBemissionen der vorliegenden Arbeit basiert auf den von D. Sauer bereitgestellten
1-Hz-Zeitreihen fiir Ny puy.

3.8 Spurengasmessung

Um moglichst umfassende Informationen zur Bildung und Zusammensetzung von Kon-
densstreifen zu gewinnen, werden auch Instrumente zur Bestimmung der Konzentratio-
nen von Kohlenstoffdioxid (CO32) und Wasserdampf eingesetzt, deren Funktionsweisen
im Folgenden kurz beschrieben werden sollen.

3.8.1 Messung von Kohlenstoffdioxid

Zur Bestimmung der Konzentrationen von CO, im Flugzeugnachlauf bzw. in den sich
gebildeten Kondensstreifen wurde ein Cavity- Ringdown-Spektrometer von Picarro Inc.
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betrieben (Crosson 2008). Hierbei wird ausgenutzt, dass CO2 eine Absorptionsbande
bei Wellenldngen von etwa 1.6 um besitzt. Somit kann durch Messung des Absorp-
tionsvermogens einer Gasprobe beziiglich Laserlichts einer geeigneten Wellenldnge
(1603 nm) auf die COz-Konzentration geschlossen werden. Um dabei eine moglichst
hohe Sensitivitdt zu erreichen, wird der optische Weg in der Messzelle durch den
Einsatz von Spiegeln auf mehrere Kilometer verlangert.

In der ECLIF-Konfiguration war das Picarro-CO2 an einen riickwértsgerichteten
Spurengaseinlass angeschlossen, der sich auf dem Dach der Falcon in unmittelbarer
Néhe zum Aerosoleinlass befand. Da zur Bestimmung der Eis- und Ruflemissions-
indizes relative Erhéhungen der COs-Konzentrationen iiber dem atmosphérischen
Hintergrund, ACQO,, relevant sind, wird die Unsicherheit berechneter Emissionsindizes
in Bezug auf die CO2-Messung vom Prézisionsfehler des Instruments und rdumlich
variablen CO2-Hintergrundkonzentrationen bestimmt. Fiir den Prézisionsfehler gibt
der Hersteller einen Richtwert von etwa 4+0.1 ppmv an.

Um eine moglichst akkurate COg2-Messung zu ermdoglichen, muss der Zellendruck
konstant gehalten werden. Hierzu regelt das Instrument den Zellendruck automatisch
nach, was sich jedoch im Flugbetrieb - und insbesondere bei Kondensstreifenmes-
sungen - als Herausforderung erweist und groéflere Prézisionsfehler bedingen kann.
Allerdings zeigen die aufgenommen Daten keine Anzeichen fiir signifikant erhéhte
Prézisionsfehler. So oszillieren die bei ECLIF bestimmten COq-Hintergrundniveaus ty-
pischerweise mit Amplituden von etwa 40.1 ppmv. Da Emissionsindizes zudem aus der
zeitlichen Integration der peakférmigen Partikel- und COs-Konzentrationserh6hungen
iiber mehrere Sekunden bestimmt werden, wird ein Einfluss potentiell erhchter Pré-
zisionsfehler, die auf kiirzeren Zeitrdumen (~ 1s) Fluktuationen hervorrufen, auf
berechnete Emissionsindizes deutlich reduziert. Insgesamt kann somit fiir die Be-
stimmung von Emissionsindizes ein Prézisionsfehler von +0.1 ppmv zugrunde gelegt
werden.

COg-Zeitreihen, die Eingang in diese Arbeit finden, wurden von M. Scheibe (DLR,
IPA) aufgezeichnet, nachprozessiert und zur Verfiigung gestellt.

3.8.2 Messung von Wasserdampf

Um Bildungsmechanismen von Kondensstreifen analysieren zu kénnen, muss der
Zustand der vom emittierenden Flugzeug unbeeinflussten Atmosphére moglichst
genau bekannt sein. Besonderes Augenmerk liegt dabei auf der relativen Feuchte {iber
Eis, RH;, da diese mafigeblich die weitere Entwicklung initial gebildeter (Thmp < Tsa)
Kondensstreifen bestimmt. RH; ergibt sich als Quotient aus Wasserdampfpartialdruck
(pr,0) und dem Séttigungsdampfdruck iiber Eis (p;) nach

RH; = pI;T%O -100% . (3.37)

Nach Murphy & Koop (2005) héngt p; dabei in guter Ndherung nach’
pi = exp (—5723.265 - T~ +9.550426 + 3.53068 - In(T) — 0.00728332 - T) (3.38)

1 p; und T sind in Einheiten Pa bzw. K einzusetzen.
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nur von der Temperatur (7') ab, wobei sich dieser Zusammenhang als Fit an numerische
Losungen der Clausius-Clapeyron-Gleichung ergibt. Weiter kann zur Quantifizierung
der Wasserdampfkonzentration das Mischungsverhéltnis, pp,0, nach

_ NH:0 _ PH30 (3.39)

als Quotient der Wasserdampfstoffmenge (7,0) zur Gesamtstoffmenge (701) bzw.
des Wasserdampfpartialdrucks zum Gesamtdruck (piot) eingefithrt werden (Seinfeld
& Pandis 2016).

Zur Bestimmung von RH; wurde bei ECLIF der Tau- bzw. Frostpunktspiegel CR-
2 (Busen & Buck 1995, Voigt et al. 2011) eingesetzt, der zur Gasphasenmessung
an einen rickwartsgewandten Einlass auf dem Dach der Falcon angeschlossen war.
Durch aktive Regelung der Spiegeltemperatur wird erreicht, dass sich auf dem Spiegel
in der Messzelle eine Eisschicht konstant bleibender Dicke ausbildet. Dazu werden
Anderungen der Schichtdicke iiber sich &ndernde Spiegelreflektivititen gemessen und
als Eingangsparamater fiir eine entgegenwirkende Temperaturregelung verwendet.
Ist ein Gleichgewichtszustand mit konstanter Schichtdicke erreicht, entspricht der
Wasserdampfpartialdruck an der Spiegeloberfliche dem Sattigungsdampfdruck und
die Spiegeltemperatur kann mit dem Frostpunkt 7' identifiziert werden. Nach Gl. 3.38
ergibt sich damit py,o in der Messzelle als p; (7). Da zudem der Gesamtdruck in der
Messzelle gemessen wird, kann nach Gl. 3.39 das Mischungsverhéltnis in der Messzelle
berechnet werden, welches eine Erhaltungsgrofie beziiglich des Gastransports durch
das Leitungssystem darstellt und somit dem atmosphérischen Mischungsverhélt-
nis entspricht. Sind weiter atmospharischer Druck und Temperatur bekannt, kann
zundchst pp,o nach Gl. 3.39 und darauthin RH; nach Gl.3.37 und 3.38 berechnet

werden.

Intuitiv ist klar, dass das Erreichen eines Gleichgewichtszustands mit konstant blei-
bender Eisschichtdicke auf dem Spiegel eine gewisse Zeit in Anspruch nimmt und
damit die zeitliche Auflssung des CR-2 limitiert!. Insbesondere in der oberen Tropo-
sphére, fiir die geringe pp,0 charakteristisch sind, impliziert dies lange instrumentelle
Ansprechzeiten von bis zu 1 min. Solch grofle Ansprechzeiten erschweren es erheblich,
belastbare Vertikalprofile von RH; im Kondensstreifen aus CR-2 Daten zu generieren,
da die typischen Zeitintervalle, in denen die Falcon Kondensstreifen in der Vertikale
vermessen hat, auch bei etwa 1 min - manchmal auch darunter - lagen. In dieser Arbeit
wird deshalb nicht der Versuch unternommen, RH;-Profile im Kondensstreifen abzu-
leiten. Vielmehr werden RH;-Profile des atmosphérischen Hintergrunds bestimmt,
die aus Perioden mit nahezu gleichbleibenden Falcon-Flughthen stammen und es
erlauben, RH; aus CR-2 Daten auf £15 % genau zu quantifizieren (Gayet et al. 2012).

Die Bereitstellung von RH;-Zeitreihen zur weiteren Verwendung in dieser Arbeit
erfolgte durch S. Kaufmann (DLR, IPA).

1 Diese Limitierung ist physikalisch bedingt. Hohere elektronisch erzielte Auflésungen werden damit
irrelevant.



64 3 Grundlagen und Methoden der Partikelmesstechnik

3.9 Messplattform: DLR Falcon 20-E5

Im Rahmen von ECLIF wurden die vorgestellten Instrumente auf dem DLR-For-
schungsflugzeug Falcon 20-E5 eingesetzt. Um die verschiedenen Kabinen- und Unter-
fliigelinstrumente betreiben zu kénnen, wurde das Flugzeug speziellen Modifizierungen
unterzogen. Diese umfassen u. a. die Installation der Aerosol- und Spurengaseinlésse
auf dem Dach sowie die Montage von vier Knollenberg-Pylonen unter den Fliigeln zum
Betrieb optischer Spektrometer. Abb. 3.15 illustriert die rdumliche Anordnung der
integrierten Messsysteme. Hervorzuheben ist, dass die Positionen von CO2- und Ae-
rosoleinlass beztiglich der generierten 1-Hz-Messungen (rdumliche Auflosung ~ 180 m
entlang der Flugrichtung) als identisch behandelt werden konnen, wihrend sich die
CAS etwa 4m (L Flugrichtung) vom COs-Einlass entfernt befindet. Vom bordeigenen

Abbildung 3.15 Foto der DLR-Falcon 20-E5 bei der Bodenabfertigung in Manching,
sowie skizzierte Seiten- und Frontalprofile. Die Positionen der Fliigelsonden und Einlésse
sind gekennzeichnet.

Sensorsystem werden zudem fiir die Einordnung der Messungen relevante Parameter,
wie insbesondere statischer Druck und Temperatur mit Unsicherheiten von £0.5 hPa
bzw. 0.5 K (Kaufmann et al. 2014) ermittelt. Weiter werden Fluggeschwindigkeit
(TAS), Flughohe sowie Positionsdaten geliefert. Wie bei modernen Flugzeugen iiblich,
werden dabei Flughohe (z.B. Druckhthe, GPS-Hohe) und Flugzeugposition (z.B. Trég-
heitsnavigationssystem (INS)-, GPS-, Flight Management System (FMS)-Positionen)
auf Basis verschiedener Berechnungsgrundlagen ermittelt und aufgezeichnet.

Zur Tatigung atmosphérischer Messungen erlaubt die Falcon den Transport einer
Nutzlast von ca. 1100 kg fiir die Dauer von etwa 3 — 4 Stunden auf Héhen von bis
zu 42000 ft und Geschwindigkeiten (TAS) von bis zu 200 m/s. Nicht zuletzt wegen
ihrer robusten Bauweise eignet sie sich damit prinzipiell bestens als Messplattform
zur in-situ Vermessung von Kondensstreifen, wenn auch bei der direkten Verfolgung
moderner Linienflugzeuge mitunter héhere Endgeschwindigkeiten vorteilhaft wéren.



KAPITEL 4

Charakterisierung zweier CAS und Berechnung von Emissionsindizes

Wahrend in Kap. 3 die theoretischen Grundlagen der Methodik zur Eispartikelmessung
mit der CAS ausgearbeitet werden, sollen in Kap.4 die konkret durchgefiihrten
instrumentellen Arbeiten zur Verbesserung der Datenqualitit vorgestellt werden. Im
Fokus steht dabei die separate Kalibrierung und Charakterisierung zweier nahezu
baugleicher Instrumente (CAS, CAS'), die sich lediglich hinsichtlich der GréBe ihrer
vor dem S-Detektor installierten Lochblenden unterscheiden. So ist die CAS des
DLR mit einer 800-um-Lochblende ausgestattet, wihrend die von British Antarctic
Survey (BAS) geliehene CAST eine 500-um-Lochblende besitzt. Durch einen Vergleich
beider Instrumente wird der Einfluss der Lochblendenkonfiguration auf die Groéfle
der effektiven Messflache untersucht. Zudem werden Koinzidenz-Artefakte der bei
ECLIF eingesetzten CAS quantifiziert und eine entsprechende Funktion zur Korrektur
abgeleitet. Basierend auf den instrumentellen Erkenntnissen, wird abschliefend die
Berechnung der Eis- und Ruflemissionsindizes im Detail vorgestellt.

(a) CAS des DLR, 800- (b) CAST, BAS Leihga-
pum-Lochblende be, 500-um-Lochblende

Abbildung 4.1 Die beiden charakterisierten CAS im Labor. In die CAS' ist zur
Detektion grofierer Eiskristalle zusétzlich eine Cloud Imaging Probe (CIP) integriert.
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4.1 Kalibrierung der GroBenbestimmung

Zur Kalibrierung der Gréflenbestimmung von Eispartikeln soll das in Kap. 3.3 vorge-
stellte zweistufige Verfahren angewandt werden,

ADC Ka.dibrierur?g T4 19 Binninig Dp | AR
(Mie-Theorie) (T-Matrix)
Im Rahmen einer Laborkalibrierung mit sphérischen Partikeln wird zunéchst der
funktionale Zusammenhang zwischen aufgezeichneten Messwerten (ADC) und korre-
spondierenden Streuquerschnitten (o4_120) ermittelt. AnschlieBend werden Resultate
aus T-Matrix-Rechnungen herangezogen, um von den o4_190 auf die Gréflen asphé-
rischer Eispartikel schliefen zu kénnen.

Zur Kalibrierung der Streuquerschnittsmessung iiber den gesamten Messbereich der
CAS (bzw. CAST) wurden monodisperse Kalibrierkiigelchen in einen im Labor erzeug-
ten Luftstrom durch die Messvolumina beider Instrumente injiziert. Verwendung fan-
den dabei Kugeln aus Polystyrol-Latex (PSL, n=1.59, D,={0.71,0.90, 1.36, 1.59, 1.75,
2.0} um), Borosilikatglas (n=1.56, D,={1.9,5.4,7.7, 9.9, 15.9,18.2} pm), sowie Kal-
knatronglas (n=1.43, D,={29.5,42.3, 49.0} um) der in Klammern angegebenen Bre-
chungsindizes und mittleren Durchmesser. Dabei ist die aus dem Herstellungsprozess
resultierende Varianz der Durchmesser bekannt. Da die Glaskugeln als trockenes
Pulver vorliegen, kénnen diese direkt in den Luftstrom eingespeist werden. Hingegen
wurde die wéssrige Emulsion der PSL-Partikel zunichst verdiinnt, bevor sie iiber
einen Niederdruckzerstduber verspritht wurde. Nach dem Passieren eines Diffusions-
trockners wurden die PSL-Kugeln in das CAS-Messvolumen geleitet und detektiert.
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Abbildung 4.2 Sondenspezifische Streuquerschnitte, 04120, der zur Kalibration verwen-
deten Kugeln aus PSL (grau), Borosilikatglas (griin) und Kalknatronglas (orange). Weiter
sind die o4_120 (D)) fiir die entsprechenden Brechungsindizes sowie - zum Vergleich - fiir
flissige Wassertropfen (blau) dargestellt. D,-Fehlerbalken stammen aus Angaben des
Kugelherstellers zur Produktgiite und bedingen - je nach lokalem Verlauf von o4_190 (D))
- unsymmetrische Fehler resultierender o4_190. Fehlerbalken fiir PSL-Kugeln sind zu
klein, um in dieser Darstellung aufgeldst zu werden.

In Abb.4.2 sind die nach Rosenberg et al. (2012) berechneten sondenspezifischen
Streuquerschnitte o4_190 der verwendeten Kugeln dargestellt. Die eingezeichneten
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Fehlerbalken machen deutlich, dass die Fertigungstoleranzen bei der Kugelherstellung
aus Borosilikatglas deutlich {iber denen aus PSL liegen. Fiir eine gute Qualitét
der Kalibrierung der HGS und MGS ist eine Verwendung von PSL-Kugeln bei der
Kalibrierung daher essentiell.

Bei der Durchfithrung der Kalibrationsarbeiten wurde darauf geachtet, dass sich
die CAS (bzw. CAST) in einem stabilen Betriebszustand mit konstant bleibenden
Temperaturen der Bordelektronik befindet, was einige Minuten nach dem Anschalten
im Labor der Fall war. Um zudem einen potentiell storenden Einfluss von Koinzi-
denzeffekten auf die Groflenkalibrierung zu minimieren, wurde mit sehr geringen
Zihlraten (< 20s~!) gearbeitet. Bei den im Vergleich zu Fluggeschwindigkeiten
deutlich geringeren im Labor erzielten Stromungsgeschwindigkeiten von einigen m/s,
wurden damit Partikelkonzentrationen < 100 cm ™2 generiert. Im Folgenden werden
die Kalibrationsergebnisse fiir CAS und CAS' separat vorgestellt.

4.1.1 Kalibrierung der Streuquerschnittsmessung der CAS

Abb. 4.3 zeigt die fiir die CAS aus den verwendeten Kalibrierpartikeln gewonnenen
ADC-Verteilungen. Auffallend ist zunéichst, dass der Peak der 1360 -nm-PSL-Kugeln
bei kleineren A /D-Werten liegt als derjenige der kleineren 903 -nm-PSL-Kugeln, was
eindrucksvoll die Auswirkungen der Mie-Resonanzen illustriert. Die im Vergleich zu
Borosilikat- und Kalknatronglas deutlich geringeren Grofienvarianzen der PSL-Kugeln
spiegeln sich in schéarfer definierten Peaks wider. Insbesondere die Verwendung der
1.9-um-Borosilikatglaskugeln gestaltet sich problematisch. Die vergleichsweise grofie
D,-Varianz dieser Kugeln in Verbindung mit dem lokalen Verlauf von o4_120(D)),
welcher an 1.9 um eine steile Flanke besitzt (griine Kurve in Abb. 4.2), fithrt zu einer
sehr groflen Varianz in o4_190. Damit zeigen sich die 1.9-um-Borosilikatglaskugeln
als wenig brauchbar zur Kalibration der MGS und HGS. Die aus diesen gewonnen
Daten werden im Folgenden zwar dargestellt, gehen jedoch nicht in weiterfithrende
Berechnungen ein.

Weiter hat sich in den Labormessungen gezeigt, dass der ADC-Bereich < 220 vom
Rauschen aller - aber vorallem der grofleren - Partikel dominiert wird. Die Ursache
hierfiir konnte nicht eindeutig geklért werden, denkbar sind elektronische Ursachen
(Netzteil, Erdung) oder auch Auswirkungen der geringen Partikelgeschwindigkeiten.
Da dieses Rauschen jedoch in den ADC-Bereich fillt, der unter dem aufgelésten
Partikelgrofenbereich (beginnend bei nominal 0.5 um) liegt und zudem in Flugmes-
sungen nicht auftritt, wird dieser Bereich der Ubersichtlichkeit wegen in Abb. 4.3
nicht dargestellt.

Um weiter die in Kap. 3.4.2 hergeleiteten linearen Zusammenhénge zwischen sonden-
spezifischen Streuquerschnitten und A /D-Werten,

04120 = ¢; - ADC — q; , mites € {H, M,L}, (4.1)

fir die drei Verstarkungsstufen der CAS zu bestimmen, werden in Abb. 4.4 die berech-
neten 04190 der Kalibrierkugeln gegen die A/D-Werte der jeweiligen Peakmaxima
aufgetragen.
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Abbildung 4.3 Verteilungen der aufgezeichneten A /D-Werte genutzter Kalibrierkiigel-
chen fiir die CAS des DLR. Grofienangaben der Legende beziehen sich auf Durchmesser.
Zudem sind die oberen ADC-Schwellwerte der HGS (3072) und MGS (6144) schwarz
markiert.

Da die aus den Groflenunsicherheiten (AD,) der Borosilikat- und Kalknatronglas-
kugeln rechnerisch abgeleiteten ADC-Unsicherheiten gut mit den Halbwertsbreiten
der zugehorigen Peaks der ADC-Verteilungen aus Abb. 4.3 {ibereinstimmen, bestatigt
dies quantitativ, dass die breiten, unsymmetrischen ADC-Verteilungen dieser Ku-
geln weitestgehend durch die D,-Fertigungstoleranzen sowie dem jeweiligen lokalen
Verlauf von o4_120(D,,) erklért werden kénnen. Weiter wird offensichtlich, dass die
1.9-um-Borosilikatglaskugeln zur Kalibration eher ungeeignet sind. Fiir die kleinen
PSL-Partikel zeichnet sich hingegen ein etwas anderes Bild. Aus AD,, abgeleitete
AADC sind teilweise zu klein, um in Abb. 4.4 dargestellt zu werden und liegen damit
deutlich unter den gemessenen Peakbreiten, scheiden also als Erklarung fiir diese aus.
Es sei vorweggenommen, dass sich in diesen Fallen die gemessen Peakbreiten der
ADC-Verteilungen auf Prazisionsfehler der Streuquerschnittsmessung zuriickfithren
lassen, was in Kap.4.2.1 quantitativ untersucht wird.

Zur Bestimmung der {¢;,a;} aus Gl 4.1 wurden Regressionsgeraden (s. Abb.4.4)
berechnet, wobei Daten der 1.9-um-Borosilikatglaskugeln nicht beriicksichtigt wurden.
Die resultierenden Werte der drei Verstéarkungsstufen sind in Tab. 4.1 aufgefiihrt. Die
{¢i, a;} konnen dabei als Ergebnis der Kalibration aufgefasst werden, da sie nach Gl. 4.1
den Schluss von nativen Messwerten (ADC) zu sondenspezifischen Streuquerschnitten
vermessener Partikel ermoglichen.

Weiter wird deutlich, dass die Art und Weise der Konstruktion eines resultierenden
A /D-Wertes eines jeden Partikels aus den drei zugrunde liegenden A /D-Werten
der drei Verstiarkungsstufen (beschrieben in Kap. 3.4.2) zu ADC-Bereichen fiihrt, in
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Abbildung 4.4 Fir die Kalibrierkugeln berechnete Streuquerschnitte o4_120 (D)) aufge-
tragen gegen experimentell bestimmte A/D-Werte (ADC) der zugehorigen Peakmaxima
(farbige Datenpunkte). Eingezeichnete Fehlerbalken ergeben sich aus den herstellungs-
bedingten AD,, der Kalibrierkugeln durch Fehlerfortpflanzung. Den Datenpunkten hin-
terlegte ADC-Bereiche (grau) illustrieren aus Abb. 4.3 bestimmte Halbwertsbreiten der
jeweiligen Peaks. Regressionsgeraden (rot) erscheinen wegen der logarithmisch gewéihlten
Darstellung ebenfalls logarithmisch. Schwarze vertikale Linien zeigen maximale A/D-
Werte der HGS (3072) und MGS (6144), wiahrend die A/D-Schwellwerte, ab denen MGS
(3320) und LGS (6330) beztiglich der Datenaufzeichnung aktiv werden, grau dargestellt
sind.

die - theoretisch betrachtet - keine Ereignisse fallen. Diese, im Folgenden als tote
Zonen bezeichneten Bereiche, lauten fir das betrachtete Instrument [3073,3319] fur
die MGS und [6145,6329] fiir die LGS; es gilt 04-120(3320) = 04-120(3072) und
04-120(6330) = 04_120(6144). Fiir Partikel deren Streuquerschnitt einem A /D-Wert
in einer dieser toten Zonen entspricht existiert immer auch ein kleinerer A /D-Wert
der néchsthoheren Verstarkungsstufe mit identischem Streuquerschnitt, welcher letzt-
lich zur Aufzeichnung herangezogen wird. Diese aus Kalibrationsdaten bestimmten
Dimensionen der toten Zonen konnten durch Daten aus Flugmessungen unabhéngig
bestétigt werden. Ein einfaches Histogramm (nicht gezeigt) aller im Flug aufgezeich-
neten A/D-Werte der PbP-Datei weifit identische tote Zonen auf.

Zur Bestimmung von Partikelzdhlraten werden deshalb nur Streulichtsignale mit
A /D-Werten in Bereichen, auf denen die Groflenbestimmung definiert ist (Tab. 4.1),
herangezogen. Demgegeniiber werden Messartefakte in den Bereichen des Rauschens
oder der toten Zonen nicht beriicksichtigt. Es sei angemerkt, dass - vereinzelt und
abhéngig von der Blendenkonfiguration - auch im Flug solche Artefakte auftreten kon-
nen, die in aller Regel mit der Existenz grofier Eiskristalle aulerhalb des Messbereichs
(> 50 um) korrelieren und vermutlich von diesen verursacht werden.



70 4 Charakterisierung zweier CAS und Berechnung von Emissionsindizes

Verstirkerstufe ¢;/cm? a;/cm? Definitionsbereich

HGS 3.958-10712 7.4.10719  ADC € {219,220,...,3072}
MGS 3.911-1071 1.184-1077 ADC € {3320,3321,...,6144}
LGS 1.168-107% 7.272-107% ADC € {6330,6331,...,9216}

Tabelle 4.1 Aus linearer Regression bestimmte Konstanten {c¢;,a;} der drei Verstérker-
stufen fiir die CAS des DLR.

In der bisherigen Diskussion wurde implizit davon ausgegangen, dass der fir das
Instrument nominal angegebene detektorsensitive Streuwinkelbereich von 4 — 12°
dem tatsachlich realisierten entspricht. Dies ist jedoch nicht notwendigerweise der
Fall, da Ungenauigkeiten bei der Sondenherstellung oder auch eine Dejustierung
diesbeziiglich gravierende Einfliisse haben kénnen. Ein fehlerhaft angenommener
sensitiver Streuwinkelbereich - insbesondere von 6, - stellen jedoch eine falsche
Berechnungsgrundlage sondenspezifischer Streuquerschnitte dar, auf denen die Ka-
librierung aufbaut. Analog zu den in Abb. 4.2 gezeigten o4_190 wurden daher auch
sondenspezifische Streuquerschnitte der Kalibrierkugeln fiir variable 6,;, berechnet
und gegen experimentell bestimmte A/D-Werte aufgetragen (analog zu Abb.4.4).
Entspricht dabei die Wahl des Streuwinkelbereichs dem tatsdchlich vorliegenden, so
ist ein maximaler Korrelationskoeffizient zu erwarten. Tab. 4.2 stellt die Ergebnisse
dieser Analysen zusammen. Als Ergebnis kann festgehalten werden, dass der nominal
angegebene Bereich von 4 — 12° in der CAS gut realisiert ist. Erst nach dieser Be-
trachtung kann folglich der sondenspezifische Streuquerschnitt mit 4190 identifiziert
werden; es gilt ocas = 04_120.

Streuwinkelbereich  Mittlerer Korrelationskoeffizient

3.0° —12.0° 0.983
3.5° —12.0° 0.988
4.0° —12.0° 0.990
4.5° —12.0° 0.988
5.0° —12.0° 0.985
6.0° —12.0° 0.938

Tabelle 4.2 Mittelwert der Korrelationskoeffizienten der drei Verstiarkerstufen in Ab-
héngigkeit des sensitiven Streuwinkelbereichs der CAS.

Aus den im Zuge der Regression berechneten Unsicherheiten der {c;,a;} ergeben
sich die nach der Kalibrierung verbleibenden systematischen Fehler der Bestimmung
sondenspezifischer Streuquerschnitte individuell fiir die drei Verstérkerstufen. Lasst
man Mie-Resonanzen unberiicksichtigt und nédhert die Abhéngigkeiten zwischen o120
und D, wie in Abb. 3.1 veranschaulicht, durch ein Potenzgesetz, 04120 x (Dp)”,
mit z =6 (z = 2) fiir D, < 1um (> 1um), so lassen sich verbleibende systematische
Fehler der Groflenbestimmung ableiten. Diese Unsicherheiten betragen +4.5 %, +£3.4 %
und +2.5% fiir aus HGS, MGS und LGS bestimmte D,. Statistische Unsicherheiten
und auch in Mie-Resonanzen physikalisch begriindete Unsicherheiten sind hierbei
noch nicht berticksichtigt.
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Wie in Kap. 3.4.7 erldutert, basiert eine prazise Groflenbestimmung auf Kenntnis des
diesbeziiglichen Einflusses sich &ndernder Laserstrome (I7). Fiir die CAS pendelt
sich Iy, typischerweise schnell nach dem Einschalten auf einen Wert von etwa 89 —
90 mA ein, jedoch sind gelegentlich auch héhere I, zu beobachten. Der Frage, ob
diese variierenden I7, gednderte Intensitaten des Laserlichts bewirken, oder vielmehr
einer internen Regelung folgend diesem Effekt gerade vorbeugen, wurde im Zuge
der Kalibrationsarbeiten nachgegangen. Abb.4.5 zeigt gemessene A/D-Werte in
Abhéngigkeit von I, fiir die Messungen, bei denen [y, in einem Bereich von etwa 89
bis 104 mA variierte.

Zudem sind resultierende Mittelwerte der
I1-Bins (Breite: 1 mA) sowie daraus be-
rechnete Regressionsgeraden eingezeich-
net. Die grofle Streuung der Daten der

- s
7.7-um-Kugeln lassen sich wiederum wei- 70001 TY ¥ ToyEYy— 1

8000

testgehend auf die Fertigungstoleranzen g’
dieser Kugeln in Verbindung mit dem < so00 Borosiikatgias
lokalen Verlauf von o4_190(D,) zuriick- : :gzurm
fihren (s. Abb. 4.2). Es kann festgehalten | Kalknatronglas
L 5000 v 295um
werden, dass kein signifikanter Trend zu v _423um
beobachten ist. Dies zeigt, dass sonden- 88 % % 100 104 108
interne Regelungsmechanismen greifen I, [mA]

und konstante Intensitidten des Laser-
lichts somit gewéahrleistet sind. Da die
I;, in den analysierten Flugdaten mit

Abbildung 4.5 Abhingigkeit der ocas-
Messung vom Laserstrom (I,). Gezeigt sind

3 ) Messwerte, Mittelwerte der I;-Bins und
89.5 (+£0.6) mA zudem weitaus geringe- Ausgleichsgeraden fiir verschiedene Partikel-
ren Schwankungen unterliegen, kann ein  gréBen.

Effekt variierender I;, auf die Groflenbe-
stimmung von Eispartikeln wiahrend der ECLIF-Kampagne vernachléssigt werden.

4.1.2 Festlegung der CAS-GroBenbins fiir Eispartikelmessungen in jungen
Kondensstreifen

Nach erfolgter Kalibrierung ist es moglich, aus im Kondensstreifendurchflug gemes-
senen A /D-Werten detektierter Eispartikel auf deren sondenspezifische Streuquer-
schnitte o4_190 zu schliefen. Um aus Letzteren die Teilchengroéfie zu bestimmen,
werden die Kap. 3.3.2 vorgestellten T-Matrix-Rechnungen herangezogen. Wahrend
der Brechungsindex fiir Eis bekannt ist, ist Bestimmung der Eispartikelformen in
jungen Kondensstreifen Gegenstand aktueller Forschung, sodass an dieser Stelle ei-
ne Annahme getroffen werden muss. Motiviert von experimentellen Erkenntnissen
(Schroder et al. 1999, Borrmann et al. 2000, Voigt et al. 2011, Gayet et al. 2012),
werden Fispartikel junger Kondensstreifen in dieser Arbeit durch Rotationsellipsoide
mit AR = 0.75 £ 0.1 représentiert!, deren Gréflen durch den Durchmesser einer
volumen-dquivalenten Kugel, D,, parametrisiert werden.

1 Berechnungen fiir verschiedene ARs werden entsprechend einer Normalverteilung mit Mittelwert
0.75 und Standardabweichung 0.1 gewichtet.
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Bin, # Bing # 0} 150 [cm?] o} jpe[cm?]  DL[um] DY [um]

1 - - - - -

2 1 1.27-10710  4.32-1071° 0.50 0.62
3 2 4.32-10710  7.80-10710 0.62 0.69
4 3 7.80-10719 1.31-107°  0.69 0.76
5 4 1.31-1079  2.07-107% 0.76 0.83
6 5 2.07-107° 3.11-107? 0.83 0.90
7 6 3.11-1072  447-107°  0.90 0.97
8 7 447-107°  6.42-107° 0.97 1.05
9 8 6.42-1072  8.86-107° 1.05 1.13
10 9 8.86-107° 1.14-107% 1.13 1.20
11 - - - - -

12 10 1.14-1078%  2.45-107%  1.20 2.76
13 10 2.45-107%  3.77-107%  1.52 2.92
14 11 3.77-1078%  5.42.107%  2.92 3.08
15 12 5.42-107%  6.74-107%  3.08 3.19
16 13 6.74-107%  8.00-10"%  3.19 4.65
17 13 8.00-10"%  899-107% 3.29 4.99
18 13 899-107%  1.00-1077  3.39 5.24
19 13 1.00-1077 1.13-1077  3.50 5.64
20 14 1.13-1077 1.22-1077  5.64 7.11
21 - - - - -

22 - - - - -

23 15 1.22-1007  190-1077 7.11 9.16
24 16 1.90-1077 292-1077 9.16 12.05
25 17 2.92-1077  4.52-1077  12.05 15.0
26 18 452-1077  7.63-1077 15.0 20.0
27 19 7.63-1077 1.15-107%  20.0 25.0
28 20 1.15-107%  1.58-107%  25.0 30.0
29 21 1.58-1076  2.50-1076%  30.0 40.0
30 22 2.50-107%  3.51-107%  40.0 50.3

Tabelle 4.3 Fiir rotationselliptische Eispartikel (D, < 20pm, n = 1.31 + ¢ - 0) mit
AR = 0.75 £ 0.1 hergeleitete Bingrenzen der CAS. Die Indizes n (k) stehen fiir native
(kombinierte) Bin-Nummern. Weiter stehen ¢! ;5. (0% 190) fiir untere (obere) Bingren-
zen des Streuquerschnitts und D) (DY) fiir untere (obere) Bingrenzen der volumen-
dquivalenten Durchmesser. Die Groflenzuordnung von Eispartikeln mit D, > 20um
beruht auf der Annahme einer sphérischen Partikelform. ADC-Bereichen des Rauschens
(Bin,, = 1) und toten Zonen (Bin,, € {11, 21,22}) wurden eigene Kanéle zugewiesen. Die
den 04_120-Bingrenzen entsprechenden ADC-Werte, die in der Konfigurationsdatei der
CAS hinterlegt wurden, ergeben sich aus Gl.4.1.
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Entsprechende Groflenbins wurden darauthin auf Basis der Resultate der T-Matrix-
Rechnungen fiir diesen AR-Bereich (s. Abb. 3.3) hergeleitet. Die Ergebnisse sind in
Tab. 4.3 aufgefiihrt.

Im Vordergrund stand dabei die Wahrscheinlichkeit fehlerhafter Binzuteilungen
aufgrund Mie-Resonanzeffekten moglichst zu minimieren, was im Gegenzug relativ
breite Groflenbins im Bereich dieser Resonanzen bedingt. Den 30 vom Benutzer
in ADC-Einheiten zu definierenden nativen Kanélen der CAS wurden iiber Gl. 4.1
A /D-Werte zugewiesen, die vorher festgelegten o4_190-Bingrenzen aus den T-Matrix-
Rechnungen entsprechen. Dabei wurde so vorgegangen, dass der Bereich des Rauschens
sowie tote Zonen separate Kanéile erhielten. Schliellich wurden native Bins zu grofieren
Bins zusammengefasst, um Resonanzeffekte zu beriicksichtigen und eine eindeutige -
wenn auch schlechter aufgeloste - GroBenbestimmung zu ermoglichen.

Es sei angemerkt, dass die T-Matrix-Rechnungen nur fiir D, < 20um bzw. Streu-
querschnitte o4 120 < 1-107%cm? vorlagen. Fiir grofere D, wurde deshalb auf
Mie-Rechnungen fiir sphéarische Partikel zuriickgegriffen, um ein Binning iiber den
gesamten o-Messbereich festzulegen. Fir die vorliegende Arbeit ist diese Inkonsis-
tenz bzgl. der Partikelform nicht relevant, da Partikel > 20 um in den vermessenen
Kondensstreifen praktisch nicht vorkamen. Weiter sei erwahnt, dass die Wahl von
Bingrenzen stets subjektiv erfolgt und keinem vorgegebenen Regelwerk unterliegt. Je
nach Aufgabenstellung kann sich eine andere Bineinteilung als sinnvoller erweisen.
Bedingt durch Mie-Resonanzen ist jedoch eine Festlegung entsprechender Bingrenzen
stets von dem Dilemma begleitet, dass eine - vermeintlich - gute Gréflenauflésung
im Resonanzbereich zugleich die Wahrscheinlichkeit fehlerhafter Binzuteilungen er-
hoht. Hier muss ein sinnvoller Kompromiss gefunden werden, der den jeweiligen
Anforderungen gentigt.

4.1.3 Kalibrierung der Streuquerschnittsmessung der CAS|

Da die GroBenkalibrierung der CAS' in den wesentlichen Punkten derjenigen der
CAS gleicht, werden die CAST-Ergebnisse im Folgenden in Kurzform mit Fokus auf
instrumentelle Unterschiede zur CAS présentiert.

Abb. 4.6 zeigt die fiir die CAST gewonnen ADC-Verteilungen der verwendeten Ka-
librierkugeln, welche denen von der CAS bestimmten (Abb. 4.3) stark &hneln. Die
Diskussion der ADC-Verteilungen entspricht derjenigen fiir die CAS, wesentliche
Unterschiede sind nicht auszumachen. Da auch das Rauschverhalten der CAST dem
der CAS entspricht, also das Rauschen nur im Labor und kaum im Flug auftritt,
bestétigt dies den Verdacht, dass es sich hierbei um ein Artefakt der Labormessung
handelt.

In Abb. 4.7 sind die sich ergebenden Zusammenhénge zwischen berechneten 04190 und
gemessenen A /D-Werten der jeweiligen Peakmaxima entsprechender Kalibrierkugeln
graphisch dargestellt. Fiir Borosilikat- und Kalknatronglaskugeln stimmen die aus
den herstellungsbedingten AD,, durch Fehlerfortpflanzung berechneten AADC wieder
gut mit den gefundenen Halbwertsbreiten der jeweiligen ADC-Verteilungen {iberein,
wobei insbesondere auch gefundene Asymmetrien durch die Rechnungen bestétigt
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Abbildung 4.6 Verteilungen der aufgezeichneten A /D-Werte genutzter Kalibrierkiigel-
chen fiir die CAST. GroBenangaben der Legende beziehen sich auf Durchmesser. Zudem
sind die oberen ADC-Schwellwerte der HGS (3072) und MGS (6144) schwarz markiert.

werden. Allerdings wird auch wieder deutlich, dass die fiir die kleinen PSL-Kugeln
gemessenen Peakbreiten der ADC-Verteilungen ihren Ursprung nicht in den AD,,
haben koénnen.

Die durch Gl. 4.1 festgelegten {c¢;, a;} ergeben sich als Parameter einer linearen Regres-
sion und sind in Tab. 4.4 aufgefithrt. Wieder fanden Daten der 1.9-um-Borosilikatglas-
kugeln keine Beriicksichtigung bei den Berechnungen. Fiir alle drei Verstiarkungsstufen
weist die CAS' gegeniiber der CAS héhere Verstirkungsfaktoren auf. Die gegeniiber
der CAS reduzierten Ausdehnungen der toten Zonen lauten fiir die CAS' [3073, 3209]
fir die MGS und [6145,6238] fiir die LGS. Es gilt 04_120(3210) = 04-120(3072) und
04-—12° (6239) = 04-—-12° (6144)

Verstirkerstufe ¢;/cm? a;/cm? Definitionsbereich

HGS 4.572-10712  4.305-1071 ADC € {191,192,...,3072}
MGS 4.571-10711 1.331-1077 ADC € {3210, 3211,...,6144}
LGS 1.205-107% 7.37-107%  ADC € {6239,6240,...,9216}

Tabelle 4.4 Aus linearer Regression bestimmte Konstanten {c¢;,a;} der drei Verstérker-
stufen fiir die CAST.
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Abbildung 4.7 Fiir die Kalibrierkugeln berechnete Streuquerschnitte 4120 aufgetragen

gegen experimentell bestimmte A /D-Werte (ADC) der zugehorigen Peakmaxima (farbige
Datenpunkte). Eingezeichnete Fehlerbalken ergeben sich aus den herstellungsbedingten
AD,, der Kalibrierkugeln durch Fehlerfortpflanzung. Den Datenpunkten hinterlegte

ADC-Bereiche (grau) illustrieren die aus Abb.4.6 bestimmten Halbwertsbreiten der

jeweiligen Peaks. Regressionsgeraden (rot) erscheinen wegen der logarithmisch gewéihlten

Darstellung ebenfalls logarithmisch. Schwarze vertikale Linien zeigen maximale A/D-

Werte der HGS (3072) und MGS (6144), wiahrend die A/D-Schwellwerte, ab denen MGS
(3210) und LGS (6239) beztiglich der Datenaufzeichnung aktiv werden, grau dargestellt

sind.

Streuwinkelbereich Mittlerer Korrelationskoeffizient

3.0° —12.0°
3.5° —12.0°
4.0° —12.0°
4.5° —12.0°
5.0° —12.0°
6.0° — 12.0°

0.9883
0.9930
0.9932
0.9812
0.9655
0.9486

Tabelle 4.5 Mittelwert der Korrelationskoeffizienten der drei Verstiarkerstufen in Ab-
hiingigkeit des sensitiven Streuwinkelbereichs der CAST.

Analog zur CAS wurde auch fiir die CAS' der detektorsensitive Streuwinkelbereich
untersucht. Die Ergebnisse sind in Tab.4.5 zusammengefasst. Auch fiir die CAST
ergibt sich die beste Korrelation fiir den nominalen Streuwinkelbereich von 4 — 12°,
womit sich der Zusammenhang o-,qt = 04120 bestétigt.

Die fiir die CAST nach der Kalibrierung verbleibenden systematischen Fehler der
GroBenbestimmung betragen +£3.2 %, +8.5 % und +2.1 % fiir aus HGS, MGS und LGS
bestimmte D,,. Die Berechnung dieser Werte erfolgt analog zur CAS (s. Kap.4.1.1),
wobei statistische Unsicherheiten und auch in den Mie-Resonanzen physikalisch
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begriindete Unsicherheiten in diesen Werten nicht enthalten sind.

4.1.4 Festlegung der CAST-GréBenbins fiir Eispartikelmessungen in jungen
Kondensstreifen

Bin, # Bing # 0} 150 [cm?] o} jpe[cm?]  DL[um] DY [um]

1 - - - - -

2 1 4.32-10710  7.80-1071% 0.62 0.69
3 2 7.80-1071 1.31-107°  0.69 0.76
4 3 1.31-107  2.07-1079  0.76 0.83
5 4 2.07-107° 3.11-107° 0.83 0.90
6 5 3.11-107°  4.47-107°  0.90 0.97
7 6 447-1072  6.15-107°  0.97 1.04
8 7 6.15-107° 821-107° 1.04 1.11
9 8 821-107?  1.06-107% 1.11 1.18
10 9 1.06-107°  1.36-107%  1.18 1.26
11 - - - - -

12 10 1.36-1078%  2.45-107%  1.26 2.76
13 10 2.45-107%  3.77-107%  1.52 2.92
14 11 3.77-1078  5.42.107%  2.92 3.08
15 12 542-107%  6.74-107%  3.08 3.19
16 13 6.74-107%  8.99-10"%  3.19 4.99
17 13 899-10"%  1.13-1077  3.39 5.64
18 14 1.13-1077  1.22-1077  5.64 7.11
19 15 1.22-1077  1.38-1077 7.11 8.03
20 15 1.38-1077  1.48-10"7 8.03 8.20
21 - - - - -

22 16 1.48-1077 223-1077  8.20 10.60
23 17 2.23-10°7  320-1077  10.60 12.53
24 18 3.20-1077  4.52-1077  12.53 15.0
25 19 452-1077  7.63-1077  15.0 20.0
26 20 7.63-1077  1.15-107%  20.0 25.0
27 21 1.15-1076  1.58-1076  25.0 30.0
28 22 1.58-107%  2.03-107%  30.0 35.0
29 23 2.03-100% 2.50-107%  35.0 40.0
30 24 2.50-107%  351-107%  40.0 50.3

Tabelle 4.6 Fiir rotationselliptische Eispartikel (D, < 20pm, n = 1.31 + ¢ - 0) mit
AR = 0.75 + 0.1 hergeleitete Bingrenzen der CAS'. Die Indizes n (k) stehen fiir native
(kombinierte) Bin-Nummern. Weiter stehen ! 150 (0% 190) fiir untere (obere) Bingren-
zen des Streuquerschnitts und D) (DY) fiir untere (obere) Bingrenzen der volumen-
dquivalenten Durchmesser. Die Groflenzuordnung von Eispartikeln mit D, > 20um
beruht auf der Annahme einer sphérischen Partikelform. ADC-Bereichen des Rauschens
(Bin,, = 1) und toten Zonen (Bin,, € {11,21}) wurden eigene Kanéile zugewiesen. Die
den 04_120-Bingrenzen entsprechenden ADC-Werte, die in der Konfigurationsdatei der
CAST hinterlegt wurden, ergeben sich aus Gl.4.1.
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Analog zur CAS wurden auch fiir die CAST fiir Eiskristallmessungen in jungen Kon-
densstreifen optimierte Bineinteilungen vorgenommen, welche in Tab. 4.6 aufgefithrt
werden. Da die Verstiarkungsstufen beider Instrumente unterschiedliche Verstér-
kungsfaktoren aufweisen, diese aber bestimmen auf welche o4_190 die Ubergéinge
zwischen den jeweiligen Verstdrkungsstufen fallen, weichen fiir die CAS' gewihlte
04_120-Bingrenzen in einigen Féllen von denen der CAS ab.

Zum Zweck eines Instrumentenvergleichs zwischen CAS und CAS' wurden die
Bingrenzen zudem so gewéhlt, dass sich Partikelkonzentrationen eines identischen
Streuquerschnitt- bzw. Groflenbereichs aus beiden Instrumenten bestimmen lassen.
Fiir die vorgestellten Bingrenzen beider Sonden beginnt dieser Bereich bei 0.62 pm.
Als obere Grenze des Bin, = 30 der CAST wurde mit 8992 ein A/D-Wert < 9216
eingestellt, um ein zur CAS identisches oberes Detektionslimit zu erzeugen.

4.2 Bestimmung der effektiv wirksamen Messflache

Wie bereits erlautert, basiert eine genaue Bestimmung von Partikelkonzentrationen
auf praziser Kenntnis der aktiven Messflache des Instruments. Die Forderung nach
Erfilllung des Tiefenscharfekriteriums (s. Kap. 3.4.3) reduziert dabei den Bereich der
detektorsensitiven Messfliche (SAext) auf die wesentlich kleinere und schérfer definierte
qualifizierte Messflache (SA,). Da vermutlich aber realisierte Detektionseffizienzen
Werte < 1 aufweisen!, rdumlich variieren und insbesondere in Randbereichen abfallen,
soll an dieser Stelle die effektiv wirksame Messflache (SAeg) eingefithrt werden,
um diesen Effekten Rechnung zu tragen. SA.g entspricht dabei keiner realen, im
klassischen Sinne ausmessbaren Flache, sondern muss vielmehr als konzeptionelle
Grofle zur Konzentrationsbestimmung aufgefasst werden. SA.g ergibt sich dabei aus
dem Fléchenintegral iiber raumlich variable Detektionseffizienzen, D(SA,), nach

Ao = / dA D(SA,). (4.2)
SA,

D(SA,) lasst sich dabei aus Labormessungen an geeigneten Kalibrationsstdnden
bestimmen.

4.2.1 Bestimmung der effektiven Messflache der CAS

Die Bestimmung der Messfliche der CAS basiert auf Rohdaten, die im Kalibrati-
onsstand bei DMT im Juli 2015 aufgezeichnet und zur Auswertung im Rahmen
der vorliegenden Arbeit bereitgestellt wurden. Hierbei erzeugte ein Tropfchengene-
rator mit einer Frequenz von 250 Hz Wassertropfen mit Durchmessern von etwa
40 um, die iiber zwei gegeneinander verschiebbare, auf um-Basis arbeitende Positio-
nierungssysteme einem Raster folgend dem Messvolumen der CAS zugefiihrt wurden.
Die Messflache wurde systematisch mit Schrittweiten von Ax=50um parallel und

1 A priori ist dies nicht klar, da (theoretisch) unerwiinschte elektronische Artefakte (z.B. Verstér-
kernachschwingen) Effizienzen > 1 erzeugen kénnen.



78 4 Charakterisierung zweier CAS und Berechnung von Emissionsindizes

Ay=25pm orthogonal zur Ausbreitungsrichtung des Laserlichts abgetastet (Pixelfla-
che =1250 um?), wobei der Tropfchengenerator auf jedem Pixel 4s verweilte. Aus
dem Verhéltnis von detektierten zu erzeugten Tropfen konnte damit fiir jedes Pixel
die Detektionseffizienz berechnet und die Funktion D(x,y) ermittelt werden. SA,
entspricht dabei der Fliche, fir die D(x,y) > 0 gilt.
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Abbildung 4.8 Fiir die CAS aus den Detektionseffizienzen der Pixel (Az=50pum,
Ay=25um) durch Interpolation berechnete Funktion D(z,y). Die Dimension z (y) ent-
spricht paralleler (orthogonaler) Orientierung relativ zur Ausbreitung des Laserlichts. Die
Gesamtfliche des farbigen Bereichs (D > 0) entspricht SA,. Es folgt SA.g = 0.21 mm?.

Abb. 4.8 visualisiert das Ergebnis der Berechnung von D(SA4,). Es zeigt sich eine
néherungsweise elliptische Form von SA,; mit maximalen Effizienzen nahe dem Ideal-
wert von 1, welche zu den Réndern hin abfallen. Nach Ausfiihrung der Integration
(s. G1.4.2) ergibt sich SA.z=0.21 mm?, mit einer aus der Pixelauflésung abgeleiteten
Unsicherheit von +0.015 mm?, was einem relativen Fehler von etwa +7 % entspricht.

Die in Abb. 4.8 dargestellte Funktion D(SA,) bezieht sich dabei ausschlieflich auf
Streulichtsignale mit A /D-Werten in dem durch die GréBenkalibrierung bestimmten
Wertebereich moglicher A /D-Werte (s. Tab. 4.1), womit Artefakte der Labormessung,
also Rauschen oder Ereignisse in toten Zonen, verworfen werden und nicht zu D(S4,)
beitragen. In einer genauen Analyse der Messartefakte, die A /D-Werte in toten Zonen
generieren, zeigt sich, dass diese nahezu ausschliellich von Tropfen mit Positionen
auBerhalb der in Abb.4.8 farbig hervorgehobenen SA, stammen?. Das ist insofern
relevant, als diese Ereignisse ja erst nach erfolgter Gréflenkalibrierung eindeutig als

1 Im konkreten Fall wiirde eine Beriicksichtigung dieser Artefakte SA; um etwa 35 % unter Beibe-
haltung der elliptischen Form vergroflern. SAqg wiirde um etwa 8 % wachsen.
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Artefakte! identifiziert und daraufhin verworfen werden konnen. Da die Bestimmung
von Zahlraten und die Vermessung von SA, bzw. SA.¢ konsistent erfolgen muss, diirfen
Artefakte, die nicht gezéhlt werden, auch nicht zur Bestimmung der Messflichen
beitragen. Insgesamt wird damit deutlich, dass eine Charakterisierung der Messflichen
stark von einer préazisen Kalibrierung der Grofilenbestimmung profitiert. Erklért
werden konnten die hervorgerufenen Artefakte z.B. durch elektronischen Rauschen,
das in den Randbereichen von S4,, in denen das Tiefenschérfekriterium Werte nahe
des Schwellwerts von 0.5 annimmt, deutlich an Einfluss gewinnt. Es sei erwdhnt, dass
sich bei der Untersuchung potentieller Artefakte eine IPT-Analyse meist als hilfreich
erweist.
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Abbildung 4.9 Relative Abweichung (Aocag) der lokal (pro Pixel) bestimmten mitt-
leren Streuquerschnitte zu dem iiber SA, gemittelten Streuquerschnitt der generierten
Tropfchen.

Zur Abschitzung des Prézisionsfehlers der Gréflenbestimmung wurde zudem be-
stimmt, wie mittlere A/D-Werte der etwa 40 pm grofien Tropfen iiber SA, variieren.
Basierend auf Gl.4.1 wurden daraus Abweichungen des lokal (auf jedem Pixel) ge-
mittelten Streuquerschnitts zu dem iiber SA, gemittelten bestimmt. Die rdumliche
Verteilung dieser relativen Abweichungen (Aocag) ist in Abb. 4.9 dargestellt. Fiir
einen zeitlich konstant arbeitenden Tropfchengenerator, dessen Tropfendurchmesser
einer Normalverteilung mit gewissem Mittelwert und Standardabweichung folgen,
sind fiir ein ideales Instrument - zumindest bei den hier realisierten 1000 Tropfen pro
Pixel - keine Abweichungen der lokal gemittelten Werte zu dem iiber SA, gemittelten
Wert zu erwarten. Zwar wurde die Grofe einzelner Tropfchen nicht synchron durch ein
unabhéngiges Messverfahren ermittelt, jedoch zeigen kurz zuvor getétigte Messungen

1 Den A/D-Werten der Artefakte entspriche ein Durchmesser von etwa 1pm, was um den Faktor
40 falsch ist.
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an diesem Tropfengenerator bei identischen Betriebsparametern mit einem nahezu
identischen Streulichtspektrometer! keine Hinweise auf eine Systematik sich zeitlich
andernder mittlerer Tropfengrofien. Die Annahme von zeitlich konstant erzeugten
mittleren Tropfengréfien scheint damit gerechtfertigt.

Die gefundenen Abweichungen Aocag im Bereich von —21 % bis +18 % sind folglich
als Eigenschaft des Instruments zu interpretieren und bewirken, dass das grofien-
bestimmende Signal des S-Detektors davon abhéngt, an welchem Ort ein Teilchen
gegebener Grofle SA, passiert. Da sich jedoch keine Informationen zur Trajektorie
detektierter Partikel durch SA, aus den erhobenen Daten gewinnen lassen, indu-
ziert dieser Effekt einen Préazisionsfehler, der zu einer Verbreiterung gemessener
gegeniiber tatsidchlich vorliegenden Groflenverteilungen fiithrt. Nahert man den Zusam-
menhang ocas(D)p) unter Vernachlissigung der Mie-Resonanzstrukturen gemafl dem
in Kap.4.1.1 beschriebenen Potenzgesetz, lasst sich fiir D, < 1um eine statistische
Unsicherheit der D,-Bestimmung von —3.9 % bis +2.8 % abschétzen, wahrend sich
fir D, > 1 pm Werte von —11.1 % bis +8.6 % ergeben. Diese Angaben beziehen sich
dabei auf eine reduzierte Datenbasis, die ausgehend vom Zentrum 95 % von SA4,
abdeckt. Da die Aocags-Verteilung jedoch keiner Normalverteilung folgt?, kénnen
diese Werte zwar nicht ohne Weiteres als Abweichungen im +2¢-Intervall um den
Mittelwert O interpretiert werden, reprasentieren aber nichtsdestotrotz die maximalen
statistischen D,-Unsicherheiten von 95 % aller detektieren Partikel.

Aus dem ermittelten Préazisionsfehler Aocag ldsst sich zudem nach Gl. 4.1 auf die sta-
tistischen Fehler der ADC-Messung der zur Streuquerschnittskalibrierung verwendeten
Kugeln schlieflen. Ja nach Verstéirkerstufe ergeben sich relative Abweichungen der
A /D-Werte von —4.2 % bis +3.6 % (LGS), —7.6 % bis +6.5 % (MGS) und —18.6 % bis
+15.9% (HGS), die dem Prézisionsfehler zuzuordnen sind. Diese Zahlen sind insofern
interessant, als sie eine quantitative Abschitzung des Anteils des Préazisionsfehlers an
den gemessenen Breiten der ADC-Verteilungen (s. Abb. 4.3) erlauben. So kann erklért
werden, wieso gemessene Breiten teilweise iiber den aus den herstellungsbedingten
D,-Varianzen der Kalibrierkugeln durch Fehlerfortpflanzung berechneten (Fehlerbal-
ken in Abb.4.4) liegen. Insbesondere anhand der sehr genau gefertigten PSL-Kugeln
(AD, ~ £1 %) lésst sich dies gut demonstrieren. So ist z.B. der aus AD), resultierende
Fehler fiir die 903-nm-PSL-Kugeln zu klein, um in Abb. 4.4 aufgeldst zu werden. Die
gemessene Peakbreite von knapp 500 ADC ergibt sich hingegen aus den fiir die HGS
bestimmten Werten des Préazisionsfehlers und der Lage des Peakmaximums (bei
1490 ADC). Dies zeigt eindrucksvoll, dass nicht nur die SA,-Charakterisierung von
Erkenntnissen aus der Groflenkalibrierung profitiert, sondern auch der Umkehrschluss
gilt, beide Arbeiten also gegenseitig voneinander profitieren kénnen.

1 Konkret wurde dasselbe Instrument (CAS des DLR) jedoch mit einer 500-pm-Lochblende vor
dem S-Detektor vermessen, wobei sich SAeg = 0.29 mm? mit im Vergleich zu Abb. 4.9 deutlich
reduzierten |Aocas| ergab.

2 Qualitativ: Die SA, entsprechende Fléche in Abb.4.9 wird bei geringem Weiflanteil von den
Farben rot und blau dominiert. Es liegt also eine bimodale Verteilung der Aocas vor.
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4.2.2 Bestimmung der effektiven Messflache der CAS|

Die Charakterisierung der Messfliche der CAS' folgt dem Verfahren, das bei der CAS
angewandt wurde. Da in der Zwischenzeit jedoch ein Tropfchengenerator im Rahmen
einer Masterarbeit (Hahn 2019) am DLR konzipiert, aufgebaut und erfolgreich
in Betrieb genommen wurde, konnte hierbei auf einen von Hahn (2019) mit der
CAS' aufgezeichneten Datensatz zuriickgegriffen werden. Der Aufbau gleicht im
Wesentlichem dem des bei DMT betriebenen Generators, mit dem Unterschied,
dass hier die mittleren Tropfendurchmesser (=~ 18 um) und die Betriebsfrequenz
(100 Hz) niedriger gewéhlt wurden. In voreingestellten Schrittweiten (Az=100 um,
Ay=50um) wurde die Messfliache systematisch parallel () und orthogonal (y) zur
Ausbreitungsrichtung des Laserlichts abgetastet. Hierbei wurde auf jeder Position
eine Verweildauer von 2s gewéhlt.
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Abbildung 4.10 Fiir die CAS' aus den Detektionseffizienzen der Pixel (Az=100 um,
Ay=50um) durch Interpolation berechnete Funktion D(z,y). Die Dimension z (y) ent-
spricht paralleler (orthogonaler) Orientierung relativ zur Ausbreitung des Laserlichts. Die
Gesamtfliche des farbigen Bereichs (D > 0) entspricht SA,. Es folgt SAeg = 0.30 mm?.

Abb. 4.10 zeigt den Verlauf von D(SA,) fiir die CAS'. Analog zur CAS zeigt sich
auch fiir die CAST eine niherungsweise elliptische Form von Bereichen mit signifikant
erhohten Detektionseffizienzen. Zentrumsnah erreicht D Werte nahe 1, welche zu den
Réndern hin abfallen. Aus der Integration iiber SA4, ergibt sich SA.r=0.30 mm?, mit
einer aus der Pixelauflésung abgeleiteten Unsicherheit von +0.034 mm?, was einem
relativen Fehler von etwa +11 % entspricht. Der zu grofien y hin ausgedehnte breite
Schweif mit geringen D tragt - aufgrund der geringen D - nur einen vergleichsweise
kleinen Teil (= 9 %) zu SAeg bei.

Artefakte, die sich als Rauschen oder Ereignisse in den toten Zonen duflern, wurden -
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im Hinblick auf Konsistenz beziiglich der Bestimmung von Zahlraten und Gréflenver-
teilungen - bei der Bestimmung von D(zx,y) nicht beriicksichtigt. Wie schon bei der
CAS, zeigt sich auch fiir die CAST, dass jene Tropfen, die Artefakte in toten Zonen
hervorrufen, die Messflache auflerhalb der in Abb. 4.10 farbig hervorgehobenen SA,

passieren’.

Vergleicht man die experimentell bestimmten SA.g der CAS (SA.g=0.21 mm?, 800-
um-Lochblende) und der CAST (SA.z=0.30 mm?, 500-um-Lochblende), zeigt sich, dass
die Sonde mit der gréfleren Lochblende vor dem S-Detektor die kleinere Messfliche
besitzt. Da beide Sonden mit gleichen Strahlteilern und DoF . arbeiten, bestétigen
die Messungen somit die in Kap. 3.4.3 aufgestellte Hypothese und sind ein weiteres
Indiz dafiir, dass zwischen Blendenkonfiguration und Messflachengrofie ein direkter
Zusammenhang besteht. Interessanterweise spannen die SA.g beider Sonden damit
den vom Sondenhersteller pauschal mit 0.25 (0.05) mm? angegebenen Bereich der
Erfahrungswerte auf.
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Abbildung 4.11 Relative Abweichung (Aocagi) der lokal (je Pixel) bestimmten mitt-
leren Streuquerschnitte zu dem iiber SA, gemittelten Streuquerschnitt der generierten
Tropfchen.

Analog zum Vorgehen bei der CAS, wurde auch fiir die CAST der Prézisionsfehler
der Groflenbestimmung aus den am Tropfengenerator gewonnenen Daten abgeleitet.
Abb. 4.11 zeigt den raumlichen Verlauf der relativen Abweichungen (Ao agt) von lokal
gemittelten zu iiber SA, gemittelten Streuquerschnitten der generierten Tropfen. Da
davon ausgegangen werden kann, dass erzeugte Tropfengrofien einer Normalverteilung
um einen festen Mittelwert (D, ~ 18 um) folgen? und mit 200 Tropfen je Pixel eine

1 Eine Beriicksichtigung dieser Artefakte wiirde SA; um 9.6 % und SAeg um 3.8 % vergroBern.
2 Unabhangig bestétigt durch eine entsprechend auflésende Kamera (Hahn 2019).
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hinreichend grofle Zahl an Tropfen erzeugt wurde, sind |Aocagt| > 0 als Eigenschaft
der CAS' zu deuten.

Betrachtet man wieder die zentrumsnahen 95 % der detektierten Tropfen, ergeben
sich fir Aocagt maximale Werte von —30 % bis +25 %. Die daraus abgeleiteten
statistischen Unsicherheiten der D,-Bestimmung ergeben sich bei der CAST fiir
D, < 1pm zu —5.8% bis +3.8 % und fur D, > 1um zu —16.3 % bis +11.8 % und
fallen damit grofler aus als bei der CAS. Da die Ao gt-Verteilung in guter Naherung
einer Normalverteilung folgt!, kénnen diese Werte als Abweichungen im +20-Intervall
um den Mittelwert (=~ 0) aufgefasst werden, decken also die maximalen statistischen
D,-Unsicherheiten von 95 % aller detektierten Partikel ab. Es sei erwdhnt, dass sich
im +1o-Intervall fiir Aoqpgt maximale Werte von —12.5 % bis +17.5 % ergeben.

Weiter ergeben sich die nach Gl. 4.1 abgeschétzten Prézisionsfehler der ADC-Messungen
fiir die CAST zu —6.2% bis +5.2% (LGS), —11% bis +9.4% (MGS) und —28 %

bis +23 % (HGS). Wie schon bei der CAS erliutert, lassen sich auch fiir die CAST

breite ADC-Verteilungen in den Kalibrationsdaten (vgl. Abb. 4.6), die sich nicht auf
herstellungsbedingte D,-Varianzen der Kalibrierkugeln zurtickfiithren lassen, durch

diesen instrumentenspezifischen Prézisionsfehler quantitativ erkléren.

Insgesamt zeigt sich, dass es sowohl fiir die CAS als auch fiir die CAST Bereiche
in SA, gibt, aus denen - relativ betrachtet - mehr oder weniger Streulicht vom S-
Detektor erfasst wird, was Ausdruck von iiber SA, variierenden Laserintensitédten
sein kann. Eine alternative Erkldrung wére, dass der sensitive Streuwinkelbereich des
S-Detektors iiber SA, variiert und sich nur im Mittel iiber SA, der Bereich von 4 —12°
ergibt. Entgegen der - sich auf eine ideal arbeitende Instrumentenoptik beziehenden -
Erwartung eines gaufiformigen Profils der Aogt) tber SA,, mit maximal positiven
Werten im Zentrum und maximal negativen Werten an den Réndern, zeigt sich bei
beiden Sonden ein abweichendes, komplizierteres Muster, dessen Ursache vermutlich
in den angesprochen Effekten liegt.

4.3 Empirische Herleitung einer Funktion zur Koinzidenzkorrektur

Da Eiskristallkonzentrationen in jungen Kondensstreifen durchaus einige hundert bis
tausend Partikel pro cm?® betragen kénnen, muss sichergestellt sein, dass diese Kon-
zentrationen vom verwendeten Messgerét auch aufgelost werden konnen. Insbesondere
Koinzidenz-Effekte (s. Kap. 3.4.8) erweisen sich als kritisch. Die Auspragung dieses
Messartefakts wird wesentlich von der Blendenkonfiguration der Intrumentenoptik
bestimmt (Lance 2012). Da die Eispartikelmessungen im Rahmen von ECLIF mit
der CAS (800-um-Lochblende) erfolgten, muss zunédchst gekliart werden, inwieweit in
den aufgezeichneten Daten Koinzidenz-Artefakte implizit enthalten sind.

Zu diesem Zweck wurde - den Ergebnissen von Lance (2012) Rechnung tragend - in
der auf ECLIF folgenden Messkampagne (WeCare?) zusitzlich zur CAS die bereits

1 Qualitativ: Die SA; entsprechende Fléche in Abb.4.11 hat einen hohen Anteil von Weif}- sowie
schwachen Rot- und Blautonen. Starke Rot- und Blauténe kommen nur vereinzelt vor.
2 DLR-Projekt WeCare: Klima- und koeffizientes Fliegen (2013-2017)
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vorgestellte CAST zur Messung von Eispartikeln in Kondensstreifen eingesetzt. Im
Vergleich zur CAS sollten bei der CAST, aufgrund der deutlich kleineren 500-pum-
Lochblende, Koinzidenz-Effekte drastisch reduziert sein. Ein direkter Vergleich der
Daten beider Instrumente sollte daher eine Abschétzung der Koinzidenz- Anfalligkeit
der CAS ermoglichen.
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Abbildung 4.12 Direkter Vergleich der bei WeCare von CAS und CAS' im Kondens-
streifen synchron gemessenen Anzahlkonzentrationen N, cas bzw. Ngagt. Zudem sind
mittlere Volumendurchmesser (MV D, farbkodiert) der zugrunde liegenden Grofienver-
teilungen sowie ein exponentieller Fit an die Datenpunkte gezeigt.

In der WeCare-Konfiguration wurden CAS und CAS' an den beiden inneren Fliigelsta-
tionen der Falcon installiert, was symmetriebedingt gleiche Strémungsverhéltnisse an
beiden Sondenpositionen gewahrleistet. Dem Kampagnenziel folgend wurden relativ
junge Kondensstreifen (Alter ~ 5min) verschiedener Boeing 747 auf typischen Reise-
flughéhen untersucht. Atmosphérische Bedingungen und Eigenschaften der Eispartikel
bzw. resultierender Gréflenverteilungen sind damit denen bei ECLIF hinreichend
dhnlich, was die Anwendung der instrumentellen Erkenntnisse aus WeCare im Rah-
men von ECLIF rechtfertigt. Abb.4.12 zeigt die von CAS und CAS' bei WeCare
synchron gemessenen Eispartikelkonzentratationen, Ny, cas bzw. Ny gt, im direkten
Vergleich. Dabei wurde die Untergrenze des eingehenden Grofienbereichs fiir die CAS
auf 0.62um gesetzt, um einen zur CAS' identischen PartikelgroBenbereich in die
Konzentrationsbestimmung einzubeziehen (vgl. Tab. 4.3 und 4.6). Mittlere Volumen-
durchmesser (MV D, farbkodiert) représentieren das mittlere Volumen der Partikel
der zum jeweiligen Zeitpunkt bestimmten Gréfenverteilung.

Wihrend von CAS und CAS' synchron gemessene Konzentrationen im Bereich
< 80cm ™3 keine systematischen Abweichungen voneinander zeigen, wird im direk-
ten Vergleich deutlich, dass die CAS-Messungen hohere Eispartikelkonzentrationen
signifikant unterschétzten. Tab. 4.7 stellt die numerischen Werte fiir einige Konzen-
trationen explizit dar. Insgesamt wird damit deutlich, dass der bei ECLIF mit der
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Neast [em™3] Ny, cas[em ™3] N-Unterschiitzung der CAS [%)]

250 154 38
500 283 43
800 413 48
1000 490 o1

Tabelle 4.7 Unterschitzung der CAS-Konzentrationsmessung fiir ausgewéhlte Konzen-
trationen.

CAS aufgezeichnete Datensatz massiv von Koinzidenz-Artefakten betroffen ist. Ande-
rerseits ermoglicht die bei WeCare vorgefundene Korrelation zwischen Ny, cas und
Neagt die Herleitung einer Funktion zur systematischen Korrektur der im ECLIF
Datensatz impliziten Koinzidenz-Artefakte. Hierzu wurde ein exponentieller Kurven-
verlauf an die Datenpunkte gefittet (s. Abb.4.12) und zur Koinzidenzkorrektur der
CAS-Daten herangezogen. Um Koinzidenz-Effekte korrigierte Anzahlkonzentrationen,
Ncas, ergeben sich damit nach

Noas = @ (eﬁNwCAS -~ 1) . a=113543cm™3, A =129-103cm?, (4.3)

aus den von der CAS bei ECLIF gemessenen Konzentrationen, N, cag, mit einer
Unsicherheit von +12 %. Die der Korrekturfunktion zugrunde liegende Datenbasis
schrankt dabei deren Anwendungsbereich auf NV, cas < 570 cm ™3 ein, was einem
Wertebereich von Ncag < 1233 cm ™3 entspricht!. Hohere Np,cas konnen nicht nach
Gl. 4.3 korrigiert werden, da fiir diese Konzentrationsbereiche bei der CAS nicht
quantifizierbare Séttigungseffekte auftreten.

Voraussetzung fiir die Giiltigkeit der vorgestellten Methode zur Koinzidenzkorrektur
der CAS-Daten ist, dass die CAST ihrerseits im relevanten Konzentrationsbereich nicht
von Koinzidenz-Artefakten betroffen ist. Durch die (mit 500 pm) kleiner gewéahlte
Lochblende kann bei der CAS' zwar das Auftreten von Koinzidenz-Effekten zu
grofleren Konzentrationen hin verschoben, jedoch keineswegs vollstandig eliminiert
werden. Hilfreich zur Beurteilung potentiell vorhandener Koinzidenz-Artefakte der
CAST erweisen sich aktuelle Studien (Braga et al. 2017, Jurkat-Witschas et al. 2019).
So wurde gezeigt, dass von einer? CAS mit installierter 500-um-Lochblende gemessene
Anzahlkonzentrationen im Bereich < 1500 cm ™ sehr gut mit den von einer CDP
simultan gemessenen iibereinstimmen. Da eine unabhingige Analyse von Partikel-
Transitzeiten der betreffenden CDP fiir Konzentrationen < 1500 cm™3 zudem keine
Hinweise auf Koinzidenz liefert (Molleker 2013), kann geschlossen werden, dass dies
auch fiir CAS-Instrumente mit installierten 500-um-Lochblenden zutrifft, was damit
das vorgestellte Korrekturverfahren rechtfertigt.

1 Bei dem dieser Arbeit zugrunde liegenden ECLIF-Datensatz wurden diese Werte lediglich fiir
eine Dauer von insgesamt 4s beim Messflug am 22.09.2015 (F02) iiberschritten, welche in der
Folge nicht weiter beriicksichtigt wurden.

2  Konkret: CAS des DLR, die zum Zeitpunkt jener Messungen (2014) mit einer 500-um-Lochblende
betrieben wurde. Die Installation der 800-um-Lochblende erfolgte im Juli 2015.
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Es sei erwihnt, dass die fiir die CAS ermittelten Werte der Unterschitzung vorliegen-
der Eispartikelkonzentrationen (Tab.4.7) erstaunlich gut mit den Abschitzungen aus
Lance (2012) fur fliissige Wassertropfen (> 3um) {ibereinstimmen. Letztgenannte
Studie kommt fiir die darin verwendete CAS! zu dem Schluss, dass bei einer atmo-
sphirischen Wolkentropfenkonzentration von 800 cm™ die CAS-Messungen diese
Konzentration um 49 % unterschatzen.

Im Gegensatz zu den Erfahrungen
S I A von Lance (2012) fir CDP-Messungen

< 50 ", | fliissiger Wassertropfen (>3um) kann
*5 N hingegen im WeCare—Datensatz keine
= " lwopm Systematische Uberschatzung der von
PR 4 <0 der CAS bestimmten Eispartikelgrofien
E,-zs- 1 " in Kondensstreifen ausgemacht werden.
o ° Abb.4.13 zeigt relative Abweichungen
S 07 1| leo der von CAS und CAS' simultan be-
s .t © ™ stimmten mittleren Volumendurchmes-
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Abbildung 4.13 Relative Abweichungen der te systematische Unterschiede zwischen

-i- . . _
von CAS und CAST bestimmten MV D in Ab- MV D und MVP sind Pber fien gesam
hingigkeit der Eispartikelkonzentration. ten Konzentrationsbereich nicht zu er-

kennen. Vielmehr stimmen MV D und
MV D7 fiir groBe Ngagt gut iiberein, was auch als Indiz einer guten Grofienkalibie-
rung beider Instrumente aufgefasst werden kann. Dass die Streuung der Datenpunkte
fiir kleine Ncagt bzw. groBere MV D zunimmt, liegt vermutlich an einer Kombina-
tion aus reduzierter Stichprobengréfle und sich in Randbereichen oder alternden
Kondensstreifen ausbildenden Inhomogenitaten. Im Gegensatz zu gemessenen Anzahl-
konzentrationen, miissen von der CAS bestimmte Gréflen der Eispartikel in jungen
Kondensstreifen also keiner Koinzidenzkorrektur unterzogen werden.

4.4 Bedeutung dieser Ergebnisse fiir Eispartikelmessungen in jungen
Kondensstreifen (bei ECLIF)

Nach der ausfiihrlichen Instrumentencharakterisierung, sollen die zentralen Ergebnisse
fiir die CAS und die damit verbundenen Eispartikelmessungen in jungen Kondens-
streifen bei ECLIF kurz zusammengefasst werden.

Betrachtet man die Unsicherheiten der der SV-Berechnung zugrunde liegenden
Parameter, ergibt eine Abschétzung des systematischen Maximalfehlers einen Wert
von +17% fiir ASV der CAS. Nach Berticksichtigung der Unsicherheit der Funktion
zur Koinzidenzkorrektur, folgt ein maximaler systematischer Fehler von +29 % fiir
berechnete Partikelkonzentrationen < 1200 cm™3.

1 Lochblendenkonfiguration (leider) nicht ndher spezifiziert. Vermutung: 800-um-Lochblende



4.5 Berechnung der Emissionsindizes 87

Die fiir die Gréenbestimmung der CAS abgeleiteten statistischen Fehler bewirken eine
Verbreiterung und damit einhergehende Abflachung der Moden gemessener gegeniiber
atmosphérischer Grofienverteilungen. Aus dem bestimmten Prézisionsfehler ldsst sich
abschétzen, dass eine typische PSD von Eispartikeln in Kondensstreifen (Peak bei
D, ~ 2 — 4um) im Mittel eine relative Aufweitung von etwa —2 % hin zu kleineren
und +5 % hin zu groferen D), erfahrt. Da diese PSD-Verbreiterungen damit auf weiten
D,-Bereichen deutlich unter dem Auflosungsvermogen der - durch Mie-Resonanzen
bedingt - breiten D,-Bins liegen, relativiert sich die Auswirkung des Préazisionsfehlers
in der Praxis der Kondensstreifenmessungen.

Der nach der Kalibrierung verbleibende systematische Fehler der Gréflenbestimmung
gibt die Restunsicherheit an, inwieweit eine gemessene gegeniiber einer atmosphé-
rischen PSD verschoben sein kann. Aus dem Mittel der Werte der drei Verstarkerstufen
fir den relevanten Groflenbereich (< 20 um) ergibt sich ein Fehler von maximal +4 %.
Insgesamt beziffert sich damit die GréoBenunsicherheit bestimmter PSDs auf etwa
410 %. Die maximalen Fehler fiir beyt (£50 %) und IWC (£62 %) ergeben sich aus
den zugrunde liegenden Unsicherheiten der Konzentrations- und Partikelgrofienbe-
stimmung.

4.5 Berechnung der Emissionsindizes

Der Emissionsindex (EI) einer Grofie gibt an, wie hoch deren Emissionen pro kg
verbranntem Treibstoff sind. Fiir eine zu 100 % effiziente Verbrennung ergibt sich
der COg-Emissionsindex, Flco,, direkt aus dem H/C-Verhéltnis des verbrannten
Treibstoffs (Schulte & Schlager 1996). Ist Elco, bekannt, kénnen zudem Partikelkon-
zentrationen (Ngis, Npvpym) tiber eine gleichzeitige Messung der COg-Erhohung tiiber
dem atmosphérischen Hintergrund (ACOz2) zur Menge des verbrannten Treibstoffs in
Relation gesetzt werden. Damit konnen resultierende Anzahl-Emissionsindizes nach

AN Mair
Eln = . - B 4.4
N (Aco2) (MCOQ pair> c0- (4.4)

berechnet werden (Beyersdorf et al. 2014). Hierbei gehen neben den Erhéhungen der
jeweiligen Partikel- und COs-Konzentrationen iiber dem atmosphérischen Hinter-
grund (AN, ACO2) die molaren Massen von Luft (M, ), CO2 (Mco,), die Luftdichte
(pair) sowie der COg-Emissionsindex (Elco,) ein. In dieser Arbeit werden AN und
ACO3 aus zeitlicher Integration iiber Peakstrukturen der zugrunde liegenden Zeitrei-
hen bestimmt. Diese - auf den Peakflichen beruhende - Berechnung tragt implizit
unterschiedlichen instrumentellen Ansprechzeiten Rechnung und liefert dabei fiir
jeden AN- bzw. ACOg-Peak ein EI-Wertepaar (AFEIgis, Elwpym). Da Eispartikel
nicht emittiert werden, sondern sich erst im Nachlauf bilden, wird fiir diese vom
scheinbaren Emissionsindex', AEI, gesprochen. Wihrend fiir konventionellen Treib-
stoff typischerweise ein Wert von 3160 g/kg fiir Elco, angesetzt wird, werden in
dieser Arbeit treibstoffspezifisch berechnete EIco, genutzt. Auf Basis der explizit be-
stimmten H/C-Verhéltnisse der verwendeten Treibstoffe (Schripp et al. 2018) ergeben
sich Elco, im Bereich von 3141 — 3166 g/kg (s. Tab. 5.1).

1 AFEI = Apparent Emission Index
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Wertet man GI. 4.4 durch das Einsetzten bekannter Parameter teilweise aus, ergibt
sich nach

L AN [em ™3] Tomp (K] _
Ely kg '] = 1.888-10"- ( ACO, [ppmv]> : <pamb [hpa]> -Elco, [gkg™'] (4.5)

eine Darstellung, die auf die direkten Messgrofien abgestimmt ist.

Da es sich bei COs um einen passiven Tracer handelt, kénnen nach GI. 4.4 be-
rechnete Fls gewissermaBen als Mischungsverhiltnisse! aufgefasst werden. Damit
reprasentieren FIs um mischungsinduzierte Verdiinnungsprozesse korrigierte Partikel-
konzentrationen, was sich im Kontext dynamischer Wirbelphasenmessungen als sehr
hilfreich erweist. Insbesondere lassen sich damit gemessene Partikelkonzentrationen -
unabhéngig vom spezifischen Verdiinnungsgrad der Stichprobe - direkt miteinander
vergleichen und etwaige systematische Differenzen auf mikrophysikalische Prozesse
im analysierten Kondensstreifen zuriickfithren.

Fiir die (koinzidenzkorrigierten) CAS-Messungen ergeben sich nach Gl. 4.4 die Eispar-
tikelemissionen (AE ;) im Grolenbereich 0.5 — 50 um,

AEIg = AEIcxs , Dy € [0.5,50] um. (4.6)

Schwieriger hingegen gestaltet sich die Berechnung der Ruflemissionen auf Basis
der nvPM-Messungen in Kondensstreifen. Wie in Kap. 3.7.1 beschrieben, passiert
neben Aerosolpartikeln auch ein signifikanter Anteil kleiner Eispartikel den Aerosol-
einlass (Dcutor &~ 1.9um) und gelangt in das zum CPC fithrende Leitungssystem.
Neben in der urspriinglichen Probe interstitiell vorliegendem Ruf} tragen damit auch
Rufiresiduen von in der Leitung sublimierten Eispartikeln zu El,,pym bei,

ElLwpm Dy €[0.01,1.9] um, (4.7)

was grundlegende Bedeutung fiir die weitere Interpretation der Daten hat. Von Mo-
dellrechnungen (Kéarcher & Yu 2009) motiviert, wird an dieser Stelle hypothetisch
angenommen, dass auch in den bei ECLIF untersuchten Kondensstreifen die Eisbil-
dung ruBkontrolliert abléduft, also nahezu alle Eispartikel Ruffiresiduen besitzen. Dies
wiirde bedeuten, dass Eispartikel mit D,, € [0.5,1.9] um sowohl von der CAS als auch
vom CPC detektiert werden. Eine Berechnung der gesamten Ruflkonzentration durch
einfache Addition von Nyypy und Neag wiirde damit den Anteil (fos) der Eispartikel
mit D), > 0.5um, die den Aerosoleinlass mit der gré8enabhéngigen Transfereffizienz
T (Dp) passieren, doppelt zéhlen. Um die Doppelzahlung zu vermeiden, wurde fos
durch Integration des Produkts aus normierter Gréflenverteilung der Eispartikel und
deren Transfereffizienz berechnet,

_ ! i dNcas
fos = | T ol b dlogD,. (4.8)

1 Mischungsverhaltnis bzgl. der CO2-Konzentration bzw. der verbrannten Treibstoffmasse.
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Dabei wurde fys fir jede im Kondensstreifen genommene Stichprobe auf Basis der
gemessenen PSD und der fiir die jeweils vorherrschenden Bedingungen berechneten
T (Dp) explizit bestimmt.

Damit ergibt sich nach
Elrus = Elwpr — f05 - AFEIw;s s Dp € [001, 05] um, (49)

der Ruflemissionsindex FlIgryug, zu dem neben interstitiell vorliegenden Rufipartikeln
> 10nm auch Ruflresiduen aller Eiskristalle mit D, < 0.5pm beitragen. Elrug
und AF g erhalten ihre Beitriage also aus disjunkten Partikelgréfienbereichen. Die
Festlegung des Grenzdurchmessers zu 0.5 um wird durch den Messbereich der CAS
motiviert, ist also instrumentell begriindet.

Es sei betont, dass es sich aus experimenteller Sicht bei der obigen Annahme der von
RuB kontrollierten Eisbildung um eine Hypothese handelt, die im Rahmen der ECLIF-
Messungen untersucht werden soll. Anhand der eingefiithrten Variablen E I pn, EIRus
und AF g wird gepriift, ob sich diese Hypothese experimentell verifizieren oder
widerlegen lisst. Dazu wird in der weiteren Auswertung angenommen, dass pum-kleine
Teilchen und CO9-Molekiile in groflerskaligen turbulenten Bedingungen bzw. Wir-
beln gleichermafien vermischen, was aus fluiddynamischer Perspektive gerechtfertigt
erscheint.






KAPITEL b

Die Flugzeugmesskampagne ECLIF

Priméres Ziel der Kampagne ECLIF (Emissions and Climate Impact of Alternati-
ve Fuels) ist es, durch in-situ Messungen zu untersuchen, ob eine Reduktion des
Aromatengehalts von Treibstoffen zu systematisch geringeren mittleren Eispartikel-
konzentrationen in Kondensstreifen fithrt. Zwar stellen globale Modelle insgesamt
einen deutlichen Trend zu reduzierten Klimawirkungen von Kondensstreifen (-Zirren)
mit geringeren Eispartikelkonzentrationen fest, die Rechnungen sind jedoch mit er-
heblichen Unsicherheiten behaftet. Um die bestehenden Unsicherheiten weiter zu
reduzieren, sind die Modelle auf die genaue Charakterisierung der Triebwerks- bzw.
Eisemissionen sowie der im Nachlauf ablaufenden Prozesse (Eispartikelbildung und
-sublimation) angewiesen, was die ECLIF-Messungen weiter motiviert.

Im Vordergrund der Messungen steht dabei die Quantifizierung der Eispartikelemis-
sionen wahrend der Wirbelphase, da es die Eigenschaften des Kondensstreifens in
diesem jungen Stadium sind, die seine weitere Entwicklung zum Kondensstreifen-
Zirrus und folglich auch die Klimawirkung mafigeblich bestimmen. Eine ergédnzende
Rufipartikelmessung soll Aufschluss dariiber geben, inwiefern die Hypothese der von
Ruf kontrollierten Eisbildung der experimentellen Uberpriifung standhélt, oder ob
vielmehr ein Einfluss von organischem und Sulfataerosol in Betracht gezogen werden
muss. Idealerweise ermoglicht die umfangreiche Instrumentierung zur Messung von
Eispartikeln (CAS, 2D-S), Rufipartikeln (CPC) und Spurengasen (HoO: CR-2, COa:
Picarro) dabei direkte Einblicke in im Kondensstreifen ablaufende mikrophysikalische
Prozesse, sodass sich insgesamt ein schliissiges Bild, von den Triebwerksemissionen bis
hin zur Struktur der Kondensstreifen am Ende der Wirbelphase, zeichnen lasst. Auf
Basis des gewonnen Prozessverstdndnisses soll letztlich die Analyse der potentiellen
Treibstoffabhéngigkeit der AFEIg;s und Elg,g erfolgen.

5.1 Durchfiihrung der Fugzeugmesskampagne

Um die aufgeworfenen Fragen experimentell anzugehen, wurden im Herbst 2015 (22.09
- 09.10) insgesamt 11 Messfliige durchgefiihrt. Die in Oberpfaffenhofen stationierte
Falcon diente dabei als Messplattform zur in-situ Vermessung von Kondensstreifen, die
sich im Nachlauf des DLR Advanced Technology Research Aircraft (ATRA) vom Typ
Airbus A320 gebildet haben. Der mit zwei IAE V2527-A5 Triebwerken ausgestattete
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ATRA war in Manching stationiert und wurde vor jedem Flug mit den zu testenden
Treibstoffen betankt.

Insgesamt standen sechs Treibstoffe mit unterschiedlichen chemischen Zusammenset-
zungen zur Verfiigung (Schripp et al. 2018). Tab. 5.1 zeigt ausgewéahlte Eigenschaften
der fiir diese Arbeit relevanten Treibstoffe. Durch Mischen zweier gewohnlicher
petroleumbasierter Jet A-1 Referenztreibstoffe (Refl, Ref2) mit einem im Fischer-
Tropsch-Prozess hergestellten vollsynthetischen, paraffinbasierten Treibstoff (SPK),
wurden semisynthetische Treibstoffe unterschiedlicher Aromatengehalte (SSJF1,2,3)
gewonnen. Die Her- und Bereitsstellung sowie die chemischen Analysen der Treibstoffe
erfolgten durch das Institut fiir Verbrennungstechnik (DLR, Stuttgart).

Treibstoff Refl Ref2 SSJF3 SSJF1
H/C-Verhaltnis (ASTMD7171) [] 1.887 1.896 1.941 1.998
Aromaten [vol%] 18.8 184 15.7 11.1
Schwefel [mass%)| 0.117 0.135 0.159 0.057
Elco, [gkg™!] 3166 3164 3154 3141
Ely,o [gkg™!] 1223 1228 1253 1284
Verbrennungswirme [kJ g~!] 42.8 43.2 43.3 43.5

Tabelle 5.1 Ausgewahlte Eigenschaften der fiir diese Arbeit relevanten Treibstoffe
auf Basis von Schripp et al. (2018). Hierbei beziehen sich das H/C-Verhéltnis auf die
Stoffmengen, der Aromatengehalt auf den Volumen- und der Schwefelgehalt auf den
Massenanteil.

Die Ausarbeitung und Verwirklichung einer durchdachten Messstrategie ist nicht
trivial, da verschiedene Aspekte gleichermaflen berticksichtigt werden missen. Insbe-
sondere gilt es, neben instrumentellen und operationellen Uberlegungen auch solche
der Flugsicherheit in die Flugplanung einzubeziehen. Die Strategie wahrend ECLIF
bestand darin, an Tagen, an denen mit der Bildung persistenter Kondensstreifen zu
rechnen war (grofiflichig eisiiberséttigte Gebiete vorhergesagt), die beiden ATRA
Triebwerke gleichen Treibstoff verbrennen zu lassen und Kondensstreifen im Alter
von etwa 1-2min zu vermessen. War hingegen nicht mit der Bildung langlebiger
Kondensstreifen zu rechnen, wurden bei T,,1, < Tga initial gebildete Kondensstreifen
im Nahfeld (Alter 1-2s) vermessen. Da im Nahfeld (Flugzeugabstand ~ 200 m) die
Zuordnung der Emissionen zu einem der beiden Triebwerke problemlos moglich ist,
wurden bei dieser Strategie mitunter auch unterschiedliche Treibstoffe in den beiden
Triebwerken verbrannt.

Da sich jedoch herausgestellt hat, dass die CAS bei den Nahfeldmessungen von Koin-
zidenz hervorgerufene Sattigungseffekte zeigt, also hohe Eispartikelkonzentrationen
(> 10* cm™3, Kércher et al. (1996)) in sehr jungen (1-2s) Kondensstreifen nicht
auflésen kann, werden in dieser Arbeit ausschliellich Wirbelphasenmessungen bei
Altern von 1-2 min behandelt. Bei letzteren wurden initial hohe Konzentrationen nu-
kleierter Eispartikel durch Verdiinnungsprozesse bereits signifikant reduziert, sodass
die Wirbelphasenmessungen einen Konzentrationsbereich abdecken, in dem die CAS -
nach erfolgter Koinzidenzkorrektur - belastbare Daten liefert.



5.1 Durchfiihrung der Flugzeugmesskampagne 93

Abbildung 5.1 Die beiden bei ECLIF beteiligten Flugzeuge in Manching. Der ATRA
(links) erzeugte Kondensstreifen, die von auf der Falcon (rechts) installierten Instrumenten
vermessen wurden. Die Treibstofftanks (Hintergrund) dienten zur Lagerung der eigens
fiir ECLIF hergestellten Treibstoffe.

Abb. 5.2 zeigt die Falcon GPS-Koordina-
ten der drei Messfliige (F02, F10, F11),
bei denen sich auf Flughéhen > 10km
langlebige bzw. persistente Kondensstrei-
fen bildeten, die in der Wirbelphase
vermessen werden konnten. Da Falcon
(Oberpfaffenhofen) und ATRA (Man-
ching) an unterschiedlichen Orten sta-
tioniert waren, fand das Rendezvous
beider Flugzeuge in einem von der
Flugsicherung fiir die Messfliige frei-
gegeben Luftraum (TRA! Allgiiu oder
TRA Sachsen) statt. Den Vorgaben ei-
ner vorab erfolgten Risikoeinschétzung
zu Wirbelphasenmessungen hinter dem
ATRA folgend, tauchte die Falcon ab
Mindestabsténden beider Flugzeuge von
etwa 5nm (1 Seemeile = 1852m) in den
Kondensstreifen ein, woraufthin sich diese Abbildung 5.2 Ubersicht iiber die Routen
Distanz, aufgrund der im Vergleich zum  der drei Messfliige (F02, F10, F11), bei denen
ATRA geringeren Geschwindigkeit der =~ Wirbelphasenmessungen moglich waren.
Falcon, sukzessive vergréflerte. Um das

von der Flugsicherung freigegebene Gebiet nicht zu verlassen, fanden die Verfol-
gungsfliige in Schleifen statt. Im Anschluss an jeden Messflug wurden zudem die
Triebwerksemissionen des ATRA am Boden fiir verschiedene Lastzusténde und die
jeweils im Flug verbrannten Treibstoffe vermessen (Schripp et al. 2018).

Da die von der Falcon und vom emittierenden ATRA bestimmten Druckhohen

systematische Unterschiede aufweisen?, wird im Weiteren die relative Position der

1 TRA = Temporary Reserved Airspace
2 Das ist nicht weiter verwunderlich, da kommerziell eingesetzte Altimeter einen fiir wissenschaftliche
Zwecke sehr grofien Toleranzbereich von etwa 100 ft auf 10 km Hohe besitzen.
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Falcon im Kondensstreifen auf Basis der GPS-Daten ermittelt. So kénnen relative
vertikale (horizontale) Positionen zwischen beiden Flugzeugen mit Unsicherheiten
von +15(10) m bestimmt werden'. Insbesondere fiir die Vertikalposition konnte
die angegebene Unsicherheit im Rahmen der Nahfeldmessungen experimentell als
oberes Limit bestatigt werden. Taucht die Falcon von oben in den Nachlauf des
ATRA ein, so zeigen CPC- und CAS-Zéahlraten in dem Moment einen sprunghaften
Anstieg, in dem der visuelle Eindruck aus dem Cockpit auf etwa gleiche Flughéhen
beider Flugzeuge schlieflen lasst, was synchron mit - im Rahmen der angegebenen
Unsicherheit - iibereinstimmenden GPS-Hohen einhergeht.

Im Folgenden werden Wirbelphasenmessungen der drei Fliige (F10,F02,F11), bei de-
nen sich in einer hinreichend feuchten Atmosphéire Kondensstreifen mit Lebensdauern
> 2min gebildet haben, zunéchst separat vorgestellt und diskutiert. Ausgehend von
Zeitreihen der Eis-, Rufl- und COs-Messungen werden entsprechende Vertikalprofile
abgeleitet. Um mikrophysikalische Prozesse gezielt zu untersuchen, liegt der Fokus
dabei auf einer Analyse vertikaler Strukturen der Eis- und Ruflemissionsindizes sowie
auf den Grofenverteilungen der Eispartikel. Da sich die Hintergrundfeuchten der drei
Flige recht deutlich unterscheiden, erméglichen es die Messungen, Kondensstreifen-
strukturen in eisiiberséttigten (F10) und -unterséttigten (F11) Umgebungen direkt
miteinander zu vergleichen. Nach der Identifikation und Charakterisierung der in
der Wirbelphase relevanten Prozesse wird der Einfluss des Treibstoffs auf die Zahl
emittierter Eis- bzw. Rufipartikel bestimmt.

Vorweg sei angemerkt, dass es keinesfalls trivial ist, einem Kondensstreifen, der
seinerseits eine zeitlich und rdumlich sehr inhomogene Struktur aufweist, mittlere
Werte gewisser Messgrofien zuzuordnen. So ist es in der Praxis der in-situ Mes-
sungen kaum moglich das Querschnittsprofil eines Kondensstreifens homogen zu
vermessen, geschweige denn dies fiir verschiedene Alter zu erreichen. Vielmehr miis-
sen vereinzelt gewonnene Stichproben unter Beriicksichtigung intern ablaufender
(mikrophysikalischer und dynamischer) Prozesse in einem gemeinsamen Kontext
betrachtet werden. Insbesondere sollte die Problematik bedacht werden, dass es
leicht passieren kann, Artefakte einer unterschiedlich erfolgten Stichprobennahme
falschlicherweise als physikalischen Effekt zu deuten. Nichtsdestotrotz kann es nach
einer griindlichen Auseinandersetzung mit den Daten durchaus zweckméflig sein,
einen Durchschnitt zu bilden, wobei vermutlich je nach Einsatzzweck eine andere Art
der Durchschnittsbildung zu préferieren sein wird.

5.2 Kondensstreifen aus konventionellem Jet A-1 Treibstoff (Ref2)

Wiéhrend dem Messflug F10 am 07.10.2015 verbrannte der ATRA Jet A-1 Referenz-
treibstoff Ref2 in beiden Triebwerken und erzeugte in der TRA Allgédu auf einer
Druckhohe von 35000 ft (=~ 10.7 km) bei einer Umgebungstemperatur von 215.5 K
persistente Kondensstreifen. Dabei variierten die mittleren Umgebungsfeuchten (RH;)
in der Messregion auf dem ATRA Fluglevel in der vom Kondensstreifen unbeein-
flussten Atmosphére zwischen 115 und 125 %. Mit einer fiir den ATRA angenommen

1 V. Dreiling (DLR, FX), pers. Kommunikation (2017)
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Antriebseffizienz (Propulsion Efficiency) von 0.3 ergibt sich Tgy = 224.9 + 0.7K, wo-
mit die Kondensstreifenbildung bei Umgebungstemperaturen von etwa 9 K unterhalb
Tsa erfolgte.
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Abbildung 5.3 1-Hz-Zeitreihen der 25-miniitigen Sequenz der Wirbelphasenmessungen
im Kondensstreifen des Ref2 verbrennenden ATRA. Gezeigt sind Konzentrationen von
Eispartikeln mit D, > 0.5um (Ncag) und nicht-volatiler Partikel des GroéBenbereichs
0.01-1.9um (NyypMm), Falcon GPS-Hohe und Umgebungstemperatur (durchgezogene
Linien), ATRA GPS-Hohe (gestrichelte Linie), sowie COz-Konzentrationen. Auffallend
ist, dass lokale Minima der Flughthe der Falcon mit maximalen N,,py und minimalen
Ncas einhergehen (graue Bereiche). Konstante Schubeinstellungen des ATRA resultierten
in einem mittleren Treibstoffverbrauch von 1180kgh~! je Triebwerk. Quelle: Kleine et al.
(2018)

Abb. 5.3 zeigt Zeitreihen der Wirbelphasenmessungen, die bei Kondensstreifenaltern
von 39-132s bzw. Flugzeugabstinden von 6.9-27.1 km stattfanden. Die Falcon be-
probte den Kondensstreifen in seinem gesamten vertikalen Profil und deckte dabei
einen Hohenbereich von etwa 150m um bzw. unter der Flughthe des ATRA ab.
Typischerweise resultieren aus den jeweiligen Kondensstreifenpassagen peakférmige
Signalstrukturen unterschiedlicher Dauer (& 3-20s), die einerseits auf Inhomogeni-
taten im Kondensstreifen zuriickzufithren sind, aber vor allem widerspiegeln, dass
es fiir die Piloten eine Herausforderung darstellt, die Falcon bei Wirbelphasenmes-
sungen dauerhaft im Kondensstreifen zu positionieren. Gegeniiber dem atmosphé-
rischen Hintergrund wurden maximal erhéhte Werte von etwa 1100 cm 2 (ANcas),
4500 cm 3 (ANyypm ) und 6 ppmv (ACO,) gemessen. Dabei werden Datenpunkte dem
Kondensstreifen zugeordnet, falls simultan erhéhte Konzentrationen von Eispartikeln
(> 1em™3) und COy (> 1ppmv) vorliegen.

Das Einhergehen maximaler N,,py mit minimalen Ngas und lokalen Minima der Fal-
con Flughdhe (grau hervorgehobene Bereiche in Abb. 5.3) motiviert eine tiefergehende
Analyse der vertikalen Kondensstreifenstruktur. Insbesondere soll die Hypothese der
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Eispartikelsublimation im absinkenden, sich erwdrmenden Wirbelsystem untersucht
werden. Qualitativ wird dabei der obere (untere) Teil des Kondensstreifens als sekun-
dérer (primérer) Nachlauf bezeichnet, wahrend die quantitative Analyse auf Basis
der Absinktiefe des Wirbels unter die ATRA Flughdhe (Az > 0) erfolgt.
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Abbildung 5.4 Vertikalprofile der Eispartikelkonzentrationen mit D, > 0.5 um (Ncag)
und daraus abgeleitete Profile von Deg, bext und IWC, jeweils in Abhédngigkeit des
Kondensstreifenalters (farbkodiert) und auf die GPS-Flughche des ATRA bezogen
(10786 + 7m, grau). Weiter sind 95%-Perzentile (ausgefiillte Punkte) und Mediane
(offene Punkte) der Hohenbins eingezeichnet.

In Abb.5.4 sind Vertikalprofile verschiedener Gréflen gezeigt, die auf Grundlage
der von der CAS zu unterschiedlichen Kondensstreifenaltern gemessenen PSDs be-
rechnet wurden (s.Kap.3.6). Das Kondensstreifenalter wurde aus den jeweiligen
Flugzeugabstinden unter Beriicksichtigung der Winddrift bestimmt. Die typischer-
weise peakformig erhéhten Konzentrationsverldufe (s. Abb. 5.3) liegen dabei meist
horizontal orientiert in den Vertikalprofilen, d.h. bei etwa gleichbleibender Héhe
bzw. Absinktiefe erhoht sich Ncag ausgehend vom Wert des Hintergrunds auf einen
Maximalwert, um dann wieder abzufallen. Um diese Peakstrukturen in den Vertikal-
profilen abzubilden, sind neben 1-Hz-Daten auch Mediane und 95%-Perzentile der
Hohenbins eingezeichnet. Wéahrend Mediane mittlere Messwerte im Kondensstreifen
reprasentieren, spiegeln sich in den 95%-Perzentilen zentrumsnahe Maximalwerte
wider. Es zeigt sich, dass der Kondensstreifen bei einem Alter < 132s in der Verti-
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kale einen Bereich aufspannt, der von etwa 120 m unterhalb bis 25 m oberhalb des
Emissionslevels reicht (systemtische Unsicherheit £15m). Maximale Ncag wurden
bei Altern = 70s unterhalb der ATRA Flughéhe, also im priméren Nachlauf bei
positiven Az, gefunden. Im sekundéren Nachlauf wurden bei etwas hoheren Altern
(~ 100s) geringere Maximalwerte von Ncag gemessen. Fir Extinktion und Eiswas-
sergehalt ergeben sich auf Basis der Mediane und 95%-Perzentile zu Ncag dhnliche
Vertikalprofile. Maximal gemessene Werte fiir bex; und IWC betragen 7.8km ™! bzw.
6.0mg m~3, wobei diesbeziiglich kein signifikanter Unterschied zwischen sekundirem
und priméren Nachlauf auszumachen ist.

Da alle gezeigten Stichproben dem Kondensstreifen zuzuordnen sind, also simultan
erhohte ANcag und ACO9, aufweisen, kénnen die grofien Unterschiede zwischen
minimalen Werten, Medianen und 95%-Perzentilen in den Hohenbins auf Konzentra-
tionsabfille vom Zentrum des Kondensstreifens hin zu dessen Rand zurtckgefiihrt
werden. Zu einem gewissen Teil konnen die Unterschiede auch durch die verschiede-
nen Kondensstreifenalter oder Inhomogenitéiten entlang der Flugrichtung! verursacht
worden sein. Diese Diskussion lasst schon erahnen, wie schwierig sich ein belastbarer
Vergleich verschiedener Kondensstreifen anhand stichprobenartig gemessener absolu-
ter Konzentration gestalten kann, da letztere selbst in einem einzigen Kondensstreifen
schon deutlich variieren kénnen.

Zur besseren Einordnung der Messungen ist in Abb.5.5 das aus den CR-2-Daten
abgeleitete RH;-Profil der vom Kondensstreifen unbeeinflussten Atmosphére gezeigt.
Hierbei fanden alle in der Messregion vor, nach und zwischen den Kondensstreifen-
passagen aufgezeichneten Daten Eingang, die keine synchron erhéhten Ncas, Nuvpm
und COo-Konzentrationen zeigten.

Dargestellt sind Mediane (offene Punk-

te), 25%- bzw. 75%-Perzentile (grauer 10850 ] ' / ‘
Bereich) sowie 5%- bzw. 95%-Perzentile ! o

(blauer Bereich) in den Hohenbins. Es [l S V—" <]
zeigt sich, dass das Absinken der Wirbel g i °\
beginnend auf der Flughohe des ATRA o ° ] : o/ |
bis hin zu Absinktiefen von ~ 120m in §o1o7oo- i /\o |
einer eisiibersdttigten Umgebung erfolgt, | o

wahrend fiir Hohen unterhalb ~ 10650 m 10650 1 /Qi/ |
Eisunterséttigung vorliegt. In der Ge- !

geniiberstellung des RH;-Profils mit den 80 100 120 140
Eispartikelmessungen wird deutlich, dass RH, [%]

der Kondensstreifen gerade jenen Be- . )
reich unterhalb der ATRA Flughthe auf- A.lbbﬂdu]'ag 5.5 RHifPrOﬁl des atm,OSpha_

. .. s rischen Hintergrunds in der Messregion.
spannt, in dem eisiibersattigte Umge-
bungsbedingungen vorliegen. Inwieweit sich die breite Streuung der vom CR-2 be-
stimmten RH; auf in der Messregion rédumlich variierende RH; zurickfithren l&sst,

1 Diese kénnen auf Skalen > 180 m aufgelést werden.
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oder vielmehr durch die langsame instrumentelle Ansprechzeit! bedingt ist, kann
nicht abschlieend geklart werden.

Effektivdurchmesser (s. Abb. 5.4) spannen einen Bereich von etwa 1.5 bis 3 um auf.
Dabei zeigen die Deg einen deutlichen Trend zu kleineren Werten fiir groflere Absink-
tiefen. Dies ist als starkes Indiz der Eispartikelsublimation im absinkenden Wirbel
zu werten, da es aus fluiddynamischen Gesichtspunkten unplausibel erscheint, dass
die Prozessierung kleiner Partikel (= 2um) in absinkenden Wirbeln (Dimension von
einigen Metern) grofienselektiv erfolgt. Es sei erwéhnt, dass Sublimationsprozesse im
absinkenden Wirbel einerseits und dessen Einbettung in einer eisiibersittigten Atmo-
sphére andererseits, durchaus miteinander vereinbar sind, sofern die Einmischung des
atmosphérischen Hintergrunds in den Wirbel ein gewisses Maf} nicht iibersteigt. Die
Ausreifler sehr groer Deg haben ihren Ursprung in vereinzelt anzutreffenden grofien
Eiskristallen (> 25um) bei zugleich geringen Ncas und sind vermutlich Ausdruck
eines schwachen Zirrenhintergrunds.
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Abbildung 5.6 Vertikalprofile von Np,py und der COs-Konzentration, jeweils in
Abhéngigkeit des Kondensstreifenalters (farbkodiert) und bezogen auf die GPS-Flughthe
des ATRA (10786 + 7m, grau). Weiter sind 95%-Perzentile (ausgefiillte Punkte) und
Mediane (offene Punkte) der Hohenbins eingezeichnet.

Abb. 5.6 zeigt gewonnene Vertikalprofile von Nyypy und der COo-Konzentration. Im
Vergleich zu den Konzentrationen der Eispartikel zeigt sich anhand der Ny,py- und
COq-Profile noch deutlicher, dass der Grofiteil der zum Ende der Jetphase vorliegenden
Triebwerksemissionen in die sich ausbildenden Wirbel eingemischt und gewissermafien
abgekapselt nach unten prozessiert wird. Maximale Ny,py und COo-Konzentrationen
werden im primdren Wirbel bei Absinktiefen von etwa 80 m und den geringsten
vermessenen Altern (= 40s) gefunden. Dem steht eine deutlich erhohte Einmischung
des atmosphérischen Hintergrunds im sekundéren Nachlauf gegeniiber, was sich in

1 Der RH;-Bestimmung liegen gewissermafien zwei Zeitskalen zugrunde. Wéhrend einige Umge-
bungsparameter (Tamb, Pamb) sekiindlich vorliegen, kann es mitunter Minuten bis zur Ausbildung
einer konstant dicken Eisschicht dauern, auf welcher die p,0-Messung beruht. Zeitreihen von
RH; sind damit von einem Nachschwingverhalten betroffen, das sich in den Vertikalprofilen als
Hysterese-bedingte Verbreiterung manifestiert.
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erhohten Verdiinnungen der Stichproben und damit reduzierten Konzentrationen
widerspiegelt.

Eine Auswertung der Bilder der Falcon-Cockpitkamera liefert keine Hinweise darauf,
dass es systematische Unterschiede bei der Stichprobennahme zwischen Messungen
im sekundédren und primédren Nachlauf gab. Bei allen Absinktiefen erfolgten die
Messungen sehr nahe am Kondensstreifenzentrum, wobei die zahlreichen Einfliige und
Durchquerungen des Kondensstreifens in etwa zuféllig orientiert erfolgten. Insbeson-
dere kann ausgeschlossen werden, dass die vergleichsweise geringen Konzentrationen
im sekundéren Nachlauf auf moglicherweise systematisch am Rand erfolgte Mes-
sungen (Artefakt der Stichprobennahme) zuriickfiihrbar wéiren. Damit ldsst sich
die Interpretation der gemessenen Konzentrationsunterschiede als Eigenschaft des
Kondensstreifens rechtfertigen. Inwieweit neben Ein- und Ausmischungsprozessen in
den bzw. aus dem Wirbel auch das tendenziell hohere Kondensstreifenalter bei den
Messungen im sekundéiren Nachlauf ursédchlich fiir diese Beobachtung ist, lasst sich
jedoch nicht abschlielend klaren.

Insgesamt vermitteln die Daten einen Eindruck der dreidimensionalen Struktur des
Kondensstreifens, die durch deutliche Unterschiede absoluter Partikel- und COs-
Konzentrationen je nach Alter und Messposition im Querschnittsprofil des Kondens-
streifens geprégt ist. Um die weitere Diskussion der Partikelemissionen zu erleichtern
und mikrophysikalische Prozesse gezielt zu untersuchen, soll im Folgenden der Einfluss
verschiedener Verdiinnungsgrade der Stichproben beriicksichtigt werden. Zu diesem
Zweck werden nach GI. 4.4 Emissionsindizes berechnet, die durch den Bezug der Parti-
kelkonzentrationen zu simultan gemessenen COq-Konzentrationen gewissermafien als
Mischungsverhéltnisse definiert - und damit unabhéngig von Verdiinnungsprozessen
- sind. Insbesondere sollten Emissionsindizes passiver Tracer unabhangig von der
Prozessierung im Wirbel sein und folglich unabhéngig vom Ort der Stichprobennah-
me im Kondensstreifen konstante Werte annehmen. Im Umkehrschluss sind sich im
Wirbelverlauf systematisch éndernde ET einer Grofle ein eindeutiger Hinweis auf im
Wirbel ablaufende mikrophysikalische (oder chemische) Prozesse.

Abb. 5.7 zeigt resultierende Vertikalprofile von AFEIgis und El,.py. Fir AE g
ergeben sich hochste Werte bei kleinen Absinktiefen mit einem Maximum von
3.7 x 10 kg™! bei Az = —12m. Weiter ist ein deutlicher Trend zu kleineren AFE Ip;q
fiir groBere Absinktiefen zu erkennen, der, in Verbindung mit dem fiir Deg gefundenen
Vertikalprofil (s. Abb.5.4), einen experimentellen Nachweis der Eisparktikelsublima-
tion im absinkenden Wirbel darstellt. Gegeniiber dem Emissionsniveau reduzieren
sich die AFEIg;s im betrachteten Wirbel durch Eispartikelsublimation um etwa 75 %
fiir maximal vorgefundene Absinktiefen von etwa 100 m. Dem Vertikalprofil der vom
Kondensstreifen unbeeinflussten Umgebungsfeuchte (Abb. 5.5) nach zu urteilen, liegen
bis zu einer Absinktiefe von ~ 120 m eisiibersattigte Bedingungen vor. Die beobach-
teten Sublimationsverluste kdnnen damit eindeutig auf adiabatische Erwérmung im
absinkenden Wirbel und damit einhergehende reduzierte RH; zuriickgefithrt werden.
Das Einmischen eisuntersattigter Luft in den Wirbel scheidet als mégliche Erkléarung
aus.

Im Vergleich zu AFIw;s ergibt sich ein leicht entgegengesetzter Az-Trend fiir E 1, pu,



100 5 Die Flugzeugmesskampagne ECLIF

254

504 |

Az [m]

754

1 * AEL,
125 ‘ o EI

100

nvPM

1 T T T T T T T T T 1

0 1x10"  2x10"®  3x10"™®  4x10"  5x10"®  6x10"®  7x10'°
-1

AElEis’ EInvPM [kg ]

Abbildung 5.7 Vertikalprofile von simultan gemessenen AFEIg;s (blaue Rauten) und
ElI,,pum (graue Punkte). Az > 0 stehen fiir positive Absinktiefen und entsprechen Hohen
unterhalb der ATRA Flughohe. Letztere liegt bei Az = 0. Fir AFEIg;s sind Mittel-
werte der Az-Bins verbunden (blaue Linie). Die Az wurden als Ncas nvpm-gewichtete
Mittelwerte berechnet, wobei entsprechende Fehlerbalken den von der Falcon wéhrend
der Datennahme durchquerten Hohenbereich abdecken. Fehlerbalken fiir Emissionsin-
dizes représentieren die jeweiligen Unsicherheiten bei der Bestimmung des COg- und
Ncas nvpMm-Hintergrunds.

gekennzeichnet von zunehmend groBeren Werten von bis zu 5.3 x 10 kg™! im absin-
kenden Priméarwirbel. Insgesamt betrachtet fallen die E'1,,,py hoher als die AE I aus.
Da prinzipiell davon ausgegangen werden muss, dass nur ein gewisser Teil vorhandener
Nukleationskerne aktiviert wird und sich initial gebildete Eispartikelkonzentrationen
in der Folge durch Sublimation reduzieren kénnen, ist dies ein starkes Indiz fiir eine
ruBkontrolliert ablaufende Eisbildung. Weiter lédsst sich das Einhergehen reduzierter
AFE Igis mit erhohten EI,pyr fiir groflere Absinktiefen nur durch eine rulkontrollierte
Eisbildung konsistent erkldren. So ergibt sich ein schliissiges Bild, da durch die Subli-
mation von Eispartikeln (reduzierte AE ;) deren Rufiresiduen frei und damit vom
CPC detektierbar werden (erhéhte El,,pn). Ein signifikanter Beitrag volatiler Parti-
kel zur Eispartikelbildung wiirde nicht zur beobachteten Antikorrelation zwischen
AFEIgis und El,py fihren. Weiter scheint denkbaren Messartefakten, bei denen
Kondensstreifeneispartikel auf den Aerosoleinlass treffen und dabei nvPM-Riickstdnde
abschlagen, die kiinstlich erhéhte El,,py generieren, aufgrund der beobachteten
Antikorrelation, keine wesentliche Bedeutung zuzukommen.

Da allerdings bei Umgebungstemperaturen von Tga — 9 K nahezu alle Ruipartikel ak-
tiviert worden sein sollten (Kércher et al. 2015) und aufgrund der Umgebungsfeuchten
von RH; ~ 120 % ein Verdampfen von Eiskristallen bei Az ~ 0 ausgeschlossen werden
kann, stellt sich jedoch die Frage, wieso AFIgis und Fl,,py im sekundéren Nachlauf
in etwa gleiche Werte annehmen, was suggeriert, dass im sekundéren Nachlauf Eis-
und nvPM-Mode gleichermafien besetzt wéren. Aufschluss liefert die Charakterisie-
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rung des Aerosoleinlasses (s. Kap.3.7.1), die gezeigt hat, dass ein signifikanter Teil
kleiner Kondensstreifeneispartikel in das Leitungssystem gelangt, worauthin deren
RuBresiduen - neben in der urspriinglich genommenen Probe interstitiell vorliegendem
Ruf3 - zu El,,pn beitragen.

Um diesen Effekt quantitativ zu erfassen und Beitrédge aus dem iiberlappenden Parti-
kelgroflenbereich zu AEIg;is und El,,py zu bestimmen, wurde fiir jede Stichprobe der
Anteil (fos) der Eispartikel mit D, > 0.5 um, die den Aerosoleinlass passieren, nach
GIl. 4.8 explizit berechnet. Fiir fos berechnete Werte reichen von 51 % im sekundéren
bis 80 % im priméaren Nachlauf. Dabei ist es nachvollziehbar, dass sich bei groBeren
Absinktiefen, fiir die kleinere Dqg beobachtet wurden, grofiere fps ergeben. Weiter
wurde auf Basis der fo5, AEIg;s und El,py nach Gl 4.9 der Emissionsindex ElIryg
berechnet, in den neben in der urspriinglichen Stichprobe interstitiell vorliegendem
Rufl auch Ruflresiduen aller Eiskristalle mit D, < 0.5 um eingehen. Damit erhalten
AFEIgis (0.5 — 50um) und Elgyg (0.01 — 0.5um) ihre Beitrdge aus disjunkten Par-
tikelgroBienbereichen. Abb. 5.8 zeigt resultierende Vertikalprofile fir AE Iwis, Elrug,
sowie deren Summe, AE ;.
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Abbildung 5.8 Vertikalprofile berechneter AEIg;s (blaue Rauten), Flryg (schwarze
Punkte) und AFEI (orangene Dreiecke). Az > 0 stehen fiir positive Absinktiefen
und entsprechen Hohen unterhalb der ATRA Flughthe. Letztere liegt bei Az = 0.
Linien verbinden Mittelwerte der Az-Bins. Die Az wurden als konzentrationsgewichtete
Mittelwerte berechnet, wobei entsprechende Fehlerbalken den von der Falcon wéhrend
der Datennahme durchquerten Hohenbereich abdecken. Fehlerbalken fiir Emissionsindizes
repréasentieren Unsicherheiten der Bestimmung der Hintergrundkonzentrationen (COo,
Ncas, NnvPM)~ Quelle: Kleine et al. (2018)

Basierend auf Beitragen aus unabhingigen Partikelgroflenbereichen weisen die AFE Ig;s-
und F Ig,g-Profile eine deutliche Antikorrelation auf, wobei deren Summe, AFE i, von
Wirbelprozessen unbeeinflusst - im Rahmen der eingezeichneten Messunsicherheiten -
konstant bleibt. Flg.g zeigt einen deutlichen Anstieg mit zunehmenden Absinktiefen
im priméren Wirbel und erreicht einen maximalen Wert von 4.6 x 10 kg™! bei
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Az = 105 m. Die beobachtete Antikorrelation zwischen AF ki und ElR,g erweitert
dabei den - bereits qualitativ gefiihrten - Nachweis der rulkontrollierten Eisbildung im
vermessen Kondensstreifen um die quantitative Komponente. Im absinkenden Wirbel
reduziert sich die Grofe eines Teils der vorhandenen Eispartikel durch Sublimation
auf Groéfen, die unterhalb der Nachweisgrenze der CAS liegen bis hin zum vollstan-
digen Verdampfen. Da sowohl Eispartikel mit D, < 0.5um als auch verbleibende
Rufiresiduen nicht zu AFE Ig;s, sondern zu Elgyug beitragen, bedingt die Sublimation
wahrend des Absinkens sich reduzierende AFEIgis. Da diese mit in dquivalentem
Maf3 erhohten Flgug einhergehen und insbesondere kein Az-Trend der AE It zu
beobachten ist, kann geschlossen werden, dass nahezu alle Eiskristalle Rufl enthalten
und die Eisbildung damit rufikontrolliert erfolgt sein muss.

Weiter erméglichen die Messungen eine Abschétzung des Anteils (f,) der Rupartikel,
die wasseraktiviert wurden und zur Eisbildung beigetragen haben. Hierzu werden die
maximal gemessenen AF Ig;s, die im sekundédren Nachlauf nahe des Emissionslevels
bei Umgebungsfeuchten RH; ~ 120 % nicht signifikant von Sublimation betroffenen
sein konnen, zum maximalen Elg,g im primiren Wirbel in Relation gesetzt. Da
allerdings Eispartikel mit D, < 0.5um zu ElRyug - und nicht zu AEIg;s - beitragen,
kann auf der vorliegenden Datenbasis lediglich eine Mindestaktivierungsrate von
81 % abgeschétzt werden. Beriicksichtigt man, dass die CAS wegen ihrer unteren
Abschneidegrenze (0.5um) etwa 10 % der Eispartikel nicht detektiert (vgl. Abb.5.9),
ergibt sich im untersuchten Kondensstreifen eine Aktivierungsrate von etwa 90 %,
was dem Ergebnis prozessbasierter Modellrechnungen von 96 % (Kércher et al. 2018)
durchaus nahe kommt.

Beziiglich der Bestimmung der Triebwerksemissionen aus Wirbelphasenmessungen
liefern die Beobachtungen hilfreiche Erkenntnisse. So zeigt sich, dass eine isolierte
Betrachtung der Eis- oder Rulemissionen jeweils nur einen variablen Teil der Gesamt-
emissionen umfasst. Sich durch Wirbelprozessierung reziprok zueinander &ndernde
AFEIgis und Elgryg sind Ausdruck sich entsprechend dndernder Besetzungszahlen von
Eis- und RuBmoden, die durch Uberginge von Partikeln von der einen zur anderen
Mode hervorgerufen werden. Auf Grundlage der sich ausbildenden Vertikalprofile
der AEIg;s und ElR,g ist die Berechnung mittlerer Emissionsindizes nicht trivial,
vielmehr kommt der genauen Definition des Mittelwerts eine entscheidende Bedeu-
tung zu. Demgegeniiber scheint AFE i das geeignetere Mafl zur Quantifizierung der
totalen RuBemissionen aus Wirbelphasenmessungen rufireicher (> 10'° kg™!) Kon-
densstreifen zu sein, aus dem sich iiber f, - AE Iy auf die Jetphasen-Eisemissionen
schlieBen lisst. Uber Az gemittelt ergibt sich AETo = 4.9 x 10" kg~! mit einer
empirischen Standardabweichung von 47 x 10 kg~!. Die im Vergleich zu AFEIg;
fiir FIg,g erhohten minimalen und maximalen Werte sind sehr wahrscheinlich darauf
zurilickzufithren, dass einerseits nicht alle Rufipartikel aktiviert wurden und ande-
rerseits Eiskristalle mit D, < 0.5um zu Elgr,g beitragen. Dariiber hinaus stellt
das Hochmischen bereits abwértsprozessierter (teilweise bis vollstandig) sublimierter
FEispartikel und zugehoriger Rufiresiduen eine mogliche Erklarung dar. So ist davon
auszugehen, dass eine durch Aufwértsprozessierung bedingte Kondenssation von Was-
serdampf bevorzugt auf bereits vorhanden, vergleichsweise groflen Eispartikeln erfolgt.
Im Gegensatz zur Abwéartsprozessierung, fiir die ein starker Einfluss auf gemessene
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Emissionsindizes AFE Igis bzw. EIr,s beobachtet wird, ist ein signifikanter Einfluss
der Aufwértsprozessierung nicht zu erwarten.

Fiir die beobachtete Streuung der Datenpunkte ist vermutlich eine Kombination ver-
schiedener Ursachen verantwortlich. So liegen beispielsweise keine Informationen {iber
die vor der Messung erfolgten Wirbelprozessierungen der Stichproben vor. Es bleibt
unklar, ob eine auf einer bestimmten Absinktiefe gemessene Stichprobe auf direktem
Weg vom Emissionslevel dorthin gelangte, oder vielmehr bei zuvor erreichten gréferen
Absinktiefen ausgemischt und daraufhin aufwérts prozessiert wurde. In letzterem
Fall wére die Stichprobe stéirker von Sublimationseffekten betroffen, was gednderte
AFEIgis bzw. Elgug zur Folge hitte und eine Varianz der Emissionsindizes bei gleichen
Absinktiefen impliziert. Da zudem CAS-, nvPM- und COs-Messungen nicht am selben
Ort erfolgten, tragen auch raumliche Inhomogenitaten im Kondensstreifenquerschnitt
zur Streuung berechneter AEIg;s und Elrys bei. Im Rahmen von Bodenmessungen
(Schripp et al. 2018) wurde zudem festgestellt, dass sich die Anzahl der von beiden
Triebwerken emittierten Ruipartikel (am Boden) um bis zu 20 % unterscheiden kann.
Da es auf Basis der Wirbelphasenmessungen allerdings nicht méglich ist zu beurtei-
len, zu welchem Grad eine Stichprobe einem der beiden Triebwerke zuzuordnen ist,
sind diese Emissionsunterschiede - sofern auch im Flug realisiert - ein weiterer zur
Streuung beitragender Faktor. Vergegenwértigt man sich zudem die anzunehmende
radiale Variabilitdt der Bedingungen unter denen die Eisnukleation erfolgt, sowie
deren Einfluss auf die Anzahl gebildeter Eispartikel (Kércher 1994), erscheint ein
gewisses Mafl an Streuung gemessener Emissionsindizes durchaus plausibel.
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Abbildung 5.9 Gegentiberstellung von Eis-PSDs vergleichbarer Alter aber unterschied-
licher Absinktiefen. (a) Messungen im sekundéren (priméren) Nachlauf bei Altern von
57 (43) s, Absinktiefen Az=8 (73) m, Noas=490 (75) cm ™3, Deg=2.4 (1.5) um, gemittelt
iiber einen Zeitraum von 17 (13) s. (b) Messungen im sekundéren (priméren) Nachlauf bei
Altern von 77 (67)s, A2=8 (105) m, Ncag=324 (281) cm ™3, Deg=2.3 (1.6) um, gemittelt
iiber 39 (29) s. Eingezeichnete Fehlerbalken beziehen sich auf die Standardabweichung
der Binmittelwerte. (b) wurde aus Kleine et al. (2018) tibernommen.

Um den Sublimationsprozess ndher zu untersuchen, werden im Folgenden die von der
CAS gemessenen PSDs der Eispartikel genauer betrachtet. Dazu werden Sequenzen
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herangezogen, bei denen die Falcon den Kondensstreifen in kurzer zeitlicher Abfolge
(und damit bei vergleichbaren Altern) bei sich deutlich unterscheidenden Absinktiefen
vermessen hat.

Abb.5.9 zeigt eine direkte Gegeniiber-

. ‘ —— Sek Nachiaf, D,=25 am stellung fiir verschiedene Az gemesse-
& ﬁ_‘_ Prim. Nachlauf, = 1.7 m|  ne PSDs bei Altern von etwa 50s (a)
5 102 ] und 70s (b), wihrend in Abb.5.10 ent-
;n 1 sprechende PSDs des auf > 100s geal-
> 10 E terten Kondensstreifens dargestellt sind.
§w 10°] ] Fur die drei untersuchten Altersklassen
ZS ergeben sich unimodale PSDs, die von
T 1074 E Partikelgroflen < 10pum dominiert wer-
107 . \ den. Gegeniiber den sehr hohen Konzen-

1 10 trationen (> 10*cm™3), die kurz nach

D, [um] der Eispartikelbildung vorgelegen haben

miissen (Kércher et al. 1996), zeigen sich
At?bi}dung 5.10 Mes.sungen im sekundiren j;, Jer Wirbelphase gemessene Konzen-
(priméren) Nachlauf bei Altern von 104 (1112 % trationen deutlich reduziert. Unter der
Az = —13 (23) m, Ncas = 534 (14.1) cm 3, ) . )
Dest = 2.5 (1.7) um, gemittelt iiber 12 (13):s. Annnahme, dass' d1e'PSD der'Elsk'nstal—

le ndherungsweise einer logarithmischen
Normalverteilung folgt, ldsst sich aus den Messungen abschéitzen, dass die CAS
im Mittel etwa 90 % der vorhandenen Eispartikel detektiert hat. Im Vergleich zum
sekundédren Nachlauf weisen die im primaren Nachlauf erfolgten Messungen bei etwa
gleichen Kondensstreifenaltern geringere Konzentrationen und eine Verschiebung hin
zu kleineren Partikelgroflen auf. Um hierbei eine méglichst umfangreiche Datenbasis
einzubeziehen, wurde jeweils tiber moglichst lange Messperioden (12-39s) gemittelt.
Gefundene Konzentrationsunterschiede lassen sich dabei - zu einem gewissen Grad -
auf unterschiedliche Verdiinnungsgrade der verglichenen Stichproben zuriickfithren.
Jedoch lasst sich in Kombination mit der deutlichen Reduktion der Konzentration
grofier (> 1um) Eispartikel und den damit einhergehenden geringeren Deg schlieflen,
dass zudem ein signifikanter Teil der Eispartikel wihrend des Abwartsprozessierens
(teilweise bis vollstandig) verdampft sein muss. Diese Schlussfolgerung wird dabei von
Simulationen zur PSD-Entwicklung wihrend der Wirbelphase bekraftigt. So fithrt der
in verschiedenen Modellen implementierte Einfluss der Sublimation auf im Wirbel
prozessierte Eispartikel zu prognostizierten PSDs, die den beobachteten sehr dhnlich
sind (Vgl. Abb. 3 in Unterstrasser & Solch (2010); Abb. 7b in Naiman et al. (2011);
Abb. 18 in Picot et al. (2015); Abb. S1 in Kéarcher & Voigt (2017)).

Die Analysen machen deutlich, dass bei der Interpretation der Partikelmessungen
wahrend der Wirbelphase zwei Effekten - gewissermaflen in Superposition - elementare
Bedeutung zukommt. So bestimmen einerseits Mischungsprozesse den Verdiinnungs-
grad einzelner Stichproben, welcher sich anhand passiver Tracer (z.B. CO3) bestim-
men ldsst. Dariiber hinaus haben Sublimationseffekte im absinkenden und letztlich
aufbrechenden Wirbel entscheidenden Einfluss auf realisierte Konzentrationen bzw.
GroBlenverteilungen. Zu welchem Grad die Sublimation hierbei auf adiabatisches
Erwédrmen oder das Einmischen eisuntersittigter Umgebungsluft zuriickzufiihren ist,
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héngt von den spezifischen atmosphérischen Bedingungen ab, spielt fir die Analysen
dieser Arbeit aber eine untergeordnete Rolle.

Basierend auf dem Zusammenspiel aus giinstigen atmosphérischen Bedingungen und
der erfolgreichen Vermessung des gesamten Vertikalprofils des sich ausbildenden
persistenten Kondensstreifens, gewdhrt der im Referenzflug gewonnene Datensatz
tiefe Einblicke in die dynamische Struktur des Kondensstreifens. Da die Daten der
im Anschluss vorgestellten Messfliige im Kontext der Ergebnisse des Referenzflugs
diskutiert werden, sollen letztere nochmals kurz zusammengestellt werden. So konn-
te die Hypothese der rulkontrollierten Eisbildung im ruflireichen Regime bestéatigt
werden, wobei auch eine Abschétzung des Anteils der zu Eispartikeln aktivierten
RuBpartikel (fy) erfolgte, was letztlich die Jetphasen-Eisemissionen widerspiegelt.
Dariiber hinaus konnte in den absinkenden Wirbeln die Sublimation von Eispartikeln
nachgewiesen, quantifiziert und auf den Prozess der adiabatischen Erwarmung zu-
riickgefithrt werden. Zudem wurde gezeigt, dass AF Ig;s und ElIgr,g antikorrelierte
Az-Abhéangigkeiten aufweisen, wihrend AFE I diesbeziiglich eine Erhaltungsgrofie
und damit geeignet zur Quantifizierung totaler Rufl- bzw. Jetphasen-Eisemissionen
aus Wirbelphasenmessungen ist.

Diese Konstanz der AF I, erweist sich als &uflert vorteilhafte Eigenschaft in Bezug auf
einen direkten Vergleich der in verschiedenen Kondensstreifen gemessenen Emissionen.
So muss bei einem Vergleich basierend auf isoliert betrachteten AF Igis oder Elrug
sehr genau darauf geachtet werden, dass die zugrunde liegenden Stichproben auch
tatsdchlich miteinander vergleichbar sind!. Nur so kann sichergestellt werden, dass
sich systematische Abweichungen bei der Stichprobennahme nicht als Artefakte im
Vergleich der AFE Igis bzw. ElIgr,s manifestieren. Basiert die Gegeniiberstellung der
Emissionen hingegen auf berechneten AFE I, einer Erhaltungsgrofie, so entfallt diese
Problematik, was die Diskussion erheblich vereinfacht.

5.3 Kondensstreifen aus semisynthetischem Treibstoff (SSJF1)

Um den Einfluss reduzierter Aromatengehalte bzw. erhohter H/C-Verhéltnisse synthe-
tischer Treibstoffe auf sich bildende Kondensstreifen zu untersuchen, wurde wéhrend
dem Messflug F02 am 22.09.2015 in der TRA Sachsen von beiden ATRA Triebwer-
ken SSJF1 verbrannt. Auf einer Druckhéhe von 34000 ft (=~ 10.4km) erfolgte die
Kondensstreifenbildung bei mittleren Umgebungstemperaturen von 220.2 K. Vom
CR-2 bestimmte mittlere RH; des atmosphérischen Hintergrunds auf der ATRA
Flughohe variieren dabei in der Messregion zwischen 108 und 115 %. Unter Beriicksich-
tigung der systematischen Messunsicherheit (15 %) lisst sich also auf iiberséttigte
bis leicht untersittigte RH; schlielen. Wie eine explizite Berechnung der Schmidt-
Appleman-Temperatur zeigt, Tgy = 225.1 + 0.7K, liegt diese etwa 5K iiber der
Umgebungstemperatur auf Emissionsniveau. Im Folgenden werden die Messungen

1 Dazu miisste sichergestellt werden, dass verglichene Stichproben ein identisches Mafl an Sub-
limation erfahren haben, also bspw. identische Umgebungsbedingungen vorlagen, die Wirbel-
prozessierung gleichermaflen erfolgte und die Stichproben bei selben Absinktiefen genommen
wurden.
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des Flugs mit SSJF1 im Kontext der Ergebnisse des Referenzflugs prasentiert, wobei
der Fokus auf der Diskussion beobachteter Unterschiede liegen soll.
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Abbildung 5.11 1-Hz-Zeitreihen der etwa 17-miniitigen Sequenz der Wirbelphasenmes-
sungen im Kondensstreifen des SSJF1 verbrennenden ATRA. Gezeigt sind Konzentratio-
nen von Eispartikeln mit D, > 0.5um (Ncas) und nicht-volatiler Partikel des Gréfienbe-
reichs 0.01-1.9 um (Nypypn), Falcon GPS-Hohe und Umgebungstemperatur (durchgezoge-
ne Linien), ATRA GPS-Hohe (gestrichelte Linie), sowie CO2-Konzentrationen. Konstante
Schubeinstellungen des ATRA resultierten in einem mittleren Treibstoffverbrauch von
820kgh~! je Triebwerk.

Abb. 5.11 zeigt Zeitreihen der Wirbelphasenmessungen, die bei Kondensstreifenaltern
von 48-134 s stattfanden. Im Gegensatz zum Referenzfall (F10) wurde von der Falcon
nicht das gesamte Vertikalprofil des Kondensstreifens vermessen. So ist der Grofiteil
der aufgezeichneten Daten dem priméren Nachlauf mit Absinktiefen von bis zu 200 m
zuzuordnen, wihrend lediglich vereinzelte Messungen im sekundéren Nachlauf des
schon auf etwa 2 min gealterten Kondensstreifens vorliegen.

Wie schon im Referenzfall 4uflern sich Kondensstreifenpassagen in den Zeitreihen
gemessener Konzentrationen als peakformig erhohte Signalstrukturen. Gegeniiber
dem atmosphérischen Hintergrund wurden maximal erhéhte Werte von bis zu et-
wa 1800 cm ™3 (ANcas), 5700 cm =3 (AN py) und 11 ppmv (ACO2) gemessen. Die
Sequenzen® mit Ncag > 1233 cm ™2 resultieren aus der Anwendung der Funktion
zur Koinzidenzkorrektur jenseits deren Giiltigkeitsbereich (s. Kap.4.3). Aufgrund
der grofen, kaum zu quantifizierenden Unsicherheit der Ncag-Werte > 1233 cm ™3,
werden diese Sequenzen fiir weiterfithrende Analysen jedoch nicht herangezogen.

Die Zuordnung aufgezeichneter Daten zum Kondensstreifen erfolgte wieder anhand

1 Gesamtdauer: 4s



5.3 Kondensstreifen aus semisynthetischem Treibstoff (F02, SSJF1) 107

simultan erhohter Konzentrationen von Eispartikeln (> 1cm™2) und CO (> 1 ppmv).
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Abbildung 5.12 Vertikalprofile der Eispartikelkonzentrationen mit D, > 0.5 pm (Ncas)
und daraus abgeleitete Profile von Deg,bexy und IWC, jeweils in Abhéngigkeit des
Kondensstreifenalters (farbkodiert) und auf die GPS-Flughohe des ATRA bezogen
(10451 + 6m, grau). Weiter sind 95%-Perzentile (ausgefiillte Punkte) und Mediane
(offene Punkte) der Hohenbins eingezeichnet.

Um eine moglichst gute Vergleichbarkeit zum Referenzfall (F10) zu ermdglichen, wur-
den auch in diesem Fall aus den Zeitreihen Vertikalprofile abgeleitet. In Abb. 5.12 sind
aus CAS-Daten berechnete Vertikalprofile einiger mikrophysikalischer und optischer
Parameter des Eispartikelensembles dargestellt. Im Unterschied zum Referenzfall fan-
den die Messungen fiir semisynthetischen Treibstoff hauptséchlich auf Héhen deutlich
unterhalb des Emissionslevels statt. Dabei wurden punktuell Maximalewerte von
> 1233cm ™3 (Ncas), =~ 15km ™! (beyt) und ~ 17mgm 3 (IWC) im Primérwirbel
bei Absinktiefen im Bereich von 100-120m und Altern von 60-70s gefunden. Im
Vergleich zu den vereinzelt angetroffenen Maximalwerten zeigen sich 95%-Perzentile
und Mediane in den Hohenbins iiber das gesamte Vertikalprofil stark reduziert, was
wiederum deutliches Zeichen einer zeitlich variierenden inhomogenen Struktur des
Kondensstreifens ist. Niedrigste Werte wurden im sekundiren Nachlauf bzw. bei
Absinktiefen < 100 m und den héchsten Kondensstreifenaltern (~ 2 min) gemessen.
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Es féllt auf, dass der Priméarwirbel bei vergleichbaren Kondensstreifenaltern bereits
deutlich tiefer abgesunken ist als dies beim Referenzflug der Fall war. Mitunter
kann dies Ausdruck einer (bei F02) weniger stabil geschichteten Atmosphére sein.
Andererseits bewirken die im Vergleich zu F10 geringeren Schubeinstellungen des
ATRA neben einem um etwa 30 % reduzierten Treibstoffverbrauch auch um etwa
10 % geringere Fluggeschwindigkeiten. Aus Griinden der Impulserhaltung bewirken
letztere ein tieferes Auslenken durchflogener Luftmassen. Technisch gesehen geht dies -
einer groben Abschéitzung zufolge - mit um mindestens 20 % erhohten Anstellwinkeln
einher, um bei dem gedinderten Anstromungsprofil einen gleichbleibenden! Auftrieb
zu erzeugen. Auch aus dieser Perspektive sind damit die im Vergleich zu F10 gréfleren
Absinktiefen durchaus nachvollziehbar.

Zur groben Einordnung der atmosphérischen Hintergrundfeuchte sollen wieder CR-2-
Daten herangezogen werden. Abb. 5.13 zeigt das gewonnene R H;-Vertikalprofil anhand
hohenselektiv berechneter Mediane (of-

10500 ' ! o ' fene Punkte), 25%- bzw. 75%-Perzentile
10450 - ——— 1: -------- Goem e (grauer Bereich) sowie 5%- bzw. 95%-
10400 ! o<o ] Perzentile (blauer Bereich). Hierbei wur-
£ i J de iber alle in der Messregion aufge-
_§10%501 ! ?’ T zeichneten Daten gemittelt, die keine
< 103004 ) N | Kondensstreifensignatur aufweisen. Ver-
o glichen mit dem Referenzfall (Abb. 5.5)

102501 /'\/c'> | zeigt sich ein trockeneres, homogeneres
10200 —° Profil, dem eine &hnlich starke Streu-

80 90 100 110 120 130

ung der Daten zugrunde liegt. So wer-
RH [%]

den auf Hohen bis etwa 150 m unterhalb
Abbildung 5.13 RH;-Profil des atmosphi- ~ der ATRA Flughdhe néherungsweise kon-
rischen Hintergrunds in der Messregion. stante mittlere Feuchten von ~ 112 % ge-
funden. Fiir geringere Hohen reduzieren
sich gemessene RH; kontinuierlich, wobei fiir Hohen < 10225 m Eisunterséttigung
vorliegt. Wie ein Vergleich mit der Vertikalverteilung der Eispartikel (Abb. 5.12) zeigt,
gehen Unterkante des Kondensstreifens und eisunterséttigte Umgebungsbedingungen
- wie schon im Referenzfall - miteinander einher.

Effektivdurchmesser (s. Abb. 5.12) liegen in einem Bereich von etwa 2 bis 4 um. Dabei
ist eine gewisse Separation zwischen den bei verschiedenen Kondensstreifenaltern
und Absinktiefen gewonnenen Daten zu beobachten. Kleinste Deg werden fiir jiingste
Alter (= 50s) und Absinktiefen von etwa 100 m gefunden. Im auf > 100s gealterten
Kondensstreifen werden demgegeniiber sowohl nahe des Emissionsniveaus als auch
bei Absinktiefen ~ 200 m hohere Deg gemessen. Verglichen mit dem Referenzfall
(Deg=1-3 um) werden damit fiir SSJF1 deutlich grofiere Deg gefunden, was insofern
bemerkenswert ist, als der Flug mit SSJF1 von geringeren Umgebungsfeuchten
gekennzeichnet ist. Die im Mittel grofleren Deg fiir SSJF1 lassen sich also nicht
durch einen entsprechend erhdéhten Beitrag atmosphérischen Wasserdampfs zum
Eispartikelwachstum erklaren. Hingegen kann diese Beobachtung als erster Hinweis

1 Die Masse des ATRA war bei F10 und F02 in etwa gleich.
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auf gegeniiber Ref2 reduzierte AE g bzw. Elgry,gs interpretiert werden. In diesem
Szenario wiirde sich zur Verfiigung stehender Wasserdampf! auf eine reduzierte
Anzahl Kondensationskerne aufteilen, was erhdhte Deg zur Folge hétte.

Weiter wird eine dem Referenzfall entsprechende Abnahme von Deg mit zunehmender
Absinktiefe lediglich bei Absinktiefen < 100m beobachtet, wihrend bei grofieren
Absinktiefen gefundene D.g wieder zunehmen. Betrachtet man die zu den Daten
korrespondierenden Flugzeugpositionen, so zeigt sich, dass die Messungen vergleichs-
weise hoher D.g bei Altern 80-100s und Absinktiefen > 100 m in der sudwestlichen
Kurve des Flugmusters in der TRA Sachsen aufgezeichnet wurden. Gegeniiber den
anderen, ausschliefSlich aus dem Geradeausflug stammenden Messungen, ist dies ein
Alleinstellungsmerkmal. Ein direkter Vergleich der Messungen (wie in Abb.5.12) ist
also mit Vorsicht zu genieflen, da es plausibel scheint, dass sich die Dynamik der im
Kurven- und Geradeausflug ausgebildeten Wirbel, und damit die Prozessierung vor-
handener Eis- bzw. Rufipartikel, deutlich unterscheidet. Dariiber hinaus ist denkbar,
dass vergleichsweise hohe D.g von =~ 4um bei groflen Absinktiefen im Kurvenflug
Resultat lokal erhéhter RH; sein kdnnen. Allerdings lédsst sich diese Vermutung auf
Basis der vorliegenden CR-2-Daten und dessen technischen Limitierungen nicht nédher
untersuchen.
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Abbildung 5.14 Vertikalprofile von N,ypy und der COs-Konzentration, jeweils in
Abhéngigkeit des Kondensstreifenalters (farbkodiert) und bezogen auf die GPS-Flughthe
des ATRA (10451 + 6 m, grau). Weiter sind 95%-Perzentile (ausgefiillte Punkte) und
Mediane (offene Punkte) der Hohenbins eingezeichnet.

In Abb. 5.14 sind gemessene Vertikalprofile von Ny,py und der COo-Konzentration
dargestellt. Wie schon im Referenzfall werden maximal erhéhte Konzentrationen
im Priméarwirbel bei Absinktiefen von etwa 100 m und Altern < 60s gemessen. Im
Gegensatz dazu zeigen sich im sekundédren Nachlauf gefundene Konzentrationen des
auf > 2min gealterten Kondensstreifens deutlich reduziert. Dieser Kontrast legt
wiederum nahe, dass ein Grofiteil der Emissionen zum Ende der Jetphase in die

1 Dieser setzt sich aus Beitrdgen der Triebwerksemissionen und des atmosphérischen Wasserdampfs
zZusammen.
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beiden absinkenden Wirbel eingemischt und abwérts prozessiert wird. Dass die gemes-
senen ACOg mit bis zu 11 ppmv deutlich grofler ausfallen als im Referenzfall (F10),
spricht zudem dafiir, dass im vorliegendem Fall (F02) der Wirbel zum Zeitpunkt
der Messungen noch deutlich ausgebildet war und auch gut ,erwischt“ wurde. Diese
Feststellung wird weiter dadurch bekréaftigt, dass der ATRA bei FO2 einen gegeniiber
F10 um etwa 30 % reduzierten Treibstoffverbrauch bzw. COs-Ausstofl aufwies.

Nach der Diskussion absolut gemessener Groéfien soll die weitere Analyse auf den
leichter zu interpretierenden Emissionsindizes aufbauen. Korrigiert um den Einfluss
variabler Verdiinnungsgrade zugrunde liegender Stichproben, gewédhren die EI einen
direkten Blick auf in der Wirbelphase ablaufende mikrophysikalische Prozesse.
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Abbildung 5.15 Vertikalprofile berechneter AFE ;s (blaue Rauten), Flryp (schwarze
Punkte) und AET;. (orangene Dreiecke). Ausgefiillte (48-66s, Geradeausflug in NO
TRA), offene (68-84s, Kurvenflug in SW TRA) und halboffene (112-134 s, Geradeausflug
in NO TRA) Symbole kennzeichnen dabei verschiedene Kondensstreifenalter und den
jeweiligen Ort der Messungen in der TRA Sachsen (Himmelsrichtungen: N,O,S;W). Az >
0 stehen fiir positive Absinktiefen und entsprechen Hohen unterhalb der ATRA Flughoéhe.
Letztere liegt bei Az = 0. Linien verbinden Mittelwerte der Az-Bins. Die Az wurden
als konzentrationsgewichtete Mittelwerte berechnet, wobei entsprechende Fehlerbalken
den von der Falcon wahrend der Datennahme durchquerten Hohenbereich abdecken.
Fehlerbalken fiir Emissionsindizes représentieren Unsicherheiten der Bestimmung der
Hintergrundkonzentrationen (CO2, Ncas, NuyvpM)-

In Abb.5.15 sind resultierende Vertikalprofile der Emissionsindizes AFEIgis und
ElIRrys, selektiv nach Kondensstreifenalter bzw. dem Ort der Stichprobennahme
in der TRA Sachsen, dargestellt. Im Gegensatz zum Referenzflug stammen die Stich-
proben fiir SSJF1 {iberwiegend aus dem Primérwirbel, wurden also bereits signifikant
abwérts prozessiert. So zeigen sich insgesamt auch gegeniiber den AF Iy generell
erhohte Elr.s. Maximal gemessene Werte betragen 9.7 x 101 kg™ (AFEIg;) bzw.
2.0 x 10" kg™ (EIRug) bei Absinktiefen im Bereich von etwa 75-140 m.

Eine Betrachtung der rdumlich- und altersselektiven Untergruppen aller Stichproben



5.3 Kondensstreifen aus semisynthetischem Treibstoff (F02, SSJF1) 111

lasst dhnliche Systematiken erkennen, die auch den Kondensstreifen im Referenzfall
kennzeichnen. So ist in allen drei Untergruppen eine separate, gut ausgebildete Anti-
korrelation zwischen AFEIg;s und ElR,g zu erkennen. Die Feststellung, dass sich die
Gesamtmenge der Stichproben nicht ohne Weiteres zu einem einheitlichen Bild zusam-
mensetzt, legt nahe, dass die Proben voneinander abweichende Wirbelprozessierungen
erfahren haben. Fiir die Daten aus dem SW-Kurvenflug (offene Symbole in Abb. 5.15)
scheint sich eine im Vergleich zum Geradeausflug gednderte Wirbelprozessierung
zu bestéatigen, wobei - anhand der vorliegenden Datenbasis - die genaue Ursache
nicht ndher bestimmt werden kann. Unabhéngig von den jeweils konkret ablaufenden
Mechanismen, ergeben sich fiir die drei Falle jeweils ndherungsweise konstante und
falliibergreifend iibereinstimmende AFE ;. Im Mittel iber Az ergibt sich AE o zu
2.04 x 10" kg™! mit einer empirischen Standardabweichung von +£1.6 x 10 kg™

Insgesamt betrachtet lassen sich die fiir SSJF1 gewonnen Daten - ganz analog zum Re-
ferenzfall - ausschliefflich fiir eine ruflkontrolliert ablaufende Eisbildung in Verbindung
mit anschlieBenden Sublimationsverlusten konsistent interpretieren. Hervorzuheben
ist, dass sich die Schlussfolgerungen des Referenzfalls nicht nur bestétigen, son-
dern RuBl die Eisbildung vielmehr auch bei deutlich geringeren Ruflemissionen von
~ 2x 10" kg ™! kontrolliert. Da jedoch keine von Sublimation unbeeinflussten Messun-
gen (nahe Az = 0) vorliegen, ist eine experimentelle Abschitzung der Aktivierungsrate
fx im konkreten Fall nicht direkt moglich. Auf Basis maximal gemessener AFE Ig;s und
E IRy kann lediglich festgestellt werden, dass mindestens 50 % der Rufipartikel zur
Eisbildung beigetragen haben miissen. Hingegen zeigt sich - separat fiir alle drei Félle
- ein deutlicher Einfluss der Eispartikelsublimation, der zu reduzierten (erhohten)
AFEIgis (Elpyg) im Verlauf des Absinkens fiithrt. Dabei fallt auf, dass ein Extrapolie-
ren der beiden fiir den jungen (< 84s) Kondensstreifen gemessenen AF Ig;s-Profile
hin zu geringen Absinktiefen (Az — 0) auf zu AEIy leicht geringere Werte von
etwa 1.75 x 10" kg~! fithrt, woraus auf hohe Aktivierungsraten von etwa 90-95 %
geschlossen werden kann. Dies gilt sowohl fiir die Messungen aus dem Geradeausflug
(ausgefiillte Symbole) als auch fiir die des Kurvenflugs (offene Symbole). Da unter
den gegebenen Rahmenbedingungen auch theoretisch davon ausgegangen werden
kann, dass im untersuchten Kondensstreifen die meisten (> 90 %) Rufipartikel Eis
bilden (Kércher et al. 2015), kann die Schlussfolgerung gezogen werden, dass sich die
Sublimationsverluste tiber das gesamte Vertikalprofil auf etwa 80 % aufsummieren,
also dhnlich hoch wie im Referenzfall ausfallen. Im Fall des auf etwa 2 min gealterten
Kondensstreifens (halboffene Symbole) deuten vergleichsweise geringe AF ;s bzw.
hohe Elrug bei geringen Az ebenfalls auf ein hohes Mafl an Sublimation hin. Als
ursdchlicher Prozess ist hier das Ausmischen und Aufwirtsprozessieren zuvor bereits
abgesunkener Luftmassen denkbar, oder auch ein teilweises bis komplettes Verdamp-
fen eines Teils der nahe des Emissionslevels verbliebenen Eispartikel bei (lokal) leicht
eisuntersattigten Umgebungsbedingungen.

Wie schon im Referenzfall, soll der Einfluss der Eispartikelsublimation auf von der
CAS gemessene PSDs untersucht werden. Zu diesem Zweck werden PSDs einander
gegeniiberstellt, die bei dhnlichen Kondensstrteifenaltern, aber sich deutlich unter-
scheidenden Absinktiefen gemessen wurden. Abb. 5.16 zeigt zwei solche Gegeniiberstel-
lungen fiir Alter von etwa 50s (a) bzw. 80s(b). In Abb. 5.17 sind entsprechende PSDs
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Abbildung 5.16 Gegeniiberstellung von Eis-PSDs vergleichbarer Alter aber unterschied-
licher Absinktiefen. (a) Messungen im sekundéren (priméren) Nachlauf bei Altern von
53 (52) s, Absinktiefen Az=76 (101) m, Ncas=509 (472) cm ™3, Deg=2.8 (2.1) pm, gemit-
telt {iber einen Zeitraum von 18 (24) s. (b) Messungen im sekundéren (priméren) Nachlauf
bei Altern von 76 (79) s, Az=130 (167) m, Ncas=389 (84) cm ™3, Deg=3.5 (2.6) um, gemit-
telt iiber 37 (12) s. Eingezeichnete Fehlerbalken beziehen sich auf die Standardabweichung
der Binmittelwerte. In Verbindung mit deutlichen Absinktiefen von > 50 m soll die Be-
zeichnung ,sekundérer Nachlauf“ lediglich verdeutlichen, dass diese Messungen oberhalb
derjenigen mit ,primédr“ gekennzeichneten erfolgten.

des auf etwa 2min gealterten Kondensstreifens zu sehen. Fiir die drei untersuchten
Altersklassen ergeben sich wieder unimodale PSDs. Dominiert von Partikelgréfien
< 20um, werden Konzentrationen von bis zu einigen hundert pro cm? gefunden.

Die Diskussion der gemessenen PSDs

10°4 Sek. Nachiauf, D= 36 lllm folgt im Wesentlichen der des Referenz-

— ——Prim. Nachlauf, D,=23um|  falls. Vergleicht man PSDs dhnlicher Al-
g 104 4 ter, zeigt sich, dass (im Mittel) grofie-
;a re Absinktiefen mit geringeren Konzen-
D 10 3 trationen der grofleren (> 1um) Eispar-
§(,, r‘*‘ Tﬁ tikel einhergehen. Konzentrationsunter-
Z8 10 . 3 schiede sind teilweise durch variable Ver-
© diinnungsgrade der zugrunde liegenden
1074 . . 3 Stichproben bedingt. Hingegen ist die

1 10 deutliche Reduktion der Konzentration

Dy, [um] von Eispartikeln > 1um (bzw. resultie-

render Deg) mit zunehmenden Absink-

Abbild 5.17 M i kun-
Heuns assuhsen M SERWLtiefen deutliches Indiz der Eispartikel-

déren (primédren) Nachlauf bei Altern von

126 (112) s, Az = 14 (138) m, NCAS — sublimation. Im direkten Vergleich mit
89(3.7) cm ™3, Deg = 3.6 (2.3) um, gemittelt dem Referenzfall lassen sich keine grund-
iiber 14 (8) s. sétzlich unterschiedlichen Systematiken

erkennen, die auf abweichende mikrophy-
sikalische Prozesse hindeuten koénnten. Jedoch fallt auf, dass fiir SSJF1 - trotz
trockenerer Umgebungsbedingungen - tendenziell grofliere Eispartikel gefunden wur-
den, was im Kontext der deutlich reduzierten Ruf}- bzw. Eisemissionen durchaus
plausibel scheint.
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5.4 Kondensstreifen aus einer Mischung aus konventionellem und
semisynthetischem Treibstoff (Refl & SSJF3)

Wiéhrend dem letzten Messflug der Kampagne (F11 am 09.10.2015) verbrannten die
beiden Triebwerke des ATRA unterschiedliche Treibstoffe. Wahrend Triebwerk 1 (in
Flugrichtung gesehen links) mit Refl betrieben wurde, verbrannte Triebwerk 2 SSJF3.
Das Rendezvous beider Flugzeuge fand in der TRA Allgéu statt, in welcher der ATRA
auf einer Druckhdhe von 35000 ft (=~ 10.7 km) und einer mittleren Umgebungstempera-
tur von 215.2 K den vermessenen Kondensstreifen erzeugte. Auf Basis der CR-2-Daten
ergeben sich in der Messregion auf der ATRA Flughohe mittlere RH; zwischen 102 %
und 108 %, was - unter Berticksichtigung der systematischen Messunsicherheit - auf
eine Mischung aus untersittigten und tberséttigten Bedingungen hindeutet. Aus der
Berechnung der Schmidt-Appleman-Temperatur, Tsy = 224.1 + 0.2 K, geht hervor,
dass diese die Umgebungstemperatur um etwa 9 K ibersteigt. Die weitere Diskussion
der Messungen dieses Flugs soll in Anlehnung an die bereits diskutierten Fliige
erfolgen, wobei der Fokus auf etwaigen Unterschieden liegen wird.
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Abbildung 5.18 1-Hz-Zeitreihen der etwa 30-miniitigen Sequenz der Wirbelphasenmes-
sungen im Kondensstreifen des Refl (Triebwerk 1) und SSJF3 (Triebwerk 2) verbrennen-
den ATRA. Gezeigt sind Konzentrationen von Eispartikeln mit D, > 0.5pum (Ncas) und
nicht-volatiler Partikel des Groflenbereichs 0.01-1.9 um (Nyypm ), Falcon GPS-Héhe und
Umgebungstemperatur (durchgezogene Linien), ATRA GPS-Hohe (gestrichelte Linie),
sowie COg-Konzentrationen. Grau (blau) markierte Bereiche kennzeichnen Sequenzen
in denen vergleichsweise niedrige (hohe) Falcon Flughthen mit erhohten Nyypy (Neas)
einhergehen. Phasenweise konstante Schubeinstellungen des ATRA resultierten in einem
mittleren Treibstoffverbrauch von 820 (1190) kgh~! je Triebwerk in der ersten (zweiten)
Hélfte des dargestellten Zeitraums.

In Abb. 5.18 sind Zeitreihen der Wirbelphasenmessungen des auf 70-122s gealterten
Kondensstreifens dargestellt. Es zeigt sich, dass die Falcon den Nachlauf des ATRA
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in seiner gesamten vertikalen Ausdehnung vermessen und dabei einen Hohenbereich
von ~ 170 m abgedeckt hat. Gegeniiber dem atmosphérischen Hintergrund wurden
maximal erhéhte Konzentrationen von 421 cm ™3 (ANcas), 6610 cm™3 (ANypy) und
9.7 ppmv (ACO2) gemessen. Im direkten Vergleich mit den Zeitreihen der bereits
analysierten Fliige (Abb. 5.3 und 5.11) fallen dabei zunéchst die insgesamt deutlich
reduzierten Konzentrationen der Eispartikel auf. Da sich diese Feststellung auf
Messungen im priméren als auch sekundiren Nachlauf bezieht, deutet dies auf ein
eisuntersattigtes Umfeld hin, fiir das signifikante Sublimationsverluste bzw. kurzlebige
Kondensstreifen charakteristisch sind'. Da die Sichtbarkeit des Kondensstreifens
allerdings mit realisierten Eispartikelkonzentrationen skaliert, stellte es fiir die Piloten
ein schwieriges Unterfangen dar, die Falcon mdéglichst zentral in den Nachlauf des
ATRA zu mandvrieren. In der Folge konnten nur bei kurzen zeitlichen Sequenzen
stark erhéhte nvPM- bzw. COs-Konzentrationen gemessen werden.

Trotz der nicht optimalen Begleitumstéinde gewdhren die Messungen interessante
FEinblicke in die innere Struktur kurzlebiger Kondensstreifen. Wie schon beim Re-
ferenzfall zeigen sich auch hier unterschiedliche Charakteristika der Messungen, je
nach Grad der Wirbelprozessierung bzw. Absinktiefe. So sind Messungen bei grofien
Absinktiefen (graue Bereiche in Abb.5.18) von vergleichsweise geringen Ncag und
erhohten Ny,pym gekennzeichnet, wéhrend fiir kleine Absinktiefen (blaue Bereiche
in Abb.5.18) ein umgekehrter Effekt zu beobachten ist. Es sei betont, dass es bei
den Wirbelphasenmessungen nicht moglich ist, die Beitrage der einzelnen Triebwerke
zu einer gewissen Stichprobe zu rekonstruieren. Da der visuelle Eindruck aus dem
Cockpit aber darauf hindeutet, dass die Beitrége aus beiden Triebwerken in diesem
Entwicklungsstadium des Nachlaufs bereits gut durchmischt sind, wird im Folgenden
davon ausgegangen, dass entsprechende Messungen einen Mittelwert aus zugrunde
liegenden Beitrdagen von Refl und SSJF3 repréisentieren.

Auf Basis der CAS-Messungen wurden einige mikrophysikalische und optische Parame-
ter der PSDyys berechnet. Entsprechende Vertikalprofile sind in Abb. 5.19 dargestellt.
In der Gegeniiberstellung mit entsprechenden Profilen der bereits analysierten Fliige
fallt sofort auf, dass der Kondensstreifen eine deutlich geringere vertikale Ausdeh-
nung aufweist. So zeigen sich Eispartikelkonzentrationen lediglich bis zu Absinktiefen
von = 50 m signifikant erhoht, wihrend gréBere Absinktiefen mit einem drastischen
Konzentrationsabfall einhergehen. Unabhéngig davon, ob Mediane, 95%-Perzentile
oder Maximalwerte betrachtet werden, ergeben sich fiir F11 stark reduzierte Werte
von Ngas, bext und IWC' iiber das gesamte Vertikalprofil. Gefundene Maximalwerte
betragen 421 cm™> (Ngag), 2.1km ™ (beyt) bzw. 1.2mgm™3 (IWC) und wurden im
sekundaren Nachlauf, nahe des Emissionslevels, bei einem Alter von 110s gemessen.
Im direkten Vergleich zu den Vertikalprofilen der bereits diskutierten Fliige (F10,
F02), wird im vorliegenden Fall die Wirbelprozessierung der Eispartikel von deutlich
stidrkeren Sublimationsverlusten geprégt.

1 Dies steht in Einklang mit den Beobachtungen der Falcon Piloten, fiir die es beim Flug F11 eine
Herausforderung darstellte, Restbestdnde der nur kurzlebigen Kondensstreifen visuell auszuma-
chen.
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Abbildung 5.19 Vertikalprofile der Eispartikelkonzentrationen mit D, > 0.5 pm (Ncag)
und daraus abgeleitete Profile von Deg, bext und IWC, jeweils in Abhédngigkeit des
Kondensstreifenalters (farbkodiert) und auf die GPS-Flughche des ATRA bezogen
(10768 £ 10m, grau). Weiter sind 95%-Perzentile (ausgefiillte Punkte) und Mediane
(offene Punkte) der Hohenbins eingezeichnet.

Um eine grobe Vorstellung der atmo-
sphérischen Hintergrundfeuchte in der
Messregion zu gewinnen, ist in Abb. 5.20
das aus CR-2-Daten abgeleitete RH;-
Vertikalprofil dargestellt. Aufgetragen
sind hohenspezifisch berechnete Media-
ne (offene Punkte), 25%- bzw. 75%-
Perzentile (grauer Bereich) sowie 5%-
bzw. 95%-Perzentile (blauer Bereich).
Hierbei wurde iiber alle in der Mess-
region aufgezeichneten Daten gemittelt,
die keine Kondensstreifensignatur auf-
weisen. Einerseits wird deutlich, dass re-
lative Feuchten in der Messregion auf
der ATRA Flughéhe stark variieren. In
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Abbildung 5.20 RH;-Profil des atmosphé-
rischen Hintergrunds in der Messregion.

Bezug auf die Eisnukleation bedeutet das, dass diese - je nach den lokalen Umgebungs-
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bedingungen - eingebettet in einem unterséttigten bis iibersattigten Umfeld erfolgte.
Weiter zeigen die CR-2-Daten, dass RH; hin zu geringeren Hohen deutlich kleiner
werden und bei Héhen < 10740 m eisunterséttigte Bedingungen dominieren. Betrach-
tet man das Vertikalprofil von Ncag, so zeigt sich, dass die stédrksten Reduktionen
der Eispartikelkonzentrationen auf den Hohenbereich entfallen, der vom Ubergang
tendenziell eisiibersittigter zu eisunterséttigten Bedingungen gekennzeichnet ist. Da-
mit wird der starke Abfall der Ngag fiir groflere Absinktiefen nachvollziehbar, da die
Finmischung eisunterséttigter Luftmassen interne, durch adiabatische Erwdrmung
verursachte, Sublimationseffekte noch verstéarkt.

Das Vertikalprofil der Effektivdurchmesser (Abb. 5.19) deckt sich weitestgehend mit
dem Befund erhohter Sublimationsverluste. Im Vergleich zu den anderen Fliigen
(F10, F02) ergeben sich deutlich geringere Deg. Dabei spannen die Deg einen Bereich
von 1.0-1.8um (Mediane) bzw. 0.7-2.7um (1-Hz-Daten) auf. Inwieweit ein signifi-
kanter Trend reduzierter Deg flir groffere Absinktiefen vorliegt, kann auf Basis des
vorliegenden Stichprobenumfangs kaum abschliefend beurteilt werden. Erschwerend
kommt hinzu, dass aus den CAS-Messungen bestimmte Dqg dem unteren Messbereich
(0.5um) sehr nahe kommen, was eine systematische Uberschiitzung berechneter Deg
fiir Werte < 1 um vermuten ldsst. Zusammenfassend kann festgehalten werden, dass
vergleichsweise kleine Dqg im Kontext des beobachteten Feuchteprofils durchaus plau-
sibel erscheinen. So fallen atmosphérische Beitrdge zum initialen Eispartikelwachstum
aufgrund geringer Ubersittigungen auf Emissionsniveau relativ gering aus. Weiter
ergeben sich erh6hte Sublimationsverluste im Verlauf der Wirbelphase, hervorge-
rufen durch die Kombination aus geringeren Partikelgroflen und relativ trockener
eingemischter Umgebungsluft.
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Abbildung 5.21 Vertikalprofile von N,ypy und der COs-Konzentration, jeweils in
Abhéngigkeit des Kondensstreifenalters (farbkodiert) und bezogen auf die GPS-Flughthe
des ATRA (10768 + 10m, grau). Weiter sind 95%-Perzentile (ausgefiillte Punkte) und
Mediane (offene Punkte) der Hohenbins eingezeichnet.

Abb. 5.21 stellt gemessene Vertikalprofile von Ny, py und der CO9-Konzentration dar.
Maximal erhéhte Konzentrationen von 6610 cm ™2 (AN, py) bzw. 9.7 ppmv (ACO,)
werden dabei im Primérwirbel bei Absinktiefen von etwa 120 m und Altern ~ 75s
gefunden. Demgegentiiber wurden im sekundéren Nachlauf bei etwas hoheren Altern
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(100-120s) deutlich geringere Konzentrationen gemessen. Gewissermaflen in Analogie
zu den Fligen F10 und F02 sind auch diese Vertikalprofile starkes Indiz dafiir, dass
der Grofiteil der in der Jetphase vorliegenden Emissionen in die Wirbel eingemischt
und abwarts prozessiert wird. Da insbesondere die Messungen des passiven Tracers
COg zeigen, dass der Primarwirbel zentral vermessen wurde, unterstreicht dies den
starken Einfluss der Sublimation auf die Eispartikel des untersuchten Kondensstreifens.
Im Gegensatz zu den zuvor analysierten Fligen (F10, F02) werden fiir F11 im
Primérwirbel keine signifikant erhohten Ncag gefunden, obwohl synchron gemessene
ACO9 mit knapp 10 ppmv hoch ausfallen.

Wieder soll die Analyse mit einem Blick auf das Vertikalprofil berechneter Emis-
sionsindizes vervollstédndigt werden. Diese sind in Abb. 5.22 gezeigt, wobei in der
Darstellung zwischen voneinander abweichenden Treibstofffliissen unterschieden wird.
Wie schon bei den zuvor untersuchten Fliigen ergeben sich hochste AE g bei kleinen
Az, wahrend fiir groflere Absinktiefen erhebliche Eispartikelverluste charakteristisch
sind. Der Abfall der AFE Ig;s auf verschwindend geringe Werte erfolgt dabei auf Héhen
vom Emissionsniveau bis etwa 50m darunter, also in dem Bereich, in dem auch
Ncas und RH; deutlich abnehmen. Fiir einen mittleren Treibstoffverbrauch von
1190 (820) kgh™! je Triebwerk betragen bei Az = —4(23) m maximal gemessene
AFEIgi 1.2(1.0) x 10" kg~!. Demgegeniiber zeigen sich die Elgyg iiber das gesamte
Vertikalprofil deutlich erhéht. Dabei weisen die Flgr,g in dem Az-Bereich, der von
Eispartikelverlusten gepréagt ist, einen Anstieg fiir zunehmende Az auf. Fir groflere
Absinktiefen ist hingegen - ganz analog zu den AFE[g;s - kein signifikanter Az-Trend
der EIgr,g auszumachen.

Die AFE I unterliegen im vertikalen Verlauf einer gewissen Varianz, die im Bereich
der angegebenen Messunsicherheit liegt. Insgesamt ist kein signifikanter Az-Trend
der AEI zu erkennen'. Uber Az gemittelt ergeben sich fiir die beiden realisierten
Treibstoffverbrauche von 1190 (820) kgh ™! fiir AEI;,; Werte von 3.9 (3.4) x 10 kg~!
mit einer empirischen Standardabweichung von +4.2 (3.6) x 10 kg™,

Auf Basis der bereits gewonnen Erkenntnisse lassen sich die Messergebnisse gewisser-
mafBen selbstkonsistent interpretieren. Wie schon in den zuvor analysierten Kondens-
streifen weisen im Verlauf der Wirbelprozessierung abnehmende AF Ig;s einen starken
Einfluss der Sublimation auf realisierte Eispartikelkonzentrationen nach. Im vorlie-
genden Fall scheinen sich interne, durch adiabatische Erwarmung des absinkenden
Wirbels hervorgerufene, Sublimationsverluste durch das Einmischen eisunterséttigter
Luft deutlich zu verstdrken. Insgesamt zeigen sich damit die AE[g;s Gber das ge-
samte Vertikalprofil deutlich von Sublimationsverlusten reduziert. Die Uberlagerung
der beiden zur Sublimation beitragenden Effekte verhindert eine Abschétzung der
ausschlieBlich durch die Abwértsprozessierung verursachten Verluste. Die im Bereich
des sekundaren Nachlaufs beobachtete Antikorrelation zwischen AFEIg;s und Elrug
ist wiederum starkes Indiz fiir eine ruflkontrolliert ablaufende Eisbildung, nach der

1 Scheinbar erhohte AFE i fiir geringere Az, die sich in Abb.5.22 fiir den Treibstoffverbrauch
von 820kgh™* andeuten, basieren auf lediglich einem Datenpunkt, der seinerseits mit groBen
Unsicherheiten von +4 x 10" kg™ (AAET;0t) bzaw. £25m (AAz) behaftet ist.
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Abbildung 5.22 Vertikalprofile berechneter AFEIg;s (blaue Rauten), Elryg (schwar-
ze Punkte) und AFEI; (orangene Dreiecke). Ausgefiillte (1190kgh™") und offene
(820kg h_l) Symbole kennzeichnen Messungen bei verschiedenen mittleren Treibstoff-
fliissen des ATRA je Triebwerk, die sich als Resultat gedinderter Schubeinstellungen
ergaben. Az > 0 stehen fiir positive Absinktiefen und entsprechen Hohen unterhalb
der Flughohe des ATRA. Letztere liegt bei Az = 0. Fiir den Treibstoffverbrauch von
1190 (820) kg h ™! sind Mittelwerte der ET in Az-Bins durch durchgezogene (gestrichelte)
Linien verbunden. Die Az wurden als konzentrationsgewichtete Mittelwerte berechnet,
wobei entsprechende Fehlerbalken den von der Falcon wiahrend der Datennahme durch-
querten Hohenbereich abdecken. Fehlerbalken der ET reprasentieren Unsicherheiten der
Bestimmung der Hintergrundkonzentrationen (COs, Ncas, NuveM)-

nahezu jeder Fiskristall einen Ruflkern besitzt. Auf Basis der vorliegenden Daten kann
fiir die Aktivierungsrate der Rufiparitkel, f,, nur eine sehr grobe Abschétzung einer
Untergrenze erfolgen. So miissen mindestens 30 % der RuBlpartikel aktiviert worden
sein. Fiir eine restriktivere Einschétzung miissten von Sublimation unbeeinflusste
Messungen (nahe Az=0) vorliegen. Gemaf Modellrechnungen (Kércher et al. 2015)
ist fiir den untersuchten kalten Kondensstreifen eine Aktivierungsrate f, von iiber
90 % zu erwarten, was wiederum den starken Einfluss der Sublimation - auch im
sekundéren Nachlauf - verdeutlicht.

Abschlieflend sollen von der CAS gemessene Eispartikel PSDs untersucht werden.
Hierzu sind in Abb. 5.23 und 5.24 jeweils direkte Vergleiche von PSDs dargestellt, die
bei dhnlichen Kondensstreifenaltern im Bereich von 85 bis 121 s gemessen wurden.
Im Gegensatz zu den PSDs der bereits vorgestellten Fliige (F10, F02), die in einem
feuchteren Umfeld erfolgten, weisen die fiir F11 gefundenen PSDs keine nennenswerten
Konzentrationen von Eispartikeln mit D, > 10 pm auf. Der Prozess der Sublimation
bewirkt also in erster Linie eine deutliche Reduktion der Konzentration vergleichsweise
grofler Eispartikel. Vergleicht man weiter die wihrend F11 in einer relativ trockenen
Atmosphére gemessenen PSDs untereinander, zeichnet sich - im Vergleich zu eisiiber-
sattigten Bedingungen (F10, F02) - ein differenzierteres Bild. So zeigt sich einerseits,
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Abbildung 5.23 Gegeniiberstellung von Eis-PSDs vergleichbarer Alter. (a) Messungen
im sekunddren Nachlauf bei Altern von 90 (85)s, Absinktiefen Az= — 9(—8)m,
Ncas=63 (49)em =3,  Deg=1.9 (1.0)um, gemittelt {iber einen Zeitraum von
4 (4)s. (b) Messungen im sekundéren (priméren) Nachlauf bei Altern von 109 (109) s,
Az=1(37)m, Noas=286 (32) cm 3, Deg=1.8 (2.0) pm, gemittelt iiber 9 (6)s. Eingezeich-
nete Fehlerbalken beziehen sich auf die Standardabweichung der Binmittelwerte.

dass Groflen von Eispartikeln auch bei vergleichbaren Az im sekundéren Nachlauf
eine deutliche Varianz aufweisen konnen (Abb. 5.23a). Bei Absinktiefen < 40 m konn-
ten zudem leicht erhohte Partikelgrofien im tiefer abgesunkenen Wirbel beobachtet
werden (Abb. 5.23b). Diese Beobachtungen weichen von den Systematiken der auf
Abwértsprozessierung basierenden Sublimationsverluste, die im Rahmen der Fliige
F10 und FO2 in einem eisiiberséttigten Umfeld gefunden wurden, ab, scheinen auf
Basis des wihrend F11 gemessenen Feuchteprofils (Abb. 5.20) jedoch nachvollziehbar.
So ist der Hohenbereich, der Absinktiefen

< 50m entspricht, von stark variieren- 10°4 ' —— Sek Nachlauf, D= 1.7 um
den RH; geprégt, was widerspiegelt, dass & F‘Eﬁ — Prim. Nachlauf, D= 1.3 um
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Kondensstreifen (Abb.5.24) korrelieren . ]

.. . . . Abbildung 5.24 Messungen im sekun-
hoéhere Sublimationsverluste wiederum . 2. .
deutlich mit erhéh Absinktiofen. V. déren (priméren) Nachlauf bei Altern von
eut 1(:. mit erhohten sinktiefen. Vor 119(121)s, Az = 29(86)m, Noas =
dem Hintergrund des Profils der Um- 151 (24)cm=3, Deg = 1.7 (1.3) pm, gemittelt
gebungsfeuchte (Eisuntersiattigung fiir iiber 9(6)s.
Az > 50m) sind in diesem Fall die
Eispartikelverluste wahrscheinlich auf eine Kombination aus adiabatischer Erwar-
mung des absinkenden Wirbels und der Einmischung eisuntersattigter Umgebungsluft
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zuriickzufiithren. Als Fazit kann festgehalten werden, dass in einem im Mittel (hochs-
tens) schwach eisiiberséttigten Umfeld mit rdumlich deutlich variierenden RH; der
Einfluss lokal vorliegender Umgebungsbedingungen auf Sublimationsverluste wéchst.
Der Einfluss der Umgebung ist dabei dem internen Prozess der Sublimation durch
adiabatische Erwérmung tiberlagert.

5.5 Treibstoffabhangigkeit der Eis- und RuBemissionen

Nach der Analyse der grundlegenden mikrophysikalischen Prozesse der Wirbelphase,
sollen die fiir die verwendeten Treibstoffe gemessenen Eis- und Ruflemissionen einander
gegeniibergestellt werden. Zu diesem Zweck werden in Abb. 5.25 zunédchst die AE ;o
flir die verschiedenen Treibstoffe und Treibstofffliisse dargestellt.

7x10" . T T

6x10" ) i
5x10"
4x10"°

3x10"

AEI, [kg™]

2x10"

1x10"° 4

Ref2 (Ref1 & SSJF3) SSJF1

Abbildung 5.25 Gegeniiberstellung der fiir die verschiedenen Treibstoffe bestimmten
AFEI.. Fehlerbalken reprasentieren die empirische Standardabweichung der Datenpunkte
der zugrunde liegenden Vertikalprofile. Die angegebenen Treibstofffliisse beziehen sich
auf ein Triebwerk und wurden als Mittel iiber die jeweilige Messperiode berechnet.

Ein Vergleich auf Basis der AEIi, bietet sich fiir die untersuchten Fliige bzw.
Treibstoffe an, konnte doch in allen (drei) betrachteten Féllen die rufikontrollierte
Eisbildung als dominierender Nukleationsprozess identifiziert werden. Per Defini-
tion ermoéglichen es die AFEIio, Stichproben verschiedener Aktivierungsraten fi,
Verdiinnungs- und Sublimationsgrade direkt miteinander zu vergleichen. Bezogen auf
Flugzeugmessungen im duflerst dynamischen Umfeld der Wirbelphase sowie variabler
atmosphérischer Bedingungen und damit f,, stellt dies einen entscheidenden Vorteil
gegeniiber einem Vergleich anderer Groflen (wie z.B. auch AFETg;) dar. Hierbei
reprasentieren die AF I, die totalen Ruflemissionen der jeweiligen Treibstoffe, aus
denen die Jetphasen-Fisemissionen nach f, - AE i hervorgehen.

Zwar unterliegen die f, einer gewissen Abhéngigkeit von den konkreten atmosphéri-
schen Bedingungen (Kércher et al. 2015), die vor allem nahe Tga deutlich ausfillt,
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jedoch ist dies unerheblich bei der Bestimmung des treibstoffseitigen Einflusses auf
die Eisemissionen. Zur gezielten Feststellung des alleine dem Treibstoff zuzuschreiben-
den Effekts auf die Eisemissionen miissen die atmospharischen Rahmenbedingungen
ja gewissermafen konstant gehalten werden. Bezieht man sich hierbei auf fiir den
Grofiteil des globalen Luftverkehrs typische Reiseflugbedingungen, kann in guter
Nédherung von Aktivierungsraten von 90 % ausgegangen werden (s. Kap. 5.2, Kércher
et al. (2015), Bier & Burkhardt (2019)). Damit kann ein direkter Bezug der AE T
zu fiir die Jetphase reprasentativen AFE g5 hergestellt werden.

Es zeigt sich, dass die AE Iy fiir die verschiedenen Treibstoffe deutlich variieren.
Insbesondere unterscheiden sich die fiir Ref2 (4.9 (£0.7) x 10" kg™! bei 1180kgh™1)
und SSJF1 (2.04 (£0.16) x 10 kg™! bei 820kgh™!) bestimmten Werte signifikant.
Die AFEIi der Treibstoffmischung aus
Refl & SSJF3 liegen in dem von Ref2 s oxio” .
und SSJF1 aufgespannten Bereich und ' I
erlauben zudem eine Abschitzung des Hf
Einflusses der Betriebspunkte des Trieb- < +
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nen. So fallen die AFE I, fur den hohe- P
ren Treibstofffluss von 1190kgh™! mit < 2%1°"]
3.9 (£0.42) x 10" kg~! etwa 15% hoher
aus als der fiir den geringeren Verbrauch 00 . . .
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Abbildung 5.26 Abhangigkeit der AE iy

auf die empirische Standardabweichung.
Nutzt man diese Korrelation, um die fiir
SSJF1 gemessenen AF I, auf den Re-

vom H/C-Verhiltnis der jeweiligen Treibstof-
fe. Hierbei wurden die AFE ;. fir SSJF1 auf
den Referenzwert von 1180 kgh™" skaliert.

ferenzwert von 1180kgh~! zu skalieren,

ergibt sich der in Abb.5.26 dargestellte Zusammenhang. So zeigt sich ein deutlicher
Trend zu reduzierten Rulemissionen fiir hohere H/C-Verhéltnisse. Letztere sind dabei
Ausdruck der reduzierten Aromatengehalte von im Fischer-Tropsch-Prozess herge-
stellten Treibstoffen. Zur abschliefenden Beurteilung, ob es sich beim beobachteten
Trend um einen linearen oder nicht-linearen Prozess handelt, bedarf es weiterer
Kondensstreifenmessungen unter Verwendung andere Treibstoffe mit abweichenden
H/C-Verhiltnissen. Bezogen auf einen Verbrauch von 1180kgh™! belaufen sich die
gegeniiber Ref2 ermittelten Reduktionen der RuBemissionen auf 52 (+3) % (SSJF1)
bzw. 20 (£5) % (Refl, SSJF3). Die Unsicherheiten wurden dabei aus den jeweiligen
Standardabweichungen der Mittelwerte bestimmt. Es sei erwédhnt, dass - streng ge-
nommen - eine Skalierung auf den Energiegehalt der in einem gegebenen Zeitraum
verbrannten Treibstoffmenge durchzufiihren ist. Da die Unterschiede im Energiegehalt
der bei ECLIF verwendeten Treibstoffe jedoch mit ~ 1% gering ausfallen (s. Tab.5.1),
wird an dieser Stelle darauf verzichtet.

Im Hinblick auf die Modellierung der Klimawirkung von Kondensstreifen stellt sich
die Frage, inwieweit fiir gegebene atmosphérische Bedingungen ein alleiniger Ein-
fluss der chemischen Zusammensetzung des Treibstoffs auf zu einem bestimmten
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Zeitpunkt! vorliegende Eispartikelkonzentrationen isoliert festgestellt werden kann.
Die gemessenen AFE;. bieten dabei einen direkten Zugang, um zur Kliarung dieser
Frage beizutragen, sind sie doch - per Konstruktion - weitestgehend unabhéngig von
atmosphérischen Einfliissen. Geht man davon aus, dass die Aktivierungsraten f,
fiir den ermittelten Emissionsbereich von etwa 2 — 5 x 10'® kg~! nicht substanziell
vom RuBemissionsindex abhingen?, entsprechen die relativen Reduktionen der wéh-
rend der Jetphase vorliegenden Eisemissionsindizes in guter Ndherung den fiir die
AFEI . bestimmten relativen Reduktionen. Beziiglich von Sublimation unbeeinfluss-
ten Eisemissionsindizes, wie sie in einer eisiiberséttigten Atmosphéire zu Beginn der
Wirbelphase auf Emissionsniveau vorliegen, ergeben sich damit gegeniiber Ref2 um
50 (£4) % (SSJF1) bzw. 19 (£6) % (Refl, SSJF3) reduzierte Werte. Diese Angaben
beziehen sich auf den Referenztreibstofffluss von 1180kgh~! je Triebwerk und be-
riicksichtigen eine leichte Abhéngigkeit der Aktivierungsraten emittierter Ruipartikel
von deren Emissionsindex nach Kéarcher et al. (2015).

Stehen hingegen nach der Wirbelphase vorliegende Eispartikelzahlen im Fokus, miissen
zudem wéahrend der Wirbelphase ablaufende Sublimationsmechanismen beriicksichtigt
werden. Im Fall einer eisiiberséttigten Atmosphére, die Voraussetzung einer starken
Klimawirkung des Kondensstreifens ist, bedingt die Abwértsprozessierung Sublimati-
onsverluste, die mit bis zu 80 % substanziell ausfallen kénnen (s. Kap.5.2). Da die
Daten Hinweise auf den durchaus plausibel erscheinenden Zusammenhang zwischen
reduzierten Ruflemissionen und erhéhten Eispartikelgrofien liefern (s. Kap. 5.3), muss
davon ausgegangen werden, dass sich fiir reduzierte Ruflemissionen auch die relativen
Sublimationsverluste der Eispartikel reduzieren. Bezogen auf die den Treibstoffen
zuzuschreibenden relativen Unterschiede zwischen den Eisemissionen, die zu Beginn
der Wirbelphase vorliegen, fallen die relativen Unterschiede nach der Wirbelphase
daher vermutlich geringer aus. Um den diesbeziiglichen Einfluss der Wirbelphase
experimentell zu quantifizieren, miissten fiir simtliche Treibstoffe komplette Vertikal-
profile in einer eisiibersattigten Umgebung vor und nach der Wirbelphase vorliegen.
Da bei ECLIF kein solcher Datensatz gewonnen werden konnte, kann rein experimen-
tell nicht ndher quantifiziert werden, zu welchem Grad zu Beginn der Wirbelphase
vorliegende Unterschiede der Eisemissionen im Verlauf der Wirbelphase reduziert
werden. Dennoch soll an dieser Stelle durch eine Orientierung an den Ergebnissen
einschldgiger LES-Studien eine erste, grobe Einordnung dieses Effekts fiir die vorlie-
genden Treibstoffe erfolgen. Unter Beriicksichtigung der in Unterstrasser (2016) fiir
RH; = 120 % berechneten Abhéngigkeit der Sublimationsverluste von den Ruflemis-
sionen, lassen sich am Ende der Wirbelphase gegeniiber Ref2 um etwa 33 % (SSJF1)
bzw. 8 % (Refl, SSJF3) reduzierte Eisemissionen abschétzen. Es sei erwéhnt, dass
die treibstoffbedingten relativen Reduktionen der Eisemissionen, die sich nach der
Wirbelphase ergeben, vermutlich sehr viel sensitiver auf Anderungen atmosphiri-
scher Rahmenbedingungen oder des Flugzeugtyps reagieren, als dies fiir die relativen

1 Dieser Initialisierungszeitpunkt variiert dabei je nach Ansatz des Modells.

2 Da weder experimentelle (diese Arbeit) noch theoretische (Kércher et al. 2015) Hinweise auf
einen gegenteiligen Effekt hindeuten, scheint diese Annahme gerechtfertigt. Nach Kércher et al.
(2015) ergibt sich fiir gegebene Tamb (< Tsa) und die bei ECLIF ermittelten AETio; eine leichte
AFEIiot-Abhingigkeit der f. von maximal 5%, wobei geringere AE ;o erhohte f. bedingen.
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Reduktion zu Beginn der Wirbelphase zu erwarten ist. Da die herangezogenen LES-
Simulationen (Unterstrasser 2016) jedoch nicht an die konkreten Bedingungen der
Messfliige bzw. den Flugzeugtyps (ATRA) angepasst sind, kann deren Verwendung
nur einen ersten Eindruck der Wirbelphasenprozesse vermitteln.

Um eine genauere Einschiatzung des Einflusses der Wirbelphase fiir die untersuchten
Flige bzw. Treibstoffe des ATRA zu ermdglichen, wird in Kap.5.6 ein zu LES-
Rechnungen alternativer, modellbasierter Ansatz vorgestellt. Eine separate Behand-
lung der Eispartikelverluste wiahrend der Wirbelphase ist notwendig, da diese Prozesse
noch nicht abschliefend in den zur Berechnung von Klimawirkungen genutzten globa-
len Modellen implementiert sind.

Grundsatzlich gestaltet sich die Untersuchung des Einflusses eines einzelnen Parame-
ters auf in der Atmosphére ablaufende Prozesse als schwierig, da in den seltensten
Féllen sémtliche anderen Parameter sowie die Versuchsanordnung konstant gehal-
ten werden kénnen. Um den interessierenden Effekt isoliert untersuchen zu kénnen,
miissen daher verzerrende Einfllisse gewissermaflen herausgerechnet werden. In die-
ser Arbeit ermoglicht die Betrachtung der AFE i einen solchen, direkten Zugang
zu den im Fokus stehenden Treibstoffeffekten. Dabei hétte der ECLIF-Datensatz
sehr davon profitiert, wenn es moglich gewesen wére, fiir mehrere Treibstoffsorten
komplette Vertikalprofile von sich ausbildenden persistenten Kondensstreifen, die in
einer eisiiberséttigten Umgebung iiberdauern, vermessen zu kénnen.

5.6 Validierung der Sublimationsverluste wahrend der Wirbelphase

Zur Beschreibung der Wirbeldynamik und um deren Einfluss auf die mikrophysi-
kalischen Eigenschaften sich entwickelnder Kondensstreifen zu bestimmen, wurden
verschiedene Modelle entwickelt, die sich hinsichtlich der Herangehensweise teilweise
deutlich unterscheiden. Indes besteht weitestgehende Einigkeit dariiber, dass sich
im Wirbel abwérts prozessierte Luftmassen erwérmen und in der Folge Eispartikel
sublimieren kénnen. Allerdings wurden die wenigsten Modelle beziiglich der Stéarke
der prognostizierten Sublimationsverluste im Detail validiert. Dies hat sicherlich
auch damit zu tun, dass die dafiir notwendigen experimentellen Datensétze ein
knappes Gut sind. So bedarf es zur Modellvalidierung Messungen mit einer guten
rdumlichen Auflésung, die neben Eispartikelkonzentrationen auch atmosphérische Hin-
tergrundparameter umfassen und die idealerweise in einem eisiiberséttigten Umfeld
erfolgen. Zudem muss eine gemeinsame ,,Sprache“ gefunden werden, indem Parameter
identifiziert werden, die sowohl dem Experiment als auch dem Modell zugéinglich
sind.

Da insbesondere der ECLIF-Flug F10, bei dem der konventionelle Jet A-1 Treibstoff
Ref2 verbrannt wurde, diese notwendigen Voraussetzungen erfiillt, wurden diese Daten
herangezogen, um die Sublimationsverluste des in Kéarcher & Voigt (2017) vorgestell-
ten Modells zu validieren. Eine Ubersicht der im Modell implementierten Prozesse ist
in Abb. 5.27 dargestellt. Diese umfassen dabei alle relevanten mikrophysikalischen
(Eisbildungs-, Wachstums-, Sublimations-) und dynamischen (Verdiinnungs-) Prozesse
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Abbildung 5.27 Schematische Darstellung der im Modell von Kércher & Voigt (2017)
implementierten Prozesse. Die Eiskonversionseffizienz, (, ergibt sich aus dem Verhéltnis
zwischen dem am Ende der Wirbelphase vorliegenden mittleren Eisemissionsindex,
AFEI,yg, und den initialen Ruflemissionen, Elgyg. Es gilt ( = AELg/EIrug. Quelle:
Kércher & Voigt (2017)

der ersten 5 — 10 min der Kondensstreifenentwicklung. Ausgehend von der Modellini-
tialisierung, bei der die atmosphérischen Bedingungen, der Ruflemissionsindex, sowie
der Einmischungsgrad der Emissionen in den sekundéren (sw) bzw. priméren (pw)
Nachlauf festgelegt werden, berechnet das Modell Vertikalprofile der Eisemissions-
indizes im absinkenden Wirbelsystem. Letztere wurden zur Modellvalidierung den
experimentellen Ergebnissen dieser Arbeit gegeniibergestellt. Im Folgen soll ein kurzer
Uberblick der Ergebnisse erfolgen, die detailliert in Kércher et al. (2018) publiziert
sind!.

Das Modell wurde mit den bei F10 vorgefundenen atmosphérischen Rahmenbedin-
gungen (Tomp = Tsa — 9.5 K) und entsprechenden ATRA-Parametern initialisiert.
Ausgehend von der Modellierung der Eisnukleation auf Ruff wird insbesondere der im
Fokus stehende Einfluss der Wirbeldynamik auf die Eispartikelsublimation anhand
des zeitlichen Verlaufs der Absinktiefe, z, untersucht. Auf Basis der Absinktiefen be-
rechnet das Modell den akkumulierten Einfluss der Sublimation, woraus dann auf im
absinkenden Primérwirbel maximal realisierte AET geschlossen wird. Beziiglich des
Vergleichs mit dem Experiment ergibt sich daher die Erwartung an die Kurvenform
einer ,Einhiillenden®

Abb. 5.28a zeigt die Entwicklung der Eisemissionsindizes, AEI, wahrend der ersten ~
2min der Wirbelphase, in denen die Wirbel um 2z, absinken. Unter Berticksichtigung
der Messergebnisse wurden Modellrechnungen angestellt (schwarze Kurven), die
ausgehend von einem Rufiemissionsindex von 4.5 x 1015 kg™! den Sublimationsprozess
fiir die bei F10 in der Messregion auf der ATRA Flughoéhe gefundenen mittleren RH;
von 115 % und 125 % simulieren?. Es zeigt sich, dass insbesondere im Bereich des

1 Aus Konsistenzgriinden zu Kércher et al. (2018) werden - ausschliefilich - in diesem Abschnitt
(Kap. 5.6) Eisemissionsindizes als AET bezeichnet.

2 Zum Zeitpunkt dieser Modellstudie lag die ECLIF-Auswertung noch nicht in ihrer finalen Form
vor, was Ursache fiir teilweise leicht abweichende Zahlenwerte ist.
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Abbildung 5.28 (a) Abhéingigkeit des Eisemissionsindex, AFI, von der Wirbelabsinktie-
fe, z. Gezeigt sind wihrend F10 gemessene Daten (offene Punkte) und Modellergebnisse
(Kurven). Positive (negative) z-Werte reichen im priméren (sekundéren) Nachlauf bis zu
Zpw (Zsw), wo Grenzwerte AEI,, (AFElI,) vorliegen. Schwarze Kurven zeigen Modell-
rechnungen fir RH; von 125 % und 115 % und reprisentieren maximale AEI(z). Griine
Kurven stellen exponentielle Fits an die Daten fiir zwei verschiedene Skalenhéhen (100
bzw. 50 m) dar. Sie tragen der vollen Variabilitdt der AET Rechnung und werden heran-
gezogen, um iiber den Wirbel gemittelte AFE,,, zu berechnen (griine Punkte). (b) Uber
den Wirbel gemittelte AET,, in Abhéngigkeit der Rulemissionen, EIj, fiir verschiedene
relative Feuchten (100-130 %) auf Basis der Parametrisierung fiir eine Skalenhohe von
100m und Thmp = Tsa — 9.5K. Die gepunktete Linie (¢ = 1) ergébe sich, falls die
RuBaktivierung zu 100 % effizient wire und Sublimationsverluste nicht existierten. Der
griine Punkt kennzeichnet den Fit an die Messungen aus (a). Beide Abbildungen wurden
aus Kércher et al. (2018) iibernommen. Die Messungen entstammen der vorliegenden
Arbeit.

bereits deutlich abgesunkenen Primérwirbels, auf den das Modell auch zugeschnitten
ist, das Modell seinen Zweck zu erfiillen scheint, also maximal gemessene AET
reprasentiert. Demgegeniiber zeigen sich im Bereich des sekundéren Nachlaufs (bei
kleinen z) deutliche Abweichungen. In diesem Ubergangsbereich kann das Modell die
Beobachtungen nicht gut reproduzieren, weshalb zur weiteren Analyse exponentielle
Fits an die Daten vorgenommen wurden (griine Kurven). Diese Fits wurden fiir zwei
Skalenhohen unter den Randbedingungen AEI(zpw sw) = AE Iy sw berechnet.

Zur Initialisierung globaler Modelle werden - neben der rdumlichen Ausdehnung -
insbesondere mittlere Eispartikelkonzentrationen der Kondensstreifen bzw. AEI,,
benétigt. Auf Basis der Fits an die Daten lassen sich letztere durch AEI,,, =
(1/H) [~ AEI(z)dz berechnen, wobei H = 2, — 2y fiir die geometrische Ausdeh-
nung des Kondensstreifens in der Vertikale steht. Ausgehend von den zu 100 (50) m
veranschlagten Skalenhohen, ergeben sich AE Ty, = 1.7 (1.3) x 1017 kg~!. Im Vergleich
zu Eispartikelverlusten von ~ 85 %, die sich bei kompletter Abwéartsprozessierung um
mehr als 150 m ergeben, fallen mittlere Verlustraten mit etwa 60 % deutlich geringer
aus.

Abb. 5.28b zeigt die vom Modell bestimmte Abhangigkeit der AET,,, von den Ruf-
emissionen (EI;) fiir verschiedene Umgebungsfeuchten (RH;), wobei eine dem Fit
an die Daten entsprechende Parametrisierung der AFI(z) verwendet wurde. So
zeigt sich fiir EI > 1.5 x 101° kg ™! eine niherungsweise lineare Abhéngigkeit. Auf
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deren Basis ergeben sich fiir um 50 % reduzierte Ruflemissionen um etwa 40 %
reduzierte AET,,s. Im Kontext der zu untersuchenden Treibstoffeffekte zeigt dies
eindriicklich, dass zu Beginn der Wirbelphase existierende relative Unterschiede der
Eisemissionen verschiedener Treibstoffe im Verlauf der Wirbelphase reduziert werden.
Fiir vergleichsweise geringe RuBemissionen von < 5 — 10 x 104 kg™! ergibt sich
eine stirkere, nicht-lineare Abhéngigkeit der AET,, von den RuBlemissionen. Das
bedeutet, dass der dimpfende Einfluss der Wirbelphase auf urspriinglich zur Jetphase
vorliegende relative Unterschiede der Eisemissionen umso geringer ausfillt, je geringer
das Emissionsniveau insgesamt ist. Anschaulich ldsst sich dies dadurch erklédren, dass
Sublimationsverluste fiir abnehmende El; - und damit im Mittel gréflere Eispartikel
- sukzessive geringer ausfallen.

Als Fazit ldsst sich festhalten, dass es die Abstimmung des in Kércher & Voigt (2017)
eingefiihrten Modells mit den bei ECLIF gemessenen Daten erstmals ermdglicht, den
wéahrend der Wirbelphase beobachteten Sublimationsprozess analytisch zu quanti-
fizieren. Insbesondere konnten die fiir die globale Modellierung wichtigen AET;q
ermittelt und direkt zu den Ruflemissionen in Relation gesetzt werden. Beziiglich der
ECLIF-Messungen im Nachlauf des ATRA lassen sich damit die nach der Wirbel-
phase vorliegenden relativen Reduktionen der mittleren Eisemissionsindizes (AE I g )
gegeniiber Ref2 zu 36 (£5) % (SSJF1) bzw. 13 (£7) % (Refl, SSJF3) bestimmen. Diese
Zahlen basieren auf einem Verbrauch von 1180kgh™! und wurden fiir RH; = 120 %
bestimmt, wobei die RH;-Sensitivitidt dieser relativen Reduktionen vergleichsweise
gering ausfallt.

Es sei erwéhnt, dass dieser Modellvergleich noch optimiert werden kann, indem die
Untergrenze des CAS-Messbereichs von D, = 0.5 um berticksichtigt wird. Da die CAS-
Messungen im Mittel nur etwa 90 % der vorhandenen Eispartikel detektieren, werden
sich dadurch im Umkehrschluss auch aus dem Fit des Modells an die Daten (griine
Kurven in Abb. 5.28a) berechnete Absolutwerte um etwa 10 % erhohen. Bestimmte
relative Reduktionen der AE,,, werden sich jedoch kaum dndern. Insgesamt liefert
dieser detaillierte Vergleich der experimentellen Daten mit dem Modell aus Kércher &
Voigt (2017) damit Ergebnisse, die denen der ersten Abschéitzung (s. Kap.5.5) unter
Verwendung von LES-Simulationen (Unterstrasser 2016) sehr dhnlich sind. So fallen
die Reduktionen der AET,,, gegeniiber Ref2 fiir SSJF1 (36 % vs. 33 %) und fiir die
Mischung aus Refl & SSJF3 (13 % vs. 8 %) durchaus vergleichbar aus.

5.7 Einordnung der Messungen und Schlussfolgerungen

Die Relevanz von Flugmessungen zur Bestimmung von Triebwerksemissionen unter
realen Bedingungen wurde schon frith erkannt. So untersuchen Anderson et al. (1998)
im Rahmen von in-situ Messungen die Ruflemissionen einiger ziviler und militari-
scher Flugzeuge und stellen diese einander gegeniiber. Auch die Emissionen einiger
Hohenforschungsflugzeuge wurden vermessen und miteinander verglichen (Weigel
et al. 2009, Anderson et al. 1999). Insgesamt zeigt sich eine grofe Abhingigkeit
der gemessenen Ruflemissionen vom Flugzeug- bzw. Triebwerkstyp und dessen Be-
triebsbedingungen, wihrend die Sensitivitdt gegeniiber atmosphérischen Parametern
vergleichsweise gering ausféllt. Die Rulemissionen spannen dabei einen Bereich von
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etwa 5 x 10 — 4 x 106 kg~! auf, wobei spitere Messungen (Anderson et al. 1999)
fiir RuBpartikel mit D, > 17nm mittlere Emissionen von 3 x 101 kg™! fiir zivile
Verkehrsflugzeuge abschéitzen. Demgegeniiber finden Messungen von Petzold et al.
(1999) an einem in der zivilen Luftfahrt weit verbreiteten Triebwerk (CFM 56-3B1)
mit ~ 3 x 10" kg~! deutlich geringere Werte und zeigen zudem, dass auch die
Grofle emittierter Ruflpartikel je nach Triebwerk deutlich variieren kann. Fir das
CFM 56 Triebwerk wurden vergleichsweise kleine Rufipartikel mit einer Primdrmode
bei >~ 25nm gefunden. Im Gegensatz zu den flugzeuggetragenen Ruflmessungen,
die damit schon eine gewisse Tradition haben, finden sich in der Literatur kaum
Messungen von Eisemissionsindizes dokumentiert. Schumann et al. (2013) finden im
sekundédren Nachlauf gemessene AF g5 erhoht gegeniiber den im priméren Nachlauf
gemessenen. Da die Eisemissionen jedoch insgesamt deutlich hoher ausfallen, als
dies auf Basis einer bestmoglichen Schétzung aktueller Ruflemissionen zu erwarten
wére, betonen Schumann et al. (2013) die Notwendigkeit, zugrunde liegende Eis-Ruf-
Wechselwirkungen in kiinftigen Flugexperimenten eingehender zu untersuchen. In
der Tat sind diesbeziigliche experimentelle Studien rar gesdt. So finden Schréder
et al. (1998) anhand gemessener Ruflemissionen erste (indirekte) Hinweise darauf,
dass im vermessenen kurzlebigen Kondensstreifen mindestens 1/3 der emittierten
RuBpartikel bei der Eisbildung beteiligt gewesen sein mussten. Uber den Rahmen
dieser ersten Einschétzung hinaus, bedarf es zur eingehenderen Analyse des Zusam-
menhangs zwischen Eis- und Ruflemissionen jedoch unabhéngiger, komplementéarer
Messungen entsprechender Konzentrationen in einem persistenten Kondensstreifen.
Solche Messungen existierten bislang nicht.

Vor diesem Hintergrund ist es ein Ziel dieser Arbeit, in erster Linie zum Prozess-
verstéandnis beizutragen, um zunédchst eine Basis fiir eine anschliefende Analyse
etwaiger Treibstoffeffekte zu schaffen. Basierend auf den AFE I wurde eine Methode
entwickelt, mit der Stichproben aus verschiedenen Kondensstreifen, die ihrerseits sehr
heterogene Gebilde sind, direkt miteinander verglichen werden konnen. Quantitativ
fiigen sich die bei ECLIF fiir die untersuchten Treibstoffe gemessen Rufiemissionen
der IAE V2527-A5 Triebwerke von etwa 2-5 x 10 kg™! in den von fritheren Arbeiten
(Anderson et al. 1998, 1999) beobachteten Bereich ein. Allerdings ergeben sich im
Vergleich zu den gut untersuchten (Petzold et al. 1999, Moore et al. 2017) CFM 56
Triebwerken - unabhéingig vom gewéhlten Treibstoff - deutlich héhere Ruflemissionen.
Dies ist zwar auffillig, wird aber dadurch relativiert, dass einfache Messungen der
»Omoke Number® (ICAO 2018) schon darauf hindeuten, dass die Rulemissionen der
TAE V2527-A5 Triebwerke die der betreffenden CFM 56 Triebwerke deutlich iiberstei-
gen konnten. Da insbesondere im Referenzflug (F10, Ref2) ein sehr umfangreicher
Datensatz der Eis-, Aerosol- und Spurengasinstrumente gewonnen werden konnte,
bieten die ECLIF-Messungen die Moglichkeit elementare mikrophysikalische Prozesse
in jungen Kondensstreifen systematisch zu untersuchen. Lieferten frithere Messungen
(Gayet et al. 2012, Schumann et al. 2013, JeBberger et al. 2013) Anhaltspunkte auf
mogliche Eispartikelverluste wihrend der Wirbelphase, konnte ein direkter Nachweis
erst in der vorliegenden Arbeit (F10, F02) erbracht werden. Dartiber hinaus gelang
es erstmals, beobachtete Eispartikelverluste zu quantifizieren und diese in einem
eisiibersittigten Umfeld eindeutig auf die adiabatische Erwarmung der absinkenden
Wirbel zuriickzufithren (F10).
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Auch beziiglich der Eispartikelbildung in Kondensstreifen liefert diese Arbeit Beitréige,
die die einschldgige Literatur an relevanter Stelle erweitern. So konnte auf Basis sich
erganzender Eis- und nvPM-Messungen die rulkontrollierte Eisbildung im rufireichen
Regime (> 10" kg™!) erstmals experimentell nachgewiesen werden (F10, F02). In
einer eisiiberséttigten Umgebung (F10) konnten dabei Aktivierungsraten f, von
mindestens 81 % abgeschitzt werden. Beriicksichtigt man weiter, dass die CAS -
aufgrund der unteren Abschneidegrenze von 0.5um - im Mittel nur etwa 90 % der
Eispartikel detektiert, lasst dies auf Aktivierungsraten > 90 % schlieffen, was dem
theoretisch berechneten Wert (96 % fiir F10) nahe kommt.

Waéhrend sich bei den Fliigen F10 und F02 langlebige Kondensstreifen in einer
feuchten Atmosphére gebildet haben und damit eine Analyse mikrophysikalischer
Prozesse erst ermoglichten, wurde bei F11 nur ein kurzlebiger Kondensstreifen in
einem trockenerem Umfeld erzeugt. Stellt man die Partikel- und RH;-Messungen
einander gegeniiber, scheint es, als wiirde der CR-2 relative Feuchten tendenziell
um etwa 5-8 % iiberschatzen. So sprechen vor allem die von der CAS wahrend
F11 gemessenen Daten dafiir, dass auch auf der ATRA-Flughthe, der der CR-
2 eine leichte Eisiiberséttigung zuschreibt, (noch) vorhandene Eispartikel bereits
deutlich von Sublimation beeinflusst wurden. Urséchlich hierfiir ist vermutlich die
Tragheit des zugrunde liegenden Messprinzips (Ausbildung einer Eisschicht), was in
der Kombination mit sich rasch &ndernden Temperaturen (vertikale Flugbewegungen)
systematische Fehler bestimmter RH; bedingen kann.

Auf dem gewonnenen Prozessverstdndnis aufbauend, wurde die im Hinblick auf
die Klimawirkung von Kondensstreifen-Zirren bedeutende Frage, welchen Einfluss
reduzierte Aromatengehalte auf im Kondensstreifen realisierte Eispartikelzahlen
haben, erstmals experimentell untersucht. Hingen die Rulemissionen in erster Linie
vom Treibstoff, dem Triebwerk, sowie dessen Betriebsbedingungen ab, miissen bei
der Beurteilung der Eisemissionen zudem Bildungs- und Sublimationsmechanismen
beriicksichtigt werden, die ihrerseits sensitiv auf atmosphérische Parameter sind.
Damit gestaltet sich die Analyse der Eisemissionen vergleichsweise aufwéndig, da
zwischen in der Jetphase realisierten AF Igjg, sich in der Wirbelphase ausbildenden
AFEIg;s-Profilen und daraus - in geeigneter Weise - gemittelten AFI,,, unterschieden
werden muss.

Insgesamt konnte im Rahmen der ECLIF-Messungen neben einer Reduktion der
Ruflemissionen erstmals auch eine Reduktion der Eisemissionen fiir Treibstoffe mit
reduzierten Aromatengahlten festgestellt werden. Auf Basis der gemessenen AFE i
ergeben sich fiir die ATRA-Triebwerke bei einem Treibstoffverbrauch von 1180 kgh™!
fir SSJF1 (11.1vol% Aromaten) gegeniiber Ref2 (18.4vol%) um 52 % (£3 %) redu-
zierte Ruflemissionen. Da fiir den Flug mit SSJF1 keine kompletten Vertikalprofile
bei zum Flug mit Ref2 identischen atmosphérischen Bedingungen vermessen werden
konnten, entzieht sich eine entsprechende Beurteilung der Eisemissionen im Rahmen
von ECLIF der direkten Beobachtung. Da jedoch die Eisbildung als rulkontrolliert
identifiziert wurde und Aktivierungsraten in dem fiir Kondensstreifen typischen Tem-
peraturbereich von 5-15K unterhalb Tga (Bier & Burkhardt 2019) nur eine sehr
geringe Abhéngigkeit von der Temperatur sowie von Elgyg aufweisen (Kércher et al.
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2015), kann geschlossen werden, dass sich die Reduktionen der Eisemissionen fiir
SSJF1 gegeniiber Ref2 in der Jetphase auf 50 % (+4 %) belaufen. Dieses Ergebnis
entspricht dabei der ausschliellich der Verringerung des Aromatengehalts um etwa
40 % zuzuschreibenden relativen Reduktion von Jetphasen-Eisemission, das sich nicht
auf ECLIF beschriankt, sondern dariiber hinaus den diesbeziiglichen Effekt fiir eine
aktuelle Verkehrsflugzeugflotte im Bereich der nérdlichen Extratropen in guter Néhe-
rung widerspiegelt. Um zu beurteilen, inwiefern reduzierte Jetphasen-Eisemissionen
reduzierte Eisemissionen am Ende der Wirbelphase bedingen, wurden die Messergeb-
nisse mit einem prozessbasierten Modell gekoppelt (s. Kap. 5.6). Fiir eine zu 120 %
angesetzte relative Feuchte ergeben sich damit im Mittel iiber den Wirbel fiir SSJF1
gegeniiber Ref2 um 36 % (+£5 %) reduzierte Eisemissionen (AEI,yg). Die diskutier-
ten Einfliilsse von Aromatengehalt und Wirbelphase auf die Eisemissionsindizes der
beiden Treibstoffe (Ref2, SSJF1) sind graphisch in Abb. 5.29 zusammengefasst. So
sind in Abb. 5.29a die bestimmten absoluten Eisemissionen vor und nach der Wir-
belprozessierung dargestellt, wiahrend Abb. 5.29b die entsprechenden prozentualen
Reduktionen zeigt. Betrachtet man die ersten Minuten der Lebensdauer eines Kon-
densstreifens chronologisch, zeigt dies, dass initial vorliegende Unterschiede in den
(RuB-) Emissionen durch anschlieBende (Eis-) Nukleations- und Sublimationsprozesse
sukzessive abnehmen. Dies lasst sich auch vergleichsweise anschaulich begriinden. So
konkurrieren bei reduzierten Ruflemissionen auch weniger Partikel um den verfiigha-
ren Wasserdampf. Einerseits fiihrt dies zu hoheren Aktivierungsraten f,. Andererseits
bilden sich im Schnitt gréflere Eispartikel, die damit weniger Anfillig fiir komplette
Sublimation wéhrend der Abwértsprozessierung im Wirbelsystem sind. Bezogen auf
am Triebwerksausgang realisierte relative Unterschiede von Ruflemissionen wirken
beide Effekte schwéchend, was die Resultate anschaulich erklért.

(a) L] Jet A (Ref2), Aromaten: 18.4 vol% (b) E& Reduktion: SSJF1 vs. Jet A1 (Ref2) |
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Abbildung 5.29 (a) Absolute Eisemissionen wahrend der Jetphase sowie nach der
Wirbelphase fiir Ref2 und SSJF1. (b) Entsprechende prozentuale Reduktionen der Eis-
emissionen fiir SSJF1 gegeniiber Ref2. Die Angaben beziehen sich auf den ATRA (Air-
bus A320, IAE V2527-A5 Triebwerke), einen Treibstofffluss von 1180 kgh™" je Triebwerk,
Tomp = Tsa — 10K, eine Umgebungsfeuchte von RH; = 120 % und haben ihren Ursprung
in den bei ECLIF gemessenen Vertikalprofilen von AFIg;s(2), Elrus(z) und AE L (2).

In Bezug auf reduzierte Schwefelgehalte (semi-) synthetischer Treibstoffe ist davon
auszugehen, dass diese auch reduzierte Schwefelemissionen bedingen (Petzold et al.
1997, Schroder et al. 1998, Jurkat et al. 2011, Beyersdorf et al. 2014). Die vorliegenden
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Messungen liefern jedoch keine Hinweise darauf, dass emittiertem Schwefelaerosol im
Umfeld hoher RuBpartikelemissionen (> 10'° kg™!) eine von RuB unabhingige Funk-
tion bei der Tropfchenaktivierung bzw. Eisbildung zukommt. Vielmehr lassen sich die
gewonnen Daten konsistent interpretieren, sofern die Eisbildung ruikontrolliert erfolgt
und Eisanzahlen wéhrend der folgenden Wirbelphase durch Sublimationsverluste
reduziert werden. So ist eher davon auszugehen, dass die Hohe der Ruflemissionen
direkten Einfluss auf die weitere Prozessierung emittierter Schwefelaerosole hat. So ist
es im Bereich der gemessenen Rulemissionen wahrscheinlich, dass viele der emittierten
RuBpartikel mit Schwefelsdure (H2SO4) benetzt sind, womit sich auch deren Eignung
als Kondensationskern verbessert (Karcher 1999). Indirekt bestétigen die ECLIF-
Resultate damit Ergebnisse von Busen & Schumann (1995), wonach die Eisbildung
bei hohen Ruflemissionen nicht signifikant vom Schwefelgehalt des Treibstoffs beein-
flusst wird. Modellstudien zufolge ist ein direkter Beitrag ultrafeiner, wasserloslicher
Schwefelaerosole zur Eispartikelbildung erst fiir deutlich geringere Ruflemissionen
(< 10" kg™!) bei zugleich sehr tiefen Temperaturen (< Tsa — 10K) zu erwarten
(Kércher & Yu 2009). Wahrend die ECLIF-Messungen also zeigen, dass die Eisbil-
dung fiir hohe Ruflemissionen (> 10'° kg™1) ruflkontrolliert erfolgt, kénnten wissrige,
ultrafeine Aerosolpartikel bei deutlich geringeren Ruflemissionen und Temperaturen
durchaus als eigenstédndige Eisnuklei wirken. Eine experimentelle Untersuchung dieser
Mechanismen steht bislang jedoch noch aus.

Abb. 5.30 stellt die aus den ECLIF-Daten gewonnen Ruf- und Jetphasen-Eisemissions-
indizes im Kontext der Modellrechnungen von Kércher & Yu (2009) dar. Letztere
finden eine deutliche Abhéngigkeit der Anzahl der zu Beginn der Jetphase gebildeten
Eispartikel von der Hohe der Ruflemissionen, welche jedoch je nach Umgebungstem-
peratur und dem allgemeinen Emissionsniveau unterschiedlich ausféllt. So berechnet
das Modell fiir Ruflemissionen > 10" kg~! einen niherungsweise linearen Anstieg
der Anzahl nukleierter Eispartikel mit zunehmenden Ruflpartikelemissionen, wobei
der Anteil der aktivierten Rufipartikel (f,) wiederum mit sinkenden Umgebungstem-
peraturen stark zunimmt (blauer Pfeil). Fiir eingemischtes Umgebungsaerosol und
ultrafeine volatile Partikel wird hingegen erst bei RuBlemissionen < 10 kg™! eine
wesentliche Bedeutung bei der Eisbildung postuliert. Dabei hangt es entscheidend von
der Umgebungstemperatur ab, welche Kiihlraten und Wasseriiberséttigungen erzielt
werden bzw. welche minimalen Partikelgroflen Wassertropfchen aktivieren kénnen.
So wird bei Temperaturen nahe Tga lediglich ein gewisser Teil des in vergleichsweise
geringen Konzentrationen vorliegenden Umgebungsaerosols aktiviert (griiner Pfeil).
Demgegeniiber prognostiziert das Modell einen deutlichen Anstieg nukleierter Eispar-
tikel fiir tiefere Temperaturen, bei denen vorhandene wéssrige, ultrafeine Partikel
aktiviert werden konnen (gelber Pfeil). Die aus den ECLIF-Messungen fiir Ref2
bzw. SSJF1 und T, = Tsa — 10 K abgeleiteten Ruf3- und Jetphasen-Eisemissionen
stimmen dabei gut mit dem vom Modell bestimmten Verhalten bei hohen Ruflemissi-
onsniveaus und tiefen Temperaturen tiberein. Dabei wird deutlich, dass die Emissionen
des ATRA insgesamt hoher ausfallen als das Emissionsniveau, das Kércher (2018)
als tblich klassifiziert (grauer Bereich). Zudem decken die ECLIF-Messungen mit
Emissionen im Bereich von etwa 2 — 5 x 10° kg™!
Bereich ab. So bedarf es weiterer Messungen bei deutlich geringeren Ruflemissionen,
um die diesbeziiglich vom Modell prognostizierte Bedeutung der ultrafeinen, wéssri-

nur einen vergleichsweise kleinen
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Abbildung 5.30 Abhéngigkeit der Jetphasen-Eisemissionsindizes (y-Achse) vom Ruf-
emissionsindex (x-Achse). Die schwarzen Kurven resultieren aus Modellrechnungen
(Kércher & Yu 2009) fir Umgebungstemperaturen nur knapp unterhalb Tss (untere
Kurve) bzw. 12K unterhalb Tss (obere Kurve). Zudem sind die bei ECLIF fiir Ref2 (rot,
ausgefiillt) und SSJF1 (rot, offen) bestimmten Ruf- und Jetphasen-Eisemissionsindizes
eingezeichnet. Die schematische Darstellung wurde aus Kércher (2018) iibernommen. Fiir
die Rechnungen wurde © = Tga ~ 225 K angenommen, was typischen Bedingungen in
den Extratropen entspricht und insbesondere die Bedingungen bei ECLIF repréisentiert.

gen Partikel als Eisnuklei zu priifen. Dies ist notwendig, um beurteilen zu kénnen,
welche Anderungen der Treibstoffzusammensetzung am effektivsten zu reduzierten
Eisemissionen (bzw. Klimawirkungen) fithren. Aktuell lassen sich Eisanzahlen effektiv
reduzieren, indem durch geeignete Mafinahmen (am Treibstoff oder Triebwerk) die
Ruflemissionen weiter reduziert werden. Sobald die Rulemissionen allerdings Werte
von etwa 10" kg™! unterschreiten, kénnte eine Reduktion der Anzahl ultrafeiner,
wassriger Partikel notwendig fiir eine weitere Verringerung der Eisemissionen unter
typischen Reiseflugbedingungen (5-15 K unterhalb T5a) werden.

Im Vergleich zu den Messungen im Flug fallen am Boden gemessene Ruflemissionen
(Schripp et al. 2018) fiir dieselben Treibstoffe und vergleichbare Treibstofffliisse
systematisch hoher aus. Je nach Treibstoff variiert die relative Erhohung am Boden
gegentiber dem Flug in etwa zwischen 20 % und 50 %. Wéhrend es durchaus plausibel
scheint, dass sich stark unterscheidende Betriebsbedingungen der Triebwerke am
Boden und im Flug auch in gednderten absolut gemessenen Emissionen widerspiegeln,
sollten die relativen Unterschiede der nvPM-Emissionen der verschiedenen Treibstoffe
vergleichbar ausfallen. Interpoliert man die am Boden gemessenen Rulemissionsindizes
auf den im Flug als Referenzwert genutzten Treibstoffverbrauch von 1180kgh™1,
ergeben sich gegeniiber Ref2 um etwa 40 % (SSJF1) bzw. 10 % (Refl, SSJF3) reduzierte
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RuBlemissionen. Damit zeigen sich fiir die relativen Reduktion am Boden die gleichen
Trends wie im Flug, allerdings in etwas schwécherer Auspragung.

Die vorgestellten Vertikalprofile der Eis-, Ruf3- und Spurengasmessungen ergédnzen
frithere Studien und bestatigen wesentliche Ergebnisse. In Einklang mit Gayet et al.
(2012), Schumann et al. (2013) und JeBberger et al. (2013) zeigt auch diese Ar-
beit, dass maximale Konzentrationen passiver Tracer wiahrend der Wirbelphase im
priméren Nachlauf vorliegen. Dies ist wiederum starkes Indiz dafiir, dass der Grof3-
teil der zum Ende der Jetphase vorliegenden Emissionen in die sich ausbildenden
Wirbel eingemischt und abwiérts prozessiert wird. Ebenso bestétigen die ECLIF-
Messungen, dass sich fiir Eispartikelkonzentration und daraus abgeleitete Parameter
(bext, IWC') in einer hinreichend feuchten Atmosphére nur schwach ausgeprigte verti-
kale Abhédngigkeiten ergeben. Ein Ergebnis dieser Arbeit ist es, diese Beobachtungen
quantitativ auf die Superposition von wirbeldynamischen Mischungsprozessen und
der Eispartikelsublimation zurtickzufiihren.

Da die ECLIF-Fliige unter sich teilweise deutlich unterscheidenden atmosphérischen
Bedingungen erfolgten, vermitteln die Messungen einen Eindruck der diesbeziigli-
chen Variabilitdt der gemessenen Parameter. So werden in einer eisiibersittigten
(-untersittigen) Umgebung maximale (minimale) Ncas, bext und IWC' gemessen. Bei
der Interpretation absolut gemessener Grofien, sollte zudem immer bedacht werden,
wie gut der Wirbel zum Zeitpunkt der Messung noch ausgebildet war bzw. wie zentral
er vermessen wurde. Zur Beurteilung eignet sich ein Blick auf einen passiven Tracer
(z.B. CO2). Unter Berticksichtigung der angesprochenen Variabilitidt zwischen den
ECLIF-Fligen, spannen die Messungen gewissermaflen einen Parameterraum auf,
der sich weitestgehend mit den Erfahrungswerten aus fritheren Messungen deckt.
Beispielsweise messen Gayet et al. (2012) bei leicht eisiibersittigten Bedingunen im
Nachlauf eines Airbus A380 maximale Werte von etwa 380 cm ™ (Ngjs, D, > 1um),
7km ™! (bey) und 10mgm=3 (IWC).

Ein dhnlicher Vergleich zu den Arbeiten von Voigt et al. (2011) oder Jeflberger et al.
(2013) liefert auch keine grundsatzlichen Widerspriiche, sondern verdeutlicht vielmehr
die Sensitivitdt absolut gemessener Gréflen von atmosphérischen Bedingungen, der Be-
schaffenheit des Wirbels, sowie dem genauen Ort der Stichprobennahme. Um dennoch
einen Bezug zwischen den ECLIF-Messungen und den Resultaten zuriickliegender
in-situ Experimente herzustellen, werden in Abb. 5.31 die jeweils gemessenen Abhén-
gigkeiten mittlerer Eispartikelkonzentrationen vom Kondensstreifenalter einander
gegeniibergestellt.

So finden die ECLIF-Messungen mittlere Konzentrationen von Eispartikeln, die im
Kontext der Beobachtungen anderer Studien fiir das vermessene Alter von etwa
40-140s als durchschnittlich hoch beurteilt werden kénnen. Es sei erwédhnt, dass es
sich hierbei lediglich um eine &uflerst grobe Einordnung handeln kann. Einerseits liegt
dies daran, dass sich die den jeweiligen Messungen zugrunde liegenden Streulicht-
spektrometer mitunter in ihren minimal detektierbaren Partikelgrofien unterscheiden
(CAS: 0.5um). Andererseits unterscheiden sich die einzelnen Studien vermutlich in
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im Kontext fritherer Studien, lasst sich

festhalten, dass weitestgehend dhnliche Konzentrations- und Gréflenbereiche abge-
deckt werden. So berichten Baumgardner & Gandrud (1998) und Schréder et al.
(1999) von Eispartikelkonzentrationen von einigen hundert pro cm® und Gréfien
< 10um in jungen Kondensstreifen mit Altern von ~ 30s bzw. < 3min. Aktuellere
Messungen (Voigt et al. 2010, 2011, JeBberger et al. 2013) bestéatigen dabei diese
grundsétzliche Beschaffenheit der PSDs junger Kondensstreifen. Ein weiter in die
Tiefe gehender Vergleich von PSDs, die bei unterschiedlichen Messkampagnen und
-fliigen gewonnen wurden, gestaltet sich jedoch aufgrund der kondensstreifeninternen
Variabilitit (diese Arbeit), sowie Abhéngigkeiten von Umgebungsbedingungen und
Typ des Quellflugzeugs (Sussmann & Gierens 1999, Jelberger et al. 2013, Unterstras-
ser & Gorsch 2014) als schwierig. Ein interessanter Aspekt der ECLIF-Messungen
ist zudem, dass gegeniiber dem aus Ref2 resultierenden Kondensstreifen in dem
aus SSJF1 entstandenen systematisch grofiere Eispartikel vorliegen - und dies trotz
einer geringeren relativen Umgebungsfeuchte. Dies kdnnte ein erster experimenteller
Hinweis darauf sein, dass reduzierte Ruflemissionen nicht nur Eiszahlen reduzieren,
sondern auch systematisch groflere Eispartikel bedingen. Inwieweit diese Beobach-
tung ursédchlich auf eine geringere Konkurrenz um verfiigharen Wasserdampf, den
erhohten Wasserstoffgehalt von SSJF1 oder schlicht auf die um etwa 5K hohere
Umgebungstemperatur beim Flug mit SSJF1 zuriickzufithren ist, bleibt zu priifen.

Abschlieflend sei erwéhnt, dass in Anbetracht der lediglich durchschnittlich hohen
mittleren Eispartikelkonzentrationen (s. Abb.5.31) die bei ECLIF gemessenen Emissi-
onsindizes (s. Abb. 5.30) vergleichsweise hoch auszufallen scheinen. Da dies gleicher-
maflen auf Eis- und Ruflemissionsindizes zutrifft, konnte dies auf eine systematische
Unterschitzung der vom Picarro wihrend Kondensstreifenpassagen gemessenen ACO»
hinweisen. Zwar ist eine solche Systematik bislang nicht bekannt, da sie aber mo-
mentan auch nicht mit absoluter Sicherheit ausgeschlossen werden kann, soll kurz
auf moégliche Auswirkungen eingegangen werden. So wiirden sich zwar die absoluten
Werte der Eis- und Ruflemissionsindizes durch eine solche Systematik reduzieren,
jedoch blieben die auf relativen Betrachtungen basierenden zentralen Aussagen der
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vorliegenden Arbeit unangetastet. So ist es fiir den Nachweis der rufikontrollierten
Eisbildung, die Quantifizierung der Eispartikelverluste wahrend der Wirbelphase und
auch fiir den Vergleich der Emissionen von Treibstoffen verschiedener Aromatengehal-
te unerheblich, ob Eis- und Ruflemissionen gleichermafen etwas hoher oder niedriger
ausfallen.

Als Fazit kann damit festgehalten werden, dass auf Basis einer eingehenden Analyse
relevanter mikrophysikalischer und dynamischer Prozesse gezeigt werden konnte, dass
aus Treibstoffen mit reduzierten Aromatengehalten Kondensstreifen mit geringeren
Eispartikelkonzentrationen hervorgehen.



KAPITEL 6

Zusammenfassung und Ausblick

Die experimentelle Untersuchung der Frage, inwieweit eine Reduktion der Aroma-
tengehalte in Treibstoffen zu systematisch geringeren Eispartikelkonzentrationen in
jungen Kondensstreifen fiihrt, stellt das zentrale Thema der vorliegenden Arbeit
dar. Diesem muss insofern ein hoher Stellenwert beigemessen werden, als aus aktu-
ellen Studien (Burkhardt et al. 2018, Schumann et al. 2013) hervorgeht, dass der
auf das Klima warmend wirkende Einfluss von Kondensstreifen (-Zirren) stark mit
der Anzahl ihrer Eispartikel korreliert. Folglich stellt die systematische Reduktion
von Eispartikelzahlen in Kondensstreifen eine vielversprechende Moglichkeit dar, die
Klimawirkung des globalen Luftverkehrs - zu einem gewissen Grad - von dessen
Wachstum zu entkoppeln. Wéhrend kiirzlich experimentell gezeigt werden konnte,
dass reduzierte Aromatengehalte zu reduzierten Emissionen von Rufipartikeln fithren
(Moore et al. 2017), ist es ein Ergebnis dieser Arbeit, auf Grundlage des Nachweises
der rulkontrollierten Eisbildung und der Analyse von Sublimationsmechanismen im
Nachlauf, einen solchen Zusammenhang auch fiir Eispartikel nachzuweisen.

Im Rahmen der ECLIF-Kampagne wurden hierzu die von einem Airbus A320 (ATRA)
erzeugten Kondensstreifen bei einem Alter von 1-2min von einer umfangreichen
in-situ Instrumentierung vermessen. Als Messplattform diente die DLR-Falcon, auf
der Instrumente zur Eis-, Rufl- und Spurengasmessung integriert waren. Um den
Einfluss variabler Aromatengehalte zu studieren, wurde der ATRA vor jedem Flug mit
entsprechenden Treibstoffen betankt. Insgesamt konnte so ein Datensatz gewonnen
werden, der lange Zeitreihen (von bis zu 30 min) in Kondensstreifen aus drei Treib-
stoffen verschiedener Aromatengehalte umfasst. Auf Grundlage des instrumentellen
Teils dieser Arbeit, der insbesondere die Charakterisierung der Eisinstrumentierung
sowie die Analyse des Einflusses von Eisresiduen auf die Messung interstitieller Ruf3-
partikel abdeckt, wurden ausfiihrliche Studien dynamischer und mikrophysikalischer
Prozesse in Kondensstreifen durchgefithrt und der Einfluss des Aromatengehalts auf
Eispartikelzahlen untersucht.

Teile dieser Arbeit wurden vorab in der Fachzeitschrift Geophysical Research Letters
veroffentlicht. Die beiden Artikel werden an den entsprechenden Stellen zitiert:
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Kleine, J., Voigt, C., Sauer, D., Schlager, H., Scheibe, M., Jurkat-Witschas, T.,
Kaufmann, S., Kéarcher, B. & Anderson, B. E. (2018). In situ observations of

ice particle losses in a young persistent contrail. Geophysical Research Letters
45(24), 13553-13 561.

Kércher, B., Kleine, J., Sauer, D. & Voigt, C. (2018). Contrail formation: Analysis
of sublimation mechanisms. Geophysical Research Letters 45(24), 13 547-13 552.

Im Folgenden sollen - selektiv nach iibergeordneten Themen - die wesentlichen
Ergebnisse der vorliegenden Arbeit abschliefend zusammengefasst und mogliche
Ankniipfungspunkte fiir kiinftige Forschungsaktivitaten vorgestellt werden.

6.1 Messtechnische Methoden: Charakterisierung des Streulichtspek-
trometers CAS und des Einflusses von Eisresiduen auf die RuB-
partikelmessung

Die eingehende Charakterisierung der Instrumentierung zur Eispartikelmessung stellt
gewissermaflen das Grundgeriist der vorliegenden Arbeit dar. So wurde separat fiir
zwei nahezu baugleiche Streulichtspektrometer (CAS, CAS') die Streuquerschnitts-
messung bzw. Groflenbestimmung asphérischer Eispartikel kalibriert, sowie die ef-
fektive Messflache definiert und vermessen. Dabei zeigt sich, dass die CAST mit
ihrer kleineren Lochblende (500 um) vor dem grofenbestimmenden Detektor eine
groBere effektive Messfliche besitzt (0.29 vs. 0.21 mm?) als die ansonsten baugleiche
CAS (800-um-Lochblende). Darauf aufbauend konnte im Flugversuch durch einen
Instrumentenvergleich bei Kondensstreifenmessungen empirisch eine Funktion zur
Korrektur von Koinzidenzartefakten der CAS gewonnen werden, sodass atmosphéri-
sche Eispartikelkonzentrationen von bis zu 1230 cm ™2 aufgeldst werden konnen. Die
prazise Bestimmung der Groflenverteilung der Eispartikel ist dabei Voraussetzung
fiir einen komplementéren Einbezug der Rufipartikelmessungen. Ausgehend von der
bekannten Charakteristik des vorwérts gerichteten Aerosoleinlasses konnte gezeigt
werden, dass ein signifikanter Anteil der Eispartikel in Kondensstreifen in das Lei-
tungssystem zur nvPM-Messung gelangt und deren Residuen damit zur Rufimessung
beitragen. Nach der expliziten, fallspezifischen Quantifizierung dieses Effekts fiir die
jeweils genommenen Stichproben (Faltung aus Groéflenverteilung und Transfereffi-
zienz) konnten Eis- und RufBipartikel in einen gemeinsamen Kontext gebracht und
als zwei Moden einer Groflenverteilung der Emissionsprodukte identifiziert werden.
Dies stellt eine neu entwickelte Methode zur konsistenten Interpretation von in Kon-
densstreifen gemessenen Eis- und Rufipartikelzahlen dar und ist Ausgangspunkt der
Berechnung von Rufl- und Eisemissionen aus den Beitrédgen disjunkter Gréflenbereiche
(Elrug, AEIg;s). Teile dieser instrumentellen Arbeiten wurden bereits in Kleine et al.
(2018) veroffentlicht.

Uber den Rahmen dieser Arbeit hinaus haben sich einige Ansatzpunkte fiir kiinftige
Forschungsaktivitdten aufgetan. So wiirde die Kalibrierung der effektiven Messfliache
von einer feineren Abtastung der Randbereiche (=~ 10um) durch den Troépfchen-
generator profitieren. Auch wéren kleinere Durchmesser (~ 2-10um) sowie hohere
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Geschwindigkeiten der zu detektierenden Tropfen vorteilhaft, um den realen Be-
dingungen in Kondensstreifen ndher zu kommen. Hierzu gilt es einen geeigneten
Versuchsaufbau zu entwickeln. Dariiber hinaus kéonnten Windtunnelmessungen oder
fluiddynamische Rechnungen helfen, die Stromungsmuster im Einlassrohr der CAS
genauer zu charakterisieren.

Beziiglich der Fehlerbetrachtung der von der CAS bestimmten Partikelgréfien scheinen
Monte-Carlo-Simulationen auf Basis der erlduterten instrumentellen Eigenschaften
eine vielversprechende Moglichkeit, um neben dem Maximalfehler auch eine Wahr-
scheinlichkeitsverteilung der Fehler ableiten zu kénnen. Von einem solchen Verfahren
wiirde insbesondere die Genauigkeit der Berechnung héherer Momente (bext, IWC)
profitieren. Insgesamt wiirde die Bestimmung der Gréflenverteilung von Eispartikeln
in jungen Kondensstreifen enorm davon profitieren, wenn es geldnge, den stérenden
Einfluss der Mie-Resonanzen zu beschrianken und gleichzeitig auch Eispartikel mit
D, < 0.5um zu detektieren. Hierzu konnte eine instrumentelle Weiter- bzw. Neuent-
wicklung in Erwidgung gezogen werden. Denkbar ist die synchrone Nutzung zweier
Laser mit sich unterscheidenden Wellenldngen, was aufgrund von gegeneinander ver-
schobenen Mie-Strukturen die Einfithrung tiberlappender, aber eindeutig definierter
Groflenbins erméglichen wiirde. Letztendlich kénnte damit der limitierende Einfluss
der Mie-Resonanzen auf die maximal erzielbare Auflésung der Groflenbestimmung
reduziert werden. Durch den Einsatz empfindlicherer Fotodioden, rauschirmerer
elektronischer Bauteile und stérkerer Laser konnte zudem der D,-Messbereich nach
unten hin erweitert werden.

Es bestehen einige Moglichkeiten die Koinzidenz-Problematik im Hinblick auf aus-
stehende Nahfeldmessungen bei zu erwartenden Eispartikelkonzentrationen von
~ 10* cm ™3 anzugehen. Einerseits kann eine Aufzeichnung und Analyse der Tran-
sitzeiten detektierter Partikel durch das Messvolumen des Streulichtspektrometers
Aufschluss iiber die Auspragung von Koinzidenzartefakten geben. Letztere konnten
durch die Anwendung eines geeigneten Algorithmus - zu einem gewissen Grad -
korrigiert werden. Andererseits stellt die Kombination aus Einzelpartikelmessungen
und Messungen der optischen Eigenschaften des Teilchenensembles in der Stichprobe
(z.B. iiber Nephelometer, Absorptionsphotometer) einen alternativen Ansatz dar,
der iiber die reine Korrektur von Koinzidenzartefakten hinaus Vorteile bietet. Durch
die gemeinsame Analyse der Informationen tiber einzelne Partikel und des gesamten
Ensembles sollte indirekt auf Partikelkonzentrationen oder auch -formen geschlos-
sen werden konnen. Zudem koénnte genauer untersucht werden, inwieweit sich der
Brechungsindex realer, pm-grofler, asphérischer Eispartikel mit Ruflkernen variabler
GroBe (=~ 20-150nm) von dem groflerer Eiskristalle anderer Formen unterscheidet.

In Bezug auf die nvPM-Messung wére zu priifen, inwieweit die Nutzung einer ande-
ren Einlassgeometrie Vorteile bieten kann. So kénnte z.B. durch den Betrieb eines
riickwértsgewandten Aerosoleinlasses ein nachtraglich umstéandlich zu berechnen-
der Beitrag der Rufiresiduen von Eispartikeln zur nvPM-Messung grofitenteils von
vorneherein vermieden werden. Im Hinblick auf die Bestimmung von Emissionsin-
dizes in é&lteren Kondensstreifen (Alter > 2-3min) scheint die Verwendung eines
von COy verschiedenen - mdoglichst passiven - Tracers notwendig. Urséchlich hierfiir
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ist die Schwierigkeit die kontinuierlich schwécher werdenden COs-Signaturen des
Kondensstreifens {iber einer vergleichsweise hohen Hintergrundkonzentration prazise
bestimmen zu konnen. Eventuell kénnen hier ergidnzende Messungen von NO, oder

NO, Abhilfe schaffen.

6.2 Mikrophysik von Kondensstreifen: Nachweis der von RuB kon-
trollierten Eisbildung und Quantifizierung von Sublimationsver-
verlusten

Auf Basis der gut charakterisierten Instrumentierung und des umfangreichen in-situ
Datensatzes, der bei ECLIF gewonnen werden konnte, liefert diese Arbeit Beitra-
ge, die das Versténdnis der in Kondensstreifen relevanten mikrophysikalischen und
dynamischen Prozesse weiter verbessern. Hierzu wurden aus den instrumentellen
Zeitreihen Vertikalprofile der Eis- und Ruflemissionsindizes berechnet. Per Kon-
struktion sind Emissionsindizes unabhéngig von den komplexen Mischungs- bzw.
Verdiinnungsprozessen im Nachlauf und bieten damit einen direkten Zugang zur
Analyse mikrophysikalischer Prozesse. Durch eine Gegeniiberstellung der fiir Eis- und
RuBlemissionsindizes bestimmten Vertikalprofile gelang es erstmals die rulkontrollierte
Eisbildung im rufireichen Regime (> 10'°kg™!) experimentell nachzuweisen. Dabei
konnte bei hinreichend kalten Temperaturen (5-10 K unterhalb Tga) auf Aktivie-
rungsraten > 90 % geschlossen werden. Im Umfeld hoher Ruflemissionen ist damit
insbesondere auszuschlieflen, dass wéssrigen, ultrafeinen Partikeln (bspw. Sulfataero-
sol) eine signifikante Bedeutung als eigenstéandige Eisnuklei zukommt.

Weiter wurden Sublimationsverluste von Eispartikeln im absinkenden Wirbelsystem
untersucht. Wahrend frithere Arbeiten erste experimentelle Hinweise auf Sublimati-
onsverluste lieferten (Schumann et al. 2013, JeBberger et al. 2013), konnte ein direkter
Nachweis erst in der vorliegenden Arbeit - auf Basis der Untersuchung von Eisemis-
sionsindizes - erbracht werden. Dariiber hinaus wurden die Sublimationsverluste
quantifiziert und konnten in einer eisiibersattigten Umgebung eindeutig auf die adia-
batische Erwarmung der absinkenden Wirbel zuriickgefithrt werden. In Bezug auf im
Nachlauf gemessene Grofienverteilungen der Eispartikel spiegelt sich deren (teilweise)
Sublimation in systematisch geringeren Partikelgréfien im priméren gegeniiber dem
sekundéren Nachlauf wider. Durch die Validierung der von einem prozessbasierten
Modell (Kércher & Voigt 2017) prognostizierten Sublimationsverluste anhand der
Beobachtungen konnte auf {iber den Wirbelquerschnitt gemittelte Eisemissionen
zum Ende der Wirbelphase (AEL,s) geschlossen werden. Fiir einen langlebigen Kon-
densstreifen mit potentiell hohem Strahlungsantrieb (Flug F10) ergeben sich damit
mittlere Sublimationsverluste von etwa 60 %, die deutlich geringer ausfallen, als dies
bei einer kompletten Abwértsprozessierung im Wirbel der Fall ist (~ 85 %).

Insgesamt zeigen die beobachteten Vertikalprofile mit maximalen COs- und nvPM-
Konzentrationen im priméren Nachlauf (bei Absinktiefen von 70-120m) deutlich,
dass der Grofiteil der Triebwerksemissionen in das sich ausbildende Wirbelpaar
eingemischt und in diesem abwérts transportiert wird. Dies trifft zwar auch auf kurz
nach dem Triebwerksausgang gebildete Eispartikel zu, jedoch reduzieren sich deren
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Konzentrationen durch Sublimation wiahrend des Absinkvorgangs kontinuierlich, was
erklart, wieso fiir Eispartikel Konzentrationsunterschiede zwischen primérem und
sekundéarem Nachlauf geringer ausfallen.

Die experimentellen Arbeiten zum Nachweis der rufikontrollierten Eisbildung sowie der
Quantifizierung von Sublimationsverlusten von Eispartikeln wahrend der Wirbelphase
wurden teilweise bereits in Kleine et al. (2018) verdffentlicht. Die Validierung der
Sublimationsverluste des in Kéarcher & Voigt (2017) vorgestellten prozessbasierten
Modells anhand der experimentellen Ergebnisse dieser Arbeit wurde vorab in Kércher
et al. (2018) publiziert.

Waiéhrend sich die Beobachtungen im Rahmen von ECLIF auf Basis der erlduterten
dynamischen und mikrophysikalischen Prozesse konsistent interpretieren lassen, sind
weitere Arbeiten notwendig, um die Ausprigung bzw. Sensitivitdt dieser Prozesse auf
variierende Rahmenbedingungen zu studieren. So sollte in kiinftigen Experimenten
geklart werden, ob bei hinreichend geringen Ruflemissionen und Temperaturen der
von Modellen prognostizierte (Kéarcher & Yu 2009) signifikante Beitrag wéssriger,
ultrafeiner Partikel zur Eispartikelbildung tatséchlich beobachtet werden kann. Dabei
sollten Messungen bei verschiedenen Ruflemissionsniveaus und Temperaturen erfolgen,
um zu priifen, bei welchen kritischen Werten mit einem potentiellen Regimewechsel
des dominierenden Eisbildungsprozesses zu rechnen ist. Aulerdem bedarf es weiterer
Experimente, die die Starke der Sublimationsverluste fiir unterschiedliche Flugzeug-
typen, Triebwerke, Treibstoffe und atmosphérische Bedingungen untersuchen, um
entsprechende Abhéngigkeiten von der Héhe der Jetphasen-Eisemssionen, der maxi-
malen Wirbelabsinktiefe und RH; zu quantifizieren. In dieser Hinsicht wére auch ein
detaillierter Vergleich mit LES-Studien interessant, um deren Implementierung der re-
levanten Prozesse bewerten bzw. validieren zu kénnen. In der Idealvorstellung kénnte
aus der komplementaren Nutzung von Mess- und Simulationsergebnissen ein Kataster
entwickelt werden, das die geometrische Ausdehnung des Kondensstreifens nach der
Wirbelphase und dariiber gemittelte Eisemissionen in Abhéngigkeit der Parameter
dominierenden Einflusses auffithrt. Ein solches Kataster konnte dazu beitragen, die
Unsicherheiten der Simulationen globaler Klimamodelle weiter zu reduzieren.

6.3 Potential synthetischer Treibstoffe zur Mitigation der Klimawir-
kung von Kondensstreifen

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit konnte erstmals experimentell gezeigt werden,
dass eine Reduktion der Aromatengehalte in Treibstoffen zu systematisch reduzierten
Fispartikelzahlen in resultierenden Kondensstreifen fithrt. Um diesen Nachweis zu
fiihren, waren neben der eingehenden Charakterisierung der in-situ Instrumentie-
rung insbesondere die Analyse der Nukleations- und Sublimationsmechanismen von
Eispartikeln notwendige Voraussetzungen. So wurde fiir eine etwa 40%-ige Reduktion
des Aromatengahlts von 18.4vol% (Ref2) auf 11.1vol% (SSJF1) eine Reduktion
der RuBemissionen um 52 %, der Jetphasen-Eisemissionen um 50 %, sowie der ge-
gen Ende der Wirbelphase im Wirbelmittel vorliegenden Eisemissionen um 36 %
bestimmt. Diese Ergebnisse spiegeln dabei die Situation fiir Kurz- und Mittelstre-
ckenflugzeuge in den noérdlichen Extratropen - und damit eines Grofiteils des globalen
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Luftverkehrs - in guter Ndherung wider. Demgegeniiber ergeben sich vermutlich
flir Fliige in tropischen Breiten oder auch schwerere Flugzeuge etwas abweichende
Zahlenwerte, da in diesen Fillen mit gednderten RuBaktivierungsraten und/oder
Sublimationsverlusten zu rechnen ist. Insgesamt kann jedoch - unter Beriicksich-
tigung der Ergebnisse der vorliegenden Arbeit - geschlossen werden, dass sich der
Strahlungsantrieb von Kondensstreifen-Zirren durch den Einsatz von Treibstoffen mit
geringeren Aromatengehalten systematisch reduzieren lasst.

Allerdings implizieren die Ergebnisse dieser Arbeit auch, dass sich durch die Nut-
zung semisynthetischer Treibstoffe (etwa 50/50-Mischung aus konventionellem Jet A-1
und vollsynthetischen SPKs) keine Reduktionen der Eisemissionen im Bereich einer
Groflenordnung oder mehr erzielen lassen. Da nach den derzeit giiltigen Zulassungs-
kriterien (ASTM D7566) fir Kerosin auf (teilweise) synthetischer Basis jedoch ein
Aromatengehalt von mindestens 8 vol% vorgeschrieben ist, konnen rein synthetische
Kraftstoffe mit verschwindend geringen Aromatengehalten aktuell nicht im Flug
verwendet bzw. deren Emissionen vermessen werden. Bei Nutzung der derzeit einge-
setzten Triebwerkstypen scheint jedoch eine Reduktion der Ruf- bzw. Eisemissionen
um etwa eine Gréflenordnung nur erzielbar, falls rein synthetische, paraffinbasierte
Treibstoffe (hergestellt im Fischer-Tropsch-Prozess oder HEFA-Verfahren) eingesetzt
wiirden. Wéhrend globale Klimamodelle fiir dieses Szenario reduzierte Strahlungsan-
triebe von Kondensstreifen-Zirren von tiber 70 % berechnen, lasst sich die Reduktion
fiir die bei ECLIF verwendete Mischung (SSJF1= 59 % Jet A-1 + 41 % SPK) auf
etwa 20 % beziffern (Burkhardt et al. 2018).

Um die Grundlage zur Bewertung des Mitigationspotentials synthetischer Treibstoffe
weiter auszubauen, sollten weitere Forschungsaktivitaten initiiert werden. In Anbe-
tracht der Zulassungskriterien (>8vol% Aromaten) kénnte gezielt untersucht werden,
welche der aromatischen Verbindungen eine besonders starke (schwache) Tendenz zur
RuBbildung aufweisen. Durch eine Verringerung (Erhéhung) der entsprechenden rela-
tiven Anteile an der Treibstoffzusammensetzung kénnte ein SPK produziert werden,
dessen Gesamtaromatengehalt bei > 8 vol% liegt, der aber vermutlich zur Bildung
von deutlich weniger Ruf} fithrt. Vor diesem Hintergrund scheint insbesondere die
Sensitivitdt der Rulemissionen auf eine Reduktion des Anteils bi- oder tricyclischer
Aromaten im Treibstoff untersuchenswert. Weiterhin hohe Prioritét ist der Vermes-
sung der Emissionen von Treibstoffen mit verschwindend geringen Aromatengehalten
im Flugexperiment beizumessen, unabhéngig davon, ob ein solcher Treibstoff syn-
thetisch oder konventionell gewonnen wird. Hier gilt es eine Moglichkeit zu finden,
entsprechende Messungen - unter Beriicksichtigung der giiltigen Zulassungskriterien -
durchfithren zu kénnen. Nur anhand solcher Experimente unter realen Flugbedingun-
gen lésst sich priifen, welche Partikelemissionen wesentlich zur Eisbildung beitragen.
Wéhrend derzeit die Reduktion von Ruflemissionen (bzw. Aromatengahlten) eine
effektive Methode darstellt, Eispartikelkonzentrationen in Kondensstreifen zu reduzie-
ren (s. Abb.5.29,5.30), bleibt zu priifen, ob dies auch fiir um 1-2 Gréflenordnungen
geringere Ruflemissionsniveaus zutreffend ist. So bleibt zu kléren, inwieweit wéssrige
ultrafeine Partikel (Sulfataerosol, Chemi-Ionen) im Umfeld sehr geringer Ruflemis-
sionen (< 10 kg™!) und insbesondere bei tiefen Temperaturen (= Tsx — 10K) als
Eisnuklei wirken. Wéhrend sich die Hohe der Emissionen von Sulfataersol {iber den
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Schwefelgehalt des Treibstoffs kontrollieren lassen, bleibt zu priifen, mit welchen
Methoden Einfluss auf die Anzahl von Chemi-Ionen in der Abgasfahne genommen
werden kann.

Um zu einer abschliefenden Bewertung zu gelangen, inwieweit sich durch den Einsatz
(semi-) synthetischer Treibstoffe im groflen Mafistab die Klimawirkung des Luft-
verkehrs reduzieren lésst, bedarf es zusédtzlicher Analysen. So miissen neben den
Flugverkehrsemissionen auch die mit der Treibstoffproduktion, der Rohstoffférderung
und mit dem verwendeten Rohstoff verkniipften (netto) CO2-Emissionen berticksich-
tigt werden. Da aktuell die Produktionsraten synthetischer Treibstoffe den Bedarf
der globalen Flugzeugflotte bei weitem nicht decken, scheint deren gezielter Einsatz
in Gebieten mit hoher Wahrscheinlichkeit zur Bildung persistenter Kondensstreifen
ein pragmatischer erster Schritt, die Klimawirkung des Luftverkehrs zu beschranken.
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Abkiirzung

2D-S
ADC
AIC
AR
ASTM
ATRA
BAS
CAS-DPOL
CDP
CFM
CIP
CcpC
CR-2
DLR
DMT
DoF
ECLIF
FCDP
FFSSP
FSSP
FTP
GPS
HEFA
HGS
IAE
IAT
ICAO
INS
IPA
IPT
LES
LGS

Bedeutung

Two Dimensional-Stereo Probe

A /D-Wert (Natiirliche Zahl € {1,2,...,9216})
Aircraft-induced clouds

Aspect Ratio

American Society for Testing and Materials
Advanced Technology Research Aircraft

British Antarctic Survey

Cloud and Aerosol Spectrometer with Depolarization Unit
Cloud Droplet Probe

CFM International (Triebwerkshersteller)

Cloud Imaging Probe

Condensation Particle Counter

Taupunktspiegel von Buck Research Instruments, LLC
Deutsches Zentrum fiir Luft- und Raumfahrt
Droplet Measurement Technologies

Depth of Field

Emissions and Climate Impact of Alternative Fuels
Fast Cloud Droplet Probe

Fast Forward Scattering Spectrometer Probe
Forward Scattering Spectrometer Probe
Fischer-Tropsch Prozess

Global Positioning System

Hydroprocessed Esters and Fatty Acids

High Gain Stage

International Aero Engines

Inter Arrival Time (Synonym zu IPT)
International Civil Aviation Organization

Inertial Navigation System (Tragheitsnavigationssystem)
Institut fiir Physik der Atmosphére

Inter Particle Time (Synonym zu IAT)

Large-eddy Simulation

Low Gain Stage
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LIDAR Light Detection and Ranging

MGS Mid Gain Stage

ML-CIRRUS Formation, Lifetime, Properties and Radiative Impact of
Mid—-Latitude Cirrus Clouds

um Mikrometer

nm Nanometer (1nm = 10~?m) oder Seemeile (1 nm = 1852 m)

NO, =NO-+NO,y

NO, =NO+NO2+HNO3+PAN+HONO+. ..

nvPM Non-volatile Particulate Matter

OPC Optical Particle Counter

PADS Particle Analysis and Display System (Software by DMT)

PAS Probe Air Speed

PBL Planetare Grenzschicht (Planetary Boundary Layer)

PBP Particle by Particle

PCASP Passive Cavity Aerosol Spectrometer Probe

PMS Particle Measuring Systems

ppmv Parts per million by volume

PSD PartikelgroBenverteilung (Particle Size Distribution)

PSL Polystyrene Latex

PW Pratt & Whitney (Triebwerkshersteller)

Refl Konventioneller Jet A-1 Treibstoff (Eigenschaften s. Tab.5.1)

Ref2 Konventioneller Jet A-1 Treibstoff (Eigenschaften s. Tab.5.1)

SPK Synthetisches paraffinbasiertes Kerosin

SSJF1 Semisynthetischer Treibstoff (Eigenschaften s. Tab.5.1)

SSJF3 Semisynthetischer Treibstoff (Eigenschaften s. Tab.5.1)

SV Sampling Volume

TAS True Airspeed

TD Thermodenuder

TRA Temporary Reserved Airspace

TSI TSI Inc., 500 Cardigan Road, Shoreview, Minnesota 55126 USA

UHSAS Ultra-High Sensitivity Aerosol Spectrometer

UuTC Coordinated Universal Time

UTLS Upper Troposphere Lower Stratosphere

Symbol Bedeutung

« Groflenparameter bei Streuproblemen

Aproj Projizierte Flache (senkrecht zum Strahlengang)

AEI Scheinbarer Emissionsindex (Apparent Emission Index)

AFET g Uber die Wirbelausdehnung gemittelte AE I
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AFE g
AE Itot

Altaps
B

bext

Ce
Dcutoff,l,u

D eff
Dp

D (SA,)
A
€r.0,¢

E

ET
Elco,
EIHVPM
Elrus
E(Dp)
f

fos

IwcC
k

A

Mair
Mco,
MV D
7
HH20,005
n

N,
Ngt
Nz

(9]

w

Scheinbarer Eisemissionsindex, D,, € [0.5,50] um

Totaler Eisemissionsindex von Ruf3- und Eispartikeln, AEIi =
AFEIgis + Elgys, Dp € [0.01, 0.5] um

Flughthe anhand der GPS-Koordinanten (WGS84 Referenzellipsoid)
Magnetische Flussdichte

Extinktion

Cunningham-Faktor zur Slipkorrektur

Unterer (1) oder oberer (u) Grenzdurchmesser, bei dem die Nachweis-
bzw. Transfereffizienz 50 % betriagt

Effektivdurchmesser eines Ensembles von Eispartikeln
Partikeldurchmesser (sphérisch) bzw. volumen-dquivalenter Durch-
messer (asphérisch)

Uber SA, rédumlich variierende Detektionseffizienz
Raumwinkelelement

Einheitsvektoren in Kugelkoordinanten

Elektrisches Feld

Emissionsindex

Emissionsindex von COs

Emissionsindex nicht-volatiler Partikel, D, € [0.01, 1.9] um
Emissionsindex von Ruflpartikeln, D,, € [0.01,0.5] pm
Groflenabhéngige Nachweiseffizienz des CPC

Frequenz

Anteil der Eispartikel mit D, > 0.5pm, die den Aerosoleinlass
passieren

Azimutwinkel

Plancksches Wirkungsquantum

Energiestromdichte der Priméarstrahlung (Irradiance)

Strom durch die Laserdiode

Eiswassergehalt

Wellenzahl des Lichts

Wellenlénge des Lichts

Molare Masse von Luft

Molare Masse von COs

Mittlerer Volumendurchmesser

Luftviskositét

Mischungsverhéltnis von HoO bzw. CO,

Brechungsindex (komplex)

Konzentration (von z) bzgl. Umgebungsbedingungen (pamb, Zamb)
Stokeszahl

Stoffmenge von z

Raumwinkel

Kreisfrequenz
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p(0,9)
Pamb
PH,0

bi

P;

P a0
PDetoktor
Qext,streu,abs
qcprc
RH;
RHliq
RF

Pz

Oabs

Oext
OProbe
04-12°
Otot, Odm
(do/d2)
Sa

SAeff
SAext
SA,

Sp

SV

0

T(D,)

Tamb

Phasenfunktion (normiert auf 4)

Umgebungsdruck

Wasserdampfpartialdruck

Sattigungsdampfdruck iiber Eis

Wahrscheinlichkeit flir den Eintritt des Ereignisses ¢
Leistung des Streulichts pro Raumwinkelelement
Leistung des Streulichts, das auf den Detektor trifft
Extinktions-, Streu- bzw. Absorptionseffizienz
Probenfluss durch den CPC

Relative Feuchte {iber Eis

Relative Feuchte iiber Fliissigwasser
Strahlungsantrieb (Radiative Forcing)

Dichte von «

Absorptionsquerschnitt

Extinktionsquerschnitt

Proben- bzw. sondenspezifischer Streuquerschnitt
Streuquerschnitt bezogen auf den Streuwinkelbereich 4 — 12°
Totaler Streuquerschnitt

Differentieller Streuquerschnitt
Amplitudenstreumatrix

Effektiv wirksame Messfliache

Detektorsensitive Messfléache

Qualifizierte Messfliache

Poynting-Vektor

Vermessenes Volumen (Sampling Volume)
Streuwinkel

Groflenabhéngige Transfereffizienz des Aerosoleinlasses
Umgebungstemperatur

Frostpunkttemperatur
Schmidt-Appleman-Temperatur

Zeit

Ausgangsspannung an der Photodiode (Detektor)
Ausgangsspannung an der HGS, MGS, LGS
Ausgangsspannung Upp, am qualifizierenden bzw. gréBenbestimmen-
den Detektor

Magnetische Permeabilitdt des Vakuums

Vektorielle Streuamplitude
Kompressionskorrekturfaktor zur Berechnung des SV
Eiskonversionseffizenz. { = AE L,y /EIRus.
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