Charakterisierung von optischen
Partikelspektrometern und in-situ Messungen zur

Mikrophysik der polaren Stratosphidrenwolken

Dissertation zur Erlangung des Grades

,,Doktor der Naturwissenschaften*

am Fachbereich Physik, Mathematik und Informatik der

Johannes Gutenberg-Universitit in Mainz

Sergej Molleker

Mainz, 2013






Zusammenfassung

Polare Stratosphirenwolken (PSC), die unterhalb einer Temperatur von etwa -78°C in polaren Re-
gionen auftreten, iiben einen starken Einfluss auf die stratosphirische Ozonschicht aus. Dieser
Einfluss erfolgt groftenteils iiber heterogene chemische Reaktionen, die auf den Oberflichen von
Wolkenpartikeln stattfinden. Chemische Reaktionen die dabei ablaufen sind eine Voraussetzung
fiir den spiteren Ozonabbau. Des Weiteren verdndert die Sedimentation der Wolkenpartikel die
chemische Zusammensetzung bzw. die vertikale Verteilung der Spurengase in der Stratosphire.
Fiir die Ozonchemie spielt dabei die Beseitigung von reaktivem Stickstoff durch Sedimentation
Salpetersidure-haltiger Wolkenpartikeln (Denitrifizierung) eine wichtige Rolle. Durch gleichen Se-
dimentationsprozess von PSC Elementen wird der Stratosphire des weiteren Wasserdampf ent-
zogen (Dehydrierung). Beide Prozesse begiinstigen einen ldnger andauernden stratosphirischen
Ozonabbau im polaren Friihling.

Gerade im Hinblick auf die Denitrifikation durch Sedimentation groerer PSC-Partikel werden in
dieser Arbeit neue Resultate von in-situ Messungen vorgestellt, die im Rahmen der RECONCILE-
Kampagne im Winter des Jahres 2010 an Bord des Hohenforschungs-Flugzeugs M-55 Geophysi-
ca durchgefiihrt wurden. Dabei wurden in fiinf Fliigen Partikelgrofenverteilungen in einem Gro-
Benbereich zwischen 0,5 und 35um mittels auf der Lichtstreuung basierender Wolkenpartikel-
Spektrometer gemessen. Da polare Stratosphérenwolken in Hohen zwischen 17 und 30km auf-
treten, sind in-situ Messungen vergleichsweise selten, so dass noch einige offene Fragen bestehen
bleiben. Gerade Partikel mit optischen Durchmessern von bis zu 35um, die wihrend der neuen
Messungen detektiert wurden, miissen mit theoretischen Einschrinkungen in Einklang gebracht
werden. Die Grole der Partikel wird dabei durch die Verfiigbarkeit der beteiligten Spurenstoffe
(Wasserdampf und Salpetersidure), die Sedimentationsgeschwindigkeit, Zeit zum Anwachsen und
von der Umgebungstemperatur begrenzt. Diese Faktoren werden in der vorliegenden Arbeit dis-
kutiert. Aus dem gemessenen Partikelvolumen wird beispielsweise unter der Annahme der NAT-
Zusammensetzung (Nitric Acid Trihydrate) die dquivalente Konzentration des HNO3 der Gasphase
berechnet. Im Ergebnis wird die verfiigbare Konzentration von Salpetersdure der Stratosphire iiber-
schritten. AnschlieBend werden Hypothesen diskutiert, wodurch das gemessene Partikelvolumen
iberschitzt worden sein konnte, was z.B. im Fall einer starken Asphirizitit der Partikel moglich
wire. Weiterhin wurde eine Partikelmode unterhalb von 2-3pm im Durchmesser aufgrund des
Temperaturverhaltens als STS (Supercooled Ternary Solution droplets) identifiziert.

Um die Konzentration der Wolkenpartikel anhand der Messung moglichst genau berechnen zu
konnen, muss das Messvolumen bzw. die effektive Messfliche der Instrumente bekannt sein. Zum
Vermessen dieser Messfliche wurde ein Tropfchengenerator aufgebaut und zum Kalibrieren von
drei Instrumenten benutzt. Die Kalibration mittels des Tropfchengenerators konzentrierte sich auf
die Cloud Combination Probe (CCP). Neben der Messfliche und der Groflenbestimmung der Par-
tikel werden in der Arbeit unter Zuhilfenahme von Messungen in troposphérischen Wolken und an
einer Wolkensimulationskammer auch weitere Fehlerquellen der Messung untersucht. Dazu wur-
de unter anderem die statistische Betrachtung von Intervallzeiten einzelner Messereignisse, die in
neueren Sonden aufgezeichnet werden, herangezogen. Letzteres ermoglicht es, Messartefakte wie
Rauschen, Koinzidenzfehler oder ,,Shattering® zu identifizieren.



Abstract

Polar stratospheric clouds (PSCs) that occur at temperatures below -78°C in the polar regions have
a strong influence on the ozone layer. This influence is mainly due to heterogeneous chemical reac-
tions which take place on the surface of the cloud particles. These reactions are a precondition for
the subsequent ozone destruction. Furthermore, sedimentation and evaporation of the cloud partic-
les lead to a redistribution of chemical species in the stratosphere. In case of ozone chemistry such
processes include the removal of reactive nitrogen in particles containing nitric acid (denitrificati-
on) and of water vapor (dehydration). Both processes facilitate longer lasting ozone destruction in
the polar spring stratosphere.

In particular, with respect to the denitrification by sedimentation of larger PSC-particles, this work
presents new results of measurements carried out on the high altitude research aircraft M-55 Geo-
physica within the RECONCILE-Project in the winter of the year 2010. PSC fields were encoun-
tered during five successive flights. Thereby particles size distributions in the size range between
roughly 0.5 and 35pum were recorded by instruments based on forward scattering of light on sin-
gle particles. PSCs occur at altitudes between about 17 and 30 km. Hence, in situ measurements
are still rare, and some open questions remain. Especially occurrence of the particles with optical
diameters of up to 35um, which were detected in the new measurements, requires explanation to
comply with theoretical limitations. The theoretical considerations predict that the maximum par-
ticle size is limited by the available amounts of contributing trace gas species (water vapor and
nitric acid), sedimentation speed, time of growth and ambient temperatures. Based on the detec-
ted particle volume and assuming a NAT-composition (Nitric Acid Trihydrate) the equivalent gas
mixing ratios of HNO3 were calculated. The resulting mixing ratios of nitric acid exceeded typi-
cal stratospheric values of this region. Consequently, hypotheses are discussed that could explain
an overestimation of the measured particle sizes and volumes, which could be the case if the par-
ticles were strongly aspherical. In addition the particle mode below 2-3um in diameter could be
identified as STS (Supercooled Ternary Solution droplets) based on the temperature dependence of
particle volume.

In order to calculate the particle concentration from the detected particle numbers, the sample vo-
lume, i.e. the sample area of the instrument, must be known. Therefore a monodisperse droplet
generator was built as part of this work to calibrate the employed particle instruments. The calibra-
tion by use of the droplet generator was focused on the Cloud Combination Probe (CCP) acquired
in the course of this work. Alongside the sample area and the sizing calibration, other aspects of the
measurement quality were characterized using aircraft based measurements in tropospheric clouds
and experiments in a cloud chamber. Additionally, a statistical analysis of the particle inter-arrival
time data recorded on the newer instruments was conducted. This helps to identify measurement
errors due to shattering, noise and coincidence.

il
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Kapitel 1
Einleitung

Das Naturphdnomen Wolke ist eine der wichtigen Stellschrauben im Klimasystem der Er-
de - die meist sehr hohe Albedo und der hohe Bedeckungsgrad der Erdoberflaiche von
Wolken begrenzt die Menge der kurzwelligen (sichtbarer) Strahlungsenergie der Sonne,
die die Erdoberfliche erreicht. Neben diesem kithlendem Einfluss, wird durch Wolken ab-
sorbierte langwellige Wirmestrahlung der Erde zuriick emittiert, was einen wirmenden
Beitrag in der Energiebilanz der Erde liefert. Beide Beitrige hingen sehr stark von diver-
sen Parametern der Wolken ab. Zu den Faktoren zédhlen mikroskopische wie makroskopi-
sche Eigenschaften der Wolken. Mikrophysikalisch werden Wolken iiber die Konzentra-
tion, Formen und Groflen der Wolkenpartikel beschrieben. Auch die Zusammensetzung
der Wolkenpartikel iibt iiber ihren Brechungsindex Einfluss auf die Lichtstreuung aus. Zu
den makroskopischen Eigenschaften der Wolken zihlen Hohe iiber Grund, Ausdehnung,
optische Dicke, rdumliche Inhomogenitit und Lebensdauer der Wolken. Es ist gegenwiir-
tig eines der bedeutendsten Ziele der Klimaforschung, den Zusammenhang zwischen den

Wolkenparametern und der Energiebilanz zu bestimmen.

Abgesehen von ihrem Einfluss auf die Strahlungsbilanz sorgen Wolken durch Transport
von Wasser und latenter Wirme fiir eine deutlich méBigere Klimaverteilung auf der Er-
de. Dabei ist die Wolke nur das sichtbare Element im stiindigen Wechselspiel zwischen
der gasformigen (Wasserdampf) und der fliissigen oder festen Phase des Wassers beim

Durchlaufen seines atmosphérischen Kreislaufs.

Ein weniger bekannter Aspekt der Wolken, besteht in deren Einfluss auf die Zusammen-
setzung der Luft. Dazu trigt die heterogene Chemie, die innerhalb oder auf den Oberfli-
chen der Wolkenpartikel stattfindet, bei. Ein bedeutendes Beispiel der heterogenen Che-

mie, das die vorliegende Arbeit betrifft, stellt die sogenannte Chloraktivierung in polaren



Stratosphéirenwolken dar. In dieser Arbeit werden neue in-situ Messungen in polaren stra-
tosphérischen Wolken (PSCs) vorgestellt und diskutiert.

Das Zusammenspiel der natiirlich vorkommenden PSCs und des in die Stratosphire einge-
tragenen Chlors anthropogenen Ursprungs, kann in Polregionen zu sehr niedrigen Ozon-
konzentrationen fiithren (Solomon et al., 1986). Ein Aspekt, auf den die Ergebnisse der
vorliegenden Arbeit unmittelbar Einfluss nehmen, ist die vertikale Umverteilung von Spu-
rengasen, die mit der Sedimentation von Wolkenelementen einhergeht. Konkret, wird das
in PSCs gebundene NOy (in dem Fall HNO3), das das reaktive Chlor binden konnte, in
der unteren polaren Stratosphére nach unten transportiert, was als Folge zu einem lidnger
andauernden Ozonabbau im Friihling fithren kann (Waibel et al., 1999). Die Verminderung
der NOy-Konzentration durch Sedimentation der NOy-haltigen Partikel wird als Denitri-

fizierung bezeichnet.

Die Schidlichkeit diverser Halogenverbindungen fiir die Ozonschicht wird auch von tro-
posphiérischen Wolken mitbestimmt. Viele der Stoffe, die in die Atmosphidre gelangen,
werden in den Wolken prozessiert und letztendlich durch Niederschldge aus der Tropo-
sphére entfernt bzw. ausgewaschen. Schwer wasserlosliche Gase, die in die Troposphire
gelangen, verbleiben dort viel lidnger, so dass sie sich besser in der gesamten Atmosphire
verteilen. Auf diese Weise gelangen viele reaktive Halogenverbindungen fast ungehindert
in die Stratosphire. Halogene wie Chlor aus organische Substanzen (FCKW - Fluor Chlor
Kohlenwasserstoffe) konnen sich in der Stratosphére sehr effizient an Ozon-abbauenden
Reaktionen als Katalysatoren beteiligen, was die Gleichgewichts-Ozonkonzentration stark
verringert. Nach der Ratifizierung des Montreal-Protokolls im Jahr 1989 und spiterer
durch Industriestaaten beschlossene verschirfte Abkommen, ist die weitere Zunahme der
Konzentration der Chlorverbindungen in der Atmosphire verhindert worden. Diese Ab-
kommen haben dabei die Schidlichkeit diverser Gase fiir die Ozonschicht unter anderem

in ihrer Wasserloslichkeit unterschieden.

Die Arbeiten von Paul Crutzen, Frank Sherwood Rowland und Mario J. Molina zum Ver-
standnis der Ozon-Chemie und der prognostizierten Gefahr fiir die stratosphérische Ozon-
schicht wurden mit dem Nobelpreis fiir Chemie 1995 geehrt. Neuere Modellrechnungen
wie von Newman et al. 2009 zeigen, dass das Unterlassen jeglicher Malnahmen zum
FCKW-Verbot katastrophale Folgen fiir die Ozonschicht gehabt hiitte.

Um die vorgestellten Einfliisse von Wolken auf das Klima quantitativ zu verstehen, miis-
sen Wolken durch Messungen charakterisiert werden. Dafiir existiert eine Vielzahl an

fernerkundenden und in-situ Messinstrumenten, die stetig weiter entwickelt werden. Die



hohe Bandbreite an Konzentrationen und Groen der Wolkenpartikel stellt eine der Her-
ausforderungen an die Messtechnik der Wolkenspektrometer. So umfasst beispielswei-
se die Partikelkonzentration je nach Wolkentyp viele GroBenordnungen: von etwa 10~%
bis 10*%cm™3. Deswegen muss eine niedrige Konzentration entweder mit einem hohen
Messvolumen des Instruments oder mit einer langen Mittelungszeit kompensiert werden.
Letzteres geschieht dann auf Kosten der rdaumlichen Auflosung. Ein hohes Messvolumen
des Instruments, kann dagegen die Messung in dichten Wolken wegen der stiarkeren An-
falligkeit auf Partikelkoinzidenzen stark verfalschen. Der Bereich an Partikelgrofen der
Wolkenelemente umfasst ebenso mehrere Grolenordnungen: von wenigen pm bis einigen
Millimetern im Fall der Regentropfen bzw. Zentimeter bei Schneeflocken und Hagel. Falls
die Messung Aerosolpartikel einbeziehen soll, erreichen manche optische Partikelspektro-

meter eine untere Detektionsgrenze von ca. 0,1pm.

Neben der GroBenverteilung der Wolkenpartikel ist es oft erwiinscht die Partikelform und
die Streufunktion, insbesondere von Eiskristallen zu vermessen. Angesichts der Anforde-
rungen werden bei der Entwicklung der Wolkenspektrometer Priorititen gesetzt und Kom-
promisse eingegangen, so dass eine moglichst vollstindige Charakterisierung der Wolke
erst durch mehrere simultan in-situ messende Instrumente erreicht werden kann. So ist bei-
spielsweise das Messvolumen der FSSP-300-Sonde 5 bis 10 mal kleiner als das Messvolu-
men der in dieser Arbeit ebenfalls verwendeter FSSP-100- und CDP-Sonden. Damit wur-
de eine potentiell viel hohere Konzentration der Aerosolteilchen, die die FSSP-300-Sonde
mit einer Detektionsgrenze von 0,3um erfasst, beriicksichtigt. Allgemein nimmt mit der
tiber GroBenordnungen zunehmenden Partikelgrofle die typische Anzahlkonzentration der
Partikel in der Erdatmosphire stark ab. Daher wird beispielsweise das Messvolumen ei-
nes Messinstruments, das Niederschlagspartikel erfassen soll, auch um Gréenordnungen

groBer konzipiert.

Die vorliegende Dissertation konzentriert sich auf die Charakterisierung der Messinstru-
mente der Arbeitsgruppe, mit denen Messdaten fiir diese Arbeit gewonnen wurden. Zu
den Messinstrumenten gehoren Wolkenspektrometer vom Typ FSSP (Forward Scattering
Spectrometer Probe), welche auf dem Prinzip der vorwiérts gerichteten Lichtstreuung an
einzelnen Partikeln beruhen. Ein weiterer Wolkenspektrometer ist die zweidimensional
abbildende Sonde ,,Cloud Imaging Probe* (CIP). Am Anfand der Arbeit stellte sich die
Aufgabe, die neu angeschaffte CCP-Sonde (Cloud Combination Probe) von Droplet Mea-
surement Technologies, beziiglich der angegebenen, wie auch vielfach unbekannten Ei-
genschaften zu untersuchen. In der CCP-Sonde (Abbildung 1.1) sind zwei Messinstrumen-

te kombiniert. Der CDP-Messkopf (unten im Bild) beinhaltet eine moderne und kompakte



Ausfiihrung der klassischen FSSP-Messtechnik, das Partikel in einem GroéB8enbereich von
2,5 bis 50pm detektiert. Das zweite Instrument ist die Cloud Imaging Probe (CIP), die in

einem GroBenbereich von ca. 30 bis 900um arbeitet.

Ein Teil dieser Arbeit beschiftigt sich mit der genauen Vermessung der Messvolumina,
bzw. der effektiven Messflichen der Wolkenspektrometer mittels eines Tropfchengenera-
tors. Die Messfliche geht direkt in die Berechnung der resultierenden Partikelkonzentra-
tion ein. Ebenso wird auch auf die Kalibration der Groenbestimmung der Instrumente
eingegangen. Weitere Herausforderungen, die im Rahmen dieser Arbeit erfolgten, hingen
mit der Integration der Instrumente in unterschiedliche Messplattformen, wie Flugzeuge

oder Laboraufbauten zusammen.

Abb. 1.1: CCP-Sonde: der untere Ausleger ist das CDP-Instrument und beinhaltet den Partikel-
Streulichtdetektor (Cloud Droplet Probe mit der FSSP-Messtechnik). Zwischen den oberen

Ausleger-Armen befindet sich das Messvolumen des bildgebenden CIP-Intruments (Cloud Imaging
Probe).



Kapitel 2

Grundlagen der Messtechnik

2.1 Partikelmessung mittels vorwiirts-gerichteter

Lichtstreuung

Mit dem Beginn des Laser-Zeitalters um 1960, wurde unmittelbar mit der Entwicklung
von Laser-basierten optischen, Partikel-zihlenden Messinstrumenten begonnen (z.B. in
Schleusener 1968). Zuvor basierte die Messung der Wolkenelemente im wesentlichen auf
Partikelsammelnden (diverse Arten von Impaktion) oder elektrostatischen Instrumenten.
Die Partikeldetektion und GroBenbestimmung mittels der vorwirtsgerichten Lichtstreuung
stellt eine von vielen denkbaren optischen Anordnungen dar. Die FSSP-Technik verbrei-
terte sich stark mit dem in groflen Stiickzahlen (>>100) hergestellten flugzeuggestiitzten
FSSP-Instrument (Forward Scattering Spectrometer Probe) von Particle Measuring Sys-

tems, inc. (Knollenberg, 1981).

Die anfédngliche Entwicklung des FSSP-Instruments profitierte von einem Auftrag der NA-
SA zum Bau eines Wolkenspektrometers fiir eine Venus-Mission - die Pioneer-Venus
2, die am 8. August 1978 startete. In der Publikation von Knollenberg 1984 findet
man eine Beschreibung der dabei verwendeten FSSP-Messtechnik und in Knollenberg
and Hunten 1979 entsprechende Partikel-Grofenverteilungen, die in Wolken der Venus-
Atmosphire erfolgreich gemessen wurden. Au3erdem kamen bei dieser Mission auch ein
OAP-Instrument (Optical Array Probe, Abschnitt 2.2) und ein Polar Nephelometer zum
Einsatz. Im als Polar-Nephelometer bezeichneten Instrument wird das Streulicht von vie-
len iiber 360° (in der Laserstrahlebene) verteilten Fotodetektoren gesammelt und aufge-

nommen, um die gesamte, stark winkelabhéngige Phasenfunktion der gestreuten Lichtin-
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tensitidt zu messen. Das FSSP-Messprinzip ist eine Untermenge des Prinzips des Polar
Nephelometers, was dem FSSP-Instrument unter anderem aufgrund der Einfachheit diver-

se Vorteile bringt.

Beim FSSP-Instrument wird das Streulicht in einem konzentrischen Kegel von typischer-
weise 15° um die Laser-Achse, in Vorwirtsrichtung gesammelt. Das impliziert, dass der
die Streuung bewirkende Laserstrahl ausgeblendet werden muss. Die Blende, die den di-
rekten Laserstrahl vor dem Eintritt in die Detektoroptik abschirmt, wird in der Literatur
als ,,Dump-Spot* bezeichnet. Aufgrund dieser Aussparung wird ausschlieBlich das durch
Partikel gestreute Licht iiber einen Streuwinkel von ca. 3° bis 15° gesammelt und auf einen
Fotodetektor fokussiert. Fiir Partikel mit Durchmessern oberhalb der Lichtwellenlidnge
wird in die Vorwirtsrichtung (vordere Hemisphére) am meisten Licht gestreut, welches

die Sensitivitidt der FSSP-Messanordnung begiinstigt.

Die Beschreibung der Lichtstreuung an einem sphirischen Brechungsindex-Ubergang
wurde analytisch von Gustav Mie 1908 hergeleitet (Mie, 1908). Zu den Standardwer-
ken, die die Formulierung und Anwendung der Mie-Theorie ausfiihrlich behandeln, zidhlen
Bohren and Huffman 1983 und van de Hulst 1957. Die Mie-Theorie kann fiir die Berech-
nung der Streuquerschnitte an sphirischen Partikeln, wie Wolkentropfen, in voller Giil-
tigkeit verwendet werden. Fiir Objekte mit Durchmessern kleiner der Lichtwellenlénge
ist die Mie-Theorie ndherungsweise auch fiir leicht asphirische Objekte giiltig - die Mie-
Streuung geht in diesem Bereich in die Rayleigh-Streuung iiber. Der Streuquerschnitt im
Rayleigh-Regime skaliert mit der vierten Potenz der Partikelgrofe, was fiir die Messung
von PartikelgroBBen weit unterhalb der Laserwellenlidnge eine hohe Sensitivitét erfordert.
Das FSSP-300 greift daher auf eine Avalanche-Fotodiode und auf eine zwei-geteilte Si-
gnalverstdarkung zuriick, um den Umfang an Pulshohen zu iiberbriicken. Fiir Partikeldurch-
messer weit oberhalb der Laserwellenlédnge entspricht die Lichtstreuung nidherungsweise

der Beschreibung mittels der geometrischen Optik.

In die Berechnung der Mie-Streufunktion geht der Brechungsindex mit seinem real- und
imaginér-Anteil ein. Der imaginire Anteil des Brechungsindex représentiert die Absorp-
tion des Lichts innerhalb des Partikels. Die GroBe der Sphére wird allgemein mit einem
GroBenparameter X = 7D/ beschrieben, mit D fiir Durchmesser des Partikels und A
fiir die Wellenlidnge des Lichts. In der Abbildung 2.1 ist exemplarisch die Streufunktion
an einer Spum Sphiére fiir eine Wellenldnge von 632nm dargestellt. Wegen der sphérischen
Symmetrie ist die Streufunktion axial-symmetrisch (auch die Polarisationsanteile des La-
serlichts miissen hier nicht unterschieden werden). Fiir die Berechnung des Instrument-

spezifischen Streuquerschnitts muss iiber die Streufunktion im Winkelbereich der Sam-
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Abb. 2.1: Beispiel einer Mie-Phasenfunktion fiir eine Sphdire mit 5pum im Durchmesser und Laser-
wellenldnge von 632nm. Die Streuwinkel sind folgendermaflen definiert: Das (Laser-)Licht propa-

giert in die Richtung von 0°. Riickstreuung liegt bei 180°. Die Radiale Achse hat eine logarithmi-

sche Skalierung, wobei die Kreise die 10-fache Skala markieren.

meloptik des Messinstruments integriert werden. Die Ergebnisse solcher Rechnungen fiir
die FSSP-Geometrie sind in den Abbildungen 3.10, 4.8, 4.13 zu finden' - dabei ist in den
Abbildungen teilweise die schon abgeleiteten Kalibrationskurven der Instrumente darge-
stellt.

Das vorwirts-gerichtete Streu-Maximum (Abbildung 2.1) wird mit zunehmender Partikel-
grofBe schmaéler. Dabei reihen sich um das Hauptmaximum weitere Nebenmaxima der In-
tensitit, die sich mit steigender Partikelgrofie in zunehmender Anzahl iiber den Grenzwin-
kel in den Sammelbereich der FSSP-Optik bewegen. Letzteres veranschaulicht zum Teil
die Entstehung von Schwingungen im resultierenden FSSP-Streuquerschnitt, als Funk-
tion der Partikelgrofe. Diese Schwingungen (Mie-Resonanzen) machen die Bestimmung
der Partikelgrofle abschnittsweise ambivalent. Daher miissen nicht-monoton steigende Ab-
schnitte der Kalibrationskurve in vergleichsweise breiten Grofen-Bins zusammengefasst
werden. Fiir Groenparameter oberhalb von ca. X=30 konnen die Mie-Ambivalenzen in
der Kalibrationskurve fiir praktische Zwecke vernachlidssigt werden. Das rechtfertigt das
Erstellen einer ,,glatten‘ Kalibrationskurve ab dieser Partikelgrofe - siehe Abschnitt 3.3.2.

Es gibt technisch modifizierte Abwandlungen von FSSP-Instrumenten, die die Mie-
Resonanzen bzw. Ambivalenzen stark minimieren, in dem die Sammeloptik unsymme-

trisch bzw. seitlich versetzt zur axialen Achse angeordnet ist (Holve and Self, 1979).

'Die Berechnung erfolgten mit dem 22 Streu-Programm 22, Gesellschaft fiir Strahlen- und Umweltfor-
schung mbH, 1991.



Fiir die Berechnung der Streuung an nicht-sphirischen Partikeln, wird oft die T-Matrix-
Methode als gute Ndherung fiir X' < 50 — 100 verwendet. In der T-Matrix-Lésung wurde
die Lichtstreuung an Sphiroiden (im Fall axialer Symmetrie - Ellipsoid) exakt formuliert
(Waterman, 1965, 1971). Fiir eine FSSP-Geometrie sind T-Matrix-Rechnungen beispiels-

weise in Borrmann et al. 2000a; Febvre et al. 2012 durchgefiihrt worden.

Da Partikel an unterschiedlichen Stellen, sowohl entlang als auch quer zur optischen Ach-
se ein inhomogenes, z.B. ein GauB3-formiges Laserintensitétsprofil durchqueren, muss der
Partikel-Detektionsbereich bzw. die effektive Messfliche 2 zur korrekten GroBenbestim-
mung eingeschrinkt werden. In FSSP-Instrumenten ist dafiir eine Technik implementiert,
durch die anhand der Tiefenschirfe der Optik mittels zweier Fotodetektoren automatisiert
zwischen verwertbarer und verwerfender Messung unterschieden wird. Dieses Verfahren
wird weiterhin als DoF-Kriterium bezeichnet® und ist unter anderem in (Dye and Baum-
gardner, 1984) fiir ein FSSP-Gerit beschrieben.

qualifying signal

zing signal

particle position along Iaser beam

detector signal

sizing detector ! qualifying detector

Laser beam Sam

particle in focus/sampe area

p\lt::areaLj -
=) e @
\

FSSP/CDP — front view particle out of focus/sampe area Image spot

Abb. 2.2: Prinzip-Skizze der Tiefenschdrfe-Qualifikation von Partikeln in der FSSP-Messtechnik
(DoF-Kriterium).

Die Abbildung 2.2 soll hier das DoF-Verfahren kurz veranschaulichen: Das Streulicht wird
iber ein Strahlteiler (,,Beam-Splitter*) auf zwei runde Fotodetektoren fokussiert. Ein Fo-

todetektor wird als der groBenbestimmende, der andere als der qualifizierende Detektor

%eng.: Sample Area
3oder DoF-reject, mit DoF = Depth of Field



bezeichnet. Der Zerstreuungskreis* der Fokussierung hat fiir Partikel in der Fokusebene
der Optik seine geringste Ausdehnung (siehe rote Kreise, rechts in der Skizze), so dass
es vollstdandig innerhalb der Fotodetektorfliche liegt. Mit steigender Entfernung des streu-
enden Objekts von der Fokusebene wichst der Zerstreuungskreis iiber die Detektorflache
hinaus, so dass schlieBlich das Signal des Fotodetektors abnimmt (rote/schwarze Kurve
in der Abbildung 2.2). Wenn nun einer der Fotodetektoren eine kleinere Fldche hat, bzw.
mit einer Maske verdeckt ist, wird die Signalabnahme mit dem zunehmendem Abstand
der Partikeltrajektorie vom Zentrum des Messflache schneller ausfallen (rote Kurve in der
Skizze). Weiterhin wird von der Elektronik das Signal des maskierten Detektors mehr ver-
starkt (die unterschiedliche Verstirkung kann auch der Strahlteiler tibernehmen). Durch
Vergleich der zwei Fotodetektor-Signale, kann die Messelektronik solche Messpulse von
nicht-optimal fokussierten Streulichtquellen verwerfen (auch als DoF-reject bezeichnet).
Vereinfacht zusammengefasst, kommt das DoF-Verfahren zum Tragen, wenn die qualifi-

zierende Pulshohe unterhalb der groBenbestimmenden Pulshohe liegt.

Es gibt einige unterschiedliche Ausfiihrungen der Detektor-Formen/Masken, die bislang
in FSSP-Geriten angewandt wurden. Die spaltformige Maske hat sich durchgesetzt. Die-
se Form wird in der FSSP-300 oder der CDP-Sonde eingesetzt (siche Abbildung 2.2. Die
Maske sorgt zusitzlich fiir eine Partikelabweisung am Rand der Messflache, quer zur opti-
schen Achse. Die spaltformige Maske ist so ausgerichtet, dass sich der Zerstreuungskreis
eines durch das Messvolumen fliegenden Partikels in Langsrichtung der Spaltmaske be-
wegt. In einer FSSP-100 ist die Maske anders realisiert, und Messpulse am Rande des
Laserprofils, quer zur optischen Achse und Flugrichtung, werden mit einer Transitzeit-
Methode verworfen. Dabei wird ausgenutzt, dass die Lingen der Messpulse, die vom seit-
lichen Rand der Messflidche bzw. des Laserprofils herriihren, kiirzer ausfallen. Das heif3t
also: Die Dauer von Streulichtsignalen, die am Rande des Laserprofils erzeugt werden,
sind verkiirzt, und die Detektion des entsprechenden Partikels wird verworfen. Die Ver-
messung der CDP-Messfliche wird im Abschnitt 3.3.1 behandelt.

“Englisch: circle of confusion
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2.2 Grundlagen der Partikelmessung durch
Schattenabbildung

Eines der Instrumente der Cloud Combination Probe (CCP) ist die Cloud Imaging Probe
(CIP). Diese ist in der Lage, anhand des Abschattungsgrades durch Partikel, drei Graustu-
fen (grey scale) der Abschattung aufzuldsen. Sie wird im Weiteren als CIPgs bezeichnet.
Die CIPgs gehort zu der Instrument-Klasse, die als Optical Array Probe (OAP) oder 2D
Cloud Probes bezeichnet werden. Die Bezeichnung 2D Probe legt nahe, dass die bild-
gebende Erfassung der Partikel in zweidimensionaler Projektion erfolgt. Die Entwicklung
der OAP-Messtechnik geht auf Knollenberg 1970 zuriick, wobei das Messprinzip unveridn-
dert in der CIP-Sonde oder in den Vorgidngermodellen der PMS inc., wie der 2D-C (siehe
Abbildung 2.3a)) oder 2D-P Sonden, iibernommen wurde.

Das Funktionsprinzip der OAP ergibt sich folgendermaflen: Ein Zeilensensor (Array) wird
iber eine Sammeloptik von einem Laserstrahl vollstindig ausgeleuchtet. Zwischen den
Instrument-Armen, von denen der Eine die Laserquelle und der Andere die Empfangs-
optik beinhaltet, befindet sich entlang des Laserstahls das Messvolumen. An Partikeln,
die den Laserstrahl im Messabschnitt durchqueren, wird das Laserlicht gebeugt, was sich
nach optischer Abbildung in Form einer Abschattung einzelner Fotodioden des Zeilen-
sensors auswirkt. Der Zeilensensor wird mit einer der Fluggeschwindigkeit und der Pixe-
lauflosung angepasster Frequenz abgetastet, so dass sich eine kontinuierliche zweidimen-
sionale Bildaufnahme der Partikelschatten ergibt. Die digitale Signalaufzeichnung wird
an diskreten Stufen der prozentualen Abschattung der Fotoelemente relativ zu ihrer un-
gestorten Ausleuchtung ausgelost. Ublicherweise bei 50% der Abschattung im Falle einer
CIP-Sonde ohne Graustufenauflosung (mono-CIP), oder beispielsweise bei 33%, 50% und
66%-Abschattung im Falle eines Instruments mit drei Graustufen, wie bei der hier ver-
wendeten CIPgs, wobei die Graustufenschwellen beliebig gewihlt werden konnen. Die
typische Pixelauflosung einer OAP-Sonde liegt zwischen 10 und 25um?>, was eine hoch-
auflosende Sammeloptik, bestehend aus einigen Linsen, erfordert. Die Sammeloptik hat
dadurch oft eine Schirfentiefe, die vielfach kiirzer als der Abstand der Instrument-Arme
ausfillt. Das hat zur Folge, dass Partikel, die den Messstrahl in unterschiedlichen Positio-
nen relativ zum scharf abgebildeten Bereich passieren, unterschiedliche Beugungsbilder
erzeugen, bzw. unscharf erscheinen, und das Messvolumen in der Schirfentiefe mit ab-

nehmender Partikelgroe schnell abnimmit.

Im Fall der Precipitation Imaging Probe (PIP) der Arbeitsgruppe bei 100xm, um eine groBere Ober-

grenze zu erreichen.
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(a) (b)

Abb. 2.3: Beispiele fiir 2D- bzw. fiir OAP Instrumente: 2DC-Sonde von Particle Measuring Systems
(a) (Quelle: NCAR-Webseite http://www.eol.ucar.edu/raf/Bulletins/B24/2dProbes.html), und 2D-S
Sonde von SPEC inc. (b) Quelle: (Lawson et al., 2000).

In der Literatur wird die Schattenabbildung durch Lichtbeugung an Partikeln mit der Ni-
herung der Fresnel-Beugung an verdeckenden Objekten behandelt. Das Beugungsbild der
Abschattung hingt von der Entfernung des Partikels zu einem imaginédren Schirm, der in
der scharf abbildenden Ebene liegt, ab. Diese Entfernung kann in der Fresnel-Nédherung in
Einheiten von Z, mit Z = R? /A, wobei A fiir die Wellenlénge des Laserlichts, und R fiir
den Radius des beugenden kreisférmigen Objekts steht. Je nach Instrument und vor allem
dem Niveau der Abschattungsstufe, die zur Partikeldetektion erreicht werden muss, lie-
fert die Theorie und das Experiment (z.B. Knollenberg 1970; Korolev et al. 1998) fiir den
Detektionsbereich entlang der optischen Achse die Gleichung 2.1, mit dem maximalen
Abstand Z,,,., ab dem keine Partikeldetektion mehr erfolgt.

DoF = +Z.x R*/A (2.1

Eine Erweiterung der OAP-Technik bietet das 2D-S Instrument von SPEC inc. (Lawson
et al., 2006), in dem zwei OAP Instrumente senkrecht zu einander iiberlagert werden (Ab-
bildung 2.3b)). Die Koinzidenz von zwei Detektionen limitiert das Messvolumen auf den
Bereich, in dem sich beide Laserquerschnitte iiberlagern. Der Vorteil dieser Anordnung
ergibt sich durch ein genauer definiertes Messvolumen, in dem moglichst nur scharf abge-
bildete Partikel ausgewertet werden. Weiterhin sind zwei zu einander senkrechte Projektio-
nen der Partikel sichtbar, was z.B. die Unsicherheit in der Berechnung der Partikelvolumen

verringert.


http://www.eol.ucar.edu/raf/Bulletins/B24/2dProbes.html
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Abb. 2.4: Tiefenschdrfe bzw. das DoF (eng.: Depth of Field) im Messvolumen der CIPgs-Sonde
nach Gleichung 2.1. Der Detektionsbereich wird von den Instrument-Armen mit dem Abstand von

100mm begrenzt.

Falls bei der CIP-Messung ein Partikel nur einen Teilschatten auf dem Zeilensensor er-
zeugt, bzw. durch das Partikel eine Rand-Fotodiode ausgelost wird, so wird bei der Daten-
auswertung diese Messung verworfen. Das hat zur Folge, dass sich das Messvolumen quer
zur optischen Achse (S Apyeite) entsprechend der Beziehung SAp,cite = Dinaz — Dpare Te-

duziert.

D,q. steht dabei fiir die nominelle Breite der Messflidche, die sich aus der Auflosung
multipliziert mit der Pixel-/Fotodioden-Anzahl ergibt - 64 - 15ym = 0,96mm fiir die
CIPgs der CCP. Alternativ konnen unvollstindig erfasste CIP-Bilder mit unterschiedlichen
Annahmen rekonstruiert werden. Diese Verfahren sind z.B. in der Dissertation von Wiebke
Frey ausfiihrlich beschrieben (Frey, 2011). Die Messfliche einer OAP ist somit von der
Partikelgroe abhingig:

SA = DoF - Dpreite = T Zmax RQ/)\ : (Dmax - Dpart)- (22)

Da in der vorliegenden Arbeit nur Partikelgrolen am unteren Messbereich der CIP ausge-
wertet werden (Dp ~ 15um; z.B. Elemente Polarer Stratosphidrenwolken, siche Abschnitt
4.3.4), wird im Folgenden nur mit der nominellen Breite der Messfliche von 0,96mm ge-

rechnet.

Bei der Bestimmung der CIPgs-Messflache muss man beriicksichtigen, dass Z,,., ~ 3
fiir Abschattungen von 50% bestimmt wurde (Knollenberg, 1970; Korolev et al., 1991).
RECONCILE CIPgs-Daten wurden dagegen zur besseren Zihlstatistik ab der 35%-
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Abschattungsstufe ausgewertet. In der Literatur werden allgemein grof3ere Partikel (Dp >
25pm) mit der Ndherung der Fresnel-Beugung behandelt. In Korolev (2007) wird fiir die-
se Ndherung eine untere Grenze fiir Partikeldurchmesser von ca. 15um abgeschitzt. Des
Weiteren hingt die Messflache einer OAP sehr sensitiv vom eingestellten Schwellenwert
der Abschattung ab, und Angaben fiir Z,,,, variieren je nach gewihlter Einstellung und
Instrument in der Literatur. Eine niedrigere Abschattungsstufe vergroBert die Messfliche.
Dagegen kann man argumentieren, dass bei der Bilderfassung der Partikeldurchmesser in
der GroBenordnung der Pixelauflosung, die reale Messflache durch weitere Faktoren ver-
ringert wird. Zu den Faktoren zihlt die elektronische Bandbreite der Abtastung und Ver-
starkung der Fotodioden-Signale, die auf einer Pixelldnge und bei hohen Fluggeschwin-
digkeiten eine Rolle spielt (Baumgardner and Korolev, 1997; Strapp et al., 2001). Man
sieht beispielsweise, dass Bildereignisse in PSC-Messungen mit einer Breite von einem
Pixel zwar vorkommen, aber in der Zeit/Flugrichtung mindestens zwei Pixel lang sind.
Denkbar ist, dass durch die Anstieg-/Abfallzeit der Messpulse die 50% Schwelle bei klei-
nen Partikeln sehr selten erreicht wird, und Bilder auf mindestens zwei Pixel verschmiert
werden. So ist man durch den Ausgleich wegen der niedrigeren Abschattungsstufe mogli-

cherweise niher an den Literaturangaben fiir die 50%-Tiefenschirfe.

Die Partikelgrofle kann anhand der Pixelanzahl von Bildern mit 2-4 Pixeln nur abgeschitzt
werden. Die Fotodioden auf dem Zeilensensor der CIP/CIPgs sind runde Elemente mit
einem gewissen Abstand, bzw. mit nicht-lichtempfindlichen Flachen, in den Bereichen
zwischen den Sensorkreisen. So hat die Flugposition des Partikels und entsprechend der
Position der Abbildung in Bezug auf die Fotodioden einen gewissen Einfluss. Ein Partikel,
welches mittig auf einer Fotodiode abgebildet wird und zudem einen Schatten erzeugt, das
kleiner als der zweifache Abstand von Fotodioden ist, schattet beispielsweise nur diese ei-
ne Fotodiode ab. Gleichzeitig konnte ein gleich oder nur leicht groeres Partikel, das zwi-
schen zwei Fotodioden abgebildet wurde, zwei benachbarte Fotodioden auslosen und eine
zwei Pixel-Abbildung erzeugen. Letzterer Aspekt ist ein weiterer Faktor, der die Messfla-
che fiir Partikeldurchmesser nah an der unteren Detektionsgrenze verkleinern konnte. Ein
sonst 1 Pixel auslosendes Partikel, das zwischen zwei Fotodioden einen Schatten wirft,

wird moglicherweise nicht mehr detektiert.

Weiterhin handelt es sich bei der CIP-Messung um die Detektion komplexer Beugungs-
muster, die auf den Zeilensensor abgebildet werden, wobei die Lichtintensitéit innerhalb
eine Fotodiode stark variieren kann. Das auf eine Fotodiode fallende Licht wird folglich
rdumlich und zeitlich integriert und zusétzlich zeitlich durch eine gewisse Zeitkonstante

der Elektronik geddmpft. In der Literatur werden die letzteren Aspekte fiir Partikelgro-
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Ben nah der Pixelauflosung nicht diskutiert. Man geht beispielsweise bei der Herleitung
der Gleichung 2.1 von Beugungsmustern aus, deren Struktur deutlich grober als die Pi-
xelauflosung ist, so dass Werte des Beugungsmusters punktuell betrachtet werden. Fiir
die RECONCILE-Messungen der CIPgs (Abschnitt 4.3.4) hei3t das, dass selbst mit gu-
ter Zahlstatistik der Beitrag der 1-4 Pixel-Bilder zur Partikel-Gré8enverteilung mit groBBen

Unsicherheiten verbunden ist.

Beziiglich der Charakterisierung der OAP-Instrumente wird in der Literatur ausfiihrlich
auf Korrekturen der Bildauswertung fiir unscharf bzw. weit auBlerhalb der Fokusebene
abgebildete Partikel eingegangen (z.B. Korolev et al. 1998).
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2.3 Kalibrationstechniken von optischen Einzelpartikel-

Messgeriten

Im Folgenden werden verschiedene Kalibrationstechniken vorgestellt, die sich hauptséch-
lich auf die FSSP-Messtechnik beziehen. Ein Teil dieser Methoden kann auch fiir schat-
tenabbildende Instrumente, wie die Cloud Imaging Probe, verwendet werden. Die Ge-
samtkalibration des Instruments kann grob in die Kalibration der Grof3enbestimmung der
Partikel und die Bestimmung der Messflidche unterteilt werden, wobei beide Aspekte auch

stark zusammenhingen konnen.

Im Fall der FSSP-Technik muss die GroBenbestimmung der Partikel unabhéngig kali-
briert werden, weil die Hohe des Messpulses kein Absolutes MaB fiir die Partikelgrofe ist.
Ublicherweise verwendet man zur GroBenkalibration frei erhiltliche Pulver oder fliissige
Losungen mit sphérischen Partikeln von sehr genau definierter GroBe. Testpartikel (Kii-
gelchen) aus diversen Stoffen, wie Glas oder Kunststoff, sind erhiltlich. Die Testpartikel
werden in das Messvolumen des Instruments eingespriiht und die bekannte Partikelgrofie
wird mit dem Messergebnis verglichen. Diese Methode ist mit dem Nachteil der zufélligen
Koinzidenzen der Testpartikel im Messvolumen verbunden, so dass koinzidente Messer-
eignisse groBBere Partikel vortduschen. Auf eine dhnliche Weise fiihrt auch ein mogliches
Zusammenhaften der Testpartikel zu verfilschten Messereignissen. Weiterhin wurde in
elektronenmikroskopischen Aufnahmen gezeigt, dass die Oberflache der Testpartikel in
manchen Fillen zu rau ist, und somit die Annahme der Mie-Streuung nicht genau erfiillt
ist. Das Spriithen der Partikel iiber die gesamte Messfldche vermindert die Genauigkeit der
Zuordnung von PartikelgroBen. Auf Grund der Positionsabhingigkeit der Grof3enbestim-
mung innerhalb des Messvolumens liegt als Messergebnis ein etwas verbreitetes Spek-
trum vor. Man muss dann entscheiden, welcher Gréen-Bin aus dem Spektrum fiir die
Kalibration ausschlaggebend ist, ohne, dass dieser Bin von koinzidenten Messereignis-
sen beeinflusst wurde. Auch muss der Brechungsindex iiber die theoretische Rechnung in
Brechungsindizes der Wolkenmessung umgerechnet werden. Bei sub-mikrometer gro3en
Partikeln, die aus einer fliissigen Losung (Emulsion) verspriiht werden, muss weiterhin si-
chergestellt werden, dass die Fliissigkeit auf den Testpartikeln bis zum Messvolumen voll-
standig verdampft. Beim Verspriithen der Glaspartikel konnen diese, je nach verwendeter
Sprithmethode, durch Luftfeuchtigkeit oder das Treibmittel der Druckluftdose verursachte
Kondensation auf den Teilchen, verdndert werden. Die Vorteile der Gro3enkalibration mit

Testpartikeln liegen vor allem in der schnellen Umsetzung.
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Eine verldsslichere Methode der Grofenkalibration basiert auf der Messung von monodi-
spersen Tropfen, dessen Grofle gleichzeitig mit einer unabhéngigen, absoluten Methode
vermessen wird. Wenn die Groflenkalibration erst genau eingestellt ist, konnte man daraus
auch andere Methode ableiten. Beispiele dafiir sind die Lichtstreuung an Lochblenden fes-

ter GroBe oder das Erzeugen genau reproduzierbarer Lichtpulse mittels einer Leuchtdiode.

Zur Vermessung der FSSP-Messflache ist im FSSP-Handbuch folgendes Verfahren be-
schrieben: Eine feine Glasfaser wird in das Messvolumen der FSSP gebracht, so dass sie
Licht auf die Fotodetektoren streut. Signale beider Detektoren werden als stationédre Span-
nungen an Vorverstiarkerausgingen beobachtet. Die Position der Glasfaser in der beide
Signale iibereinstimmen, markiert die Grenze der Messflache. Aus diesen, begrenzenden
Positionsangaben wird die Messflache ermittelt. Nachteilig an dieser Methode sind die sta-
tiondre Behandlung der Messelektronik (statt der kurzen Messpulse) und die Simulation

der Streuung an Partikeln mittels eines ,,unendlichen Zylinders*.

Ein anderes Beispiel fiir die Simulation der Lichtstreuung an Partikeln stellt eine kleine (~
10pm) Lochblende dar. Der FSSP/CDP-Hersteller bietet dazu eine rotierende als ,,Spin-
ning Disc* bezeichnete Scheibe, die eine Lochblende enthilt. Die Rotation der Disk si-
muliert das Vorbeistromen der Partikel. Auch mit dieser Technik lieBe sich die Messfliche
der FSSP-Sonden vermessen, wenn auch mit einer geringeren Positionier-Genauigkeit.
Bei dieser Technik wird der Laserstahl vollstindig blockiert, was die Kontrolle der La-
serleitung auf der Detektorseite ausschlieft. Die Kombination von einem Stiick Glasfaser,
die an einer Kreisscheibe rotiert, umgeht diese Einschrankung. Diese Kalibrationstechnik
ist in Nagel et al. 2007 beschrieben, und wird unter anderem zum Ermitteln des Einflusses

der Fluggeschwindigkeit auf die GroBenmessung der Partikel verwendet.

Der Effekt einer nicht vernachlédssigbaren Zeitkonstante der Elektronik (Anstiegszeit des
Messpulses bzw. die elektronische Bandbreite) kann auch mit einer, verglichen zur Instru-
mentenelektronik, schnellen Leuchtdiode untersucht werden (Baumgardner and Spowart,
1990). Dazu werden auf die Leuchtdiode Rechteckpulse unterschiedlicher Dauer iibertra-
gen, um unterschiedliche Fluggeschwindigkeiten, bzw. Transitzeit der Partikel, zu simu-
lieren. Ublicherweise beobachtet man bei lteren FSSP-Modellen eine Unterschitzung der
Partikelgroe mit zunehmender Geschwindigkeit. Der Hersteller der CDP-Sonde hat mit
dieser Methode die CDP-Elektronik getestet und geht davon aus, dass bei Fluggeschwin-
digkeiten bis 250m/s die Elektronik-Bandbreite ausreicht, damit dieser Effekt vernach-
lassigt werden kann. In dieser Arbeit fiel die Entscheidung ein Tropfchengenerator zur
Kalibration der Wolkenspektrometer aufzubauen (folgender Abschnitt 2.4), und die Er-

gebnisse mittels dieser Vorrichtung werden in den Abschnitten 3.3.1 bis 3.3.3 vorgestellt.
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2.4 Aufbau eines Generators fiir monodisperse

Tropfchen

2.4.1 Einleitung

Mit dem Aufkommen der Wolkenpartikel-Messgerite war es gleich von groem Interesse,
einzelne Wolkentropfchen auch im Labor erzeugen und mit dem Messgerit zu Kalibrati-
onszwecken detektieren zu konnen. Die Testtropfchen sind hilfreich, da die zu kalibrieren-
den Messgerite schlieBlich fiirs Messen und Zihlen von fliissigen Wasser-Wolkenpartikeln
gebaut wurden. Ein weiterer Vorteil bei Wassertropfchen als Testpartikel, ist die Tatsache,
dass die Mie-Theorie bei der Kalibration fiir Wasserwolken direkt gilt und keine theoreti-

schen Umrechnungen auf Grund anderer Brechungsindizes erfordert.

In der Literatur finden sich schon frith Arbeiten, die sich mit der Kalibration von FSSP-
Geriten mit monodispersen Tropfenstrahlen beschiftigen. Als die Piezo-Technologie (wie
die auch darauf basierende Druckertechnologie) noch nicht verfiigbar war, hat man wie in
(Korolev et al., 1985) und (Wendisch et al., 1996) eine schwingende Glasfaser verwendet,
von der sich bei jedem Durchgang durch eine Wasserkapillare auf Grund der Beschleuni-
gungskrifte kleine Wassertropfen 16sen.

In spiteren Untersuchungen wie (Nagel et al., 2007), (Lance et al., 2010) wurden piezo-

elektrisch betriebene Diisen zur Tropfenerzeugung verwendet.

Ein Generator fiir monodisperse Tropfchen bietet folgende Vorteile: Die Tropfen im Strahl
haben eine bis auf wenige pm identische Trajektorie mit der sie durch das Messvolumen
fliegen. Dadurch lésst sich das Ergebnis der Auswerteelektronik des Messinstruments di-
rekt beobachten, weil eine Spektrumsverbreiterung auf Grund der Inhomogenitit in der
Laserintensitit und optischen Ubertragung innerhalb des Messvolumens nicht stattfindet.
Ein weiterer Vorteil ist der Ausschluss von Koinzidenzfehlern. Die Kalibration der Par-
tikelgroBBenbestimmung des Gerits wird genauer. Durch die Kalibration mit dem Tropf-
chengenerator lieBen sich auch Messartefakte, z.B. Rauschen oder Vielfachzihlungen -

erzeugt durch die Messelektronik - leicht aufdecken und analysieren.

Da die Berechnung der gemessenen Konzentrationen auch auf der effektiven Messflache
basiert, ist es der primidre Nutzen eines Tropfchengenerators, diese Fliche zu vermes-
sen. Dafiir wird der Tropfenstrahl durch das Messvolumen bewegt und das Ergebnis im
Bereich mit gezihlten Partikeln ausgewertet. Weiterhin ldsst sich die Fliche vermessen
(in (Lance et al., 2010) als SA.,; bezeichnet), in der Partikel als nicht im Fokus (DoF-
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rejected) gelten. In diesem Messvolumen 16st ein Partikel noch ein messbares Signal des
groBen-bestimmenden Detektors aus. Also kann man davon ausgehen, dass im Falle ei-
ner Koinzidenz, Partikel, die diese Flache durchqueren, die Messung verfidlschen. Anhand
der GroBe der erweiterten Messflache lasst sich die Wahrscheinlichkeit von Koinzidenzen

abschitzen.

Ein gleichméfliges Abfahren des Messvolumens kann als Summe aller Ereignisse eine
gewohnliche Messung simulieren, in der Partikel an zufilligen Positionen das Messvolu-
men durchqueren. Das Ergebnis ist die quantitative Beschreibung der Spektrumsverbreite-
rung fiir eine bestimmte (monodisperse) Tropfengrofle. Erweitert, theoretisch oder durch
Messungen, auf alle GroBenintervalle im Histogramm, liele sich eine Inversionsmatrix
konstruieren, die die Verbreiterung des Spektrums aufhebt. Dabei sind aber Effekte von
Koinzidenzen nicht beriicksichtigt. Das heifit, als Anwendung auf reale Messungen in der

Atmosphire liee sich diese Technik nur auf Daten von diinnen Wolken anwenden.

In dicken Wolken (NC' > 10? — 103¢m™!) kann Koinzidenz die gemessene GroRenver-
teilung stdrker verbreitern und verfélschen als dies durch Messoptik verursacht wird. Das
wurde beispielsweise in der Arbeit von (Lance et al., 2010) durch Simulationsrechnungen
gezeigt und mit Messungen in dicken Wolken verglichen. Denkbar wire es, Koinziden-
zen mit mehreren synchronisieren Tropfchenstrahlen zu simulieren. Dies wurde bislang
noch nicht in die Praxis umgesetzt. Da manche Messgerite (wie das CDP) die Transitzeit
eines Partikels durch das Messvolumen detektieren und aufzeichnen, kann die Lénge des
Messvolumens in Flugrichtung bestimmt werden. Fiir die Abschitzung der Wahrschein-
lichkeit von Koinzidenzen und des Einflusses elektronischer Bandbreite ist die Linge des

Messvolumens ein weiterer hilfreicher Parameter.

2.4.2 Aufbau

In der vorliegenden Arbeit wurden zwei Piezo-Diisen mit Treiberelektronik (Piezodrop-
per), die an der Universitdt Bremen/Institut fiir Werkstofftechnik entwickelt wurden, ein-
gesetzt. Die Abbildung 2.5 veranschaulicht die Funktionsweise der verwendeten Diise.
Um die Glaskapillare, die mit einer Fliissigkeit gefiillt ist, befindet sich ein ringformiges
Piezoelement. Einem Spannungspuls ausgesetzt, driickt das Piezoelement die Glaskapil-
lare zusammen, wodurch sich eine Druckwelle in der Fliissigkeit ausbreitet. Vereinfacht
formuliert, fiihrt die Druckwelle zu einer Schwingung der Fliissigkeitsoberflache in der

Austrittsoffnung der Diise.
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Abb. 2.5: Prinzipskizze der verwendeten piezoelektrischen Diise.

Ab einer gewissen Stirke der Schwingung 16st sich dort ein Tropfen, der sich mit einer ge-
wissen Geschwindigkeit nach unten bewegt. Die Grof3e des Tropfens ist vergleichbar mit
der Austrittsdffnung der Diise und liegt je nach den Betriebsparametern in einem gewissen
GroBenbereich - bei der gleichen Diise kann der maximale Tropfendurchmesser den mini-
malen um den Faktor zwei iibertreffen (Ulmke et al., 2001). Mit der meist benutzten Diise
konnten Tropfchen von 25um bis 50um erzeugt werden. Eine weitere Diise war fiir etwas
grofere Tropfchen besser geeignet. Generell galt, dass groBBere Tropfchen (>50um) leich-
ter zu generieren waren, die aber zumindest fiir die Kalibration von FSSP Geriten der Ar-
beitsgruppe vom geringeren Interesse sind, da deren Messbereich bei 50pm endet. Deut-
lich kleinere Tropfchen (8-25um) lassen sich, wie in (Lance et al., 2010) demonstriert,
durch die anschlieBende Verdampfung in einer Stromungsrohre erzeugen. Mit den elektri-
schen Parametern des Spannungspulses (Amplitude und Off-Set der Spannung, Lénge und
Abklingzeit des Pulses) wird der Tropfchenbildungsvorgang kontrolliert. Die elektrischen
Parameter werden tiber eine LabView-Oberfliche eingestellt. Weitere Einstellmdglichkei-
ten der Elektronik sind die Wiederholrate der Spannungspulse und die Zeitverzégerung

des LED-Pulses zur Beleuchtung und Beobachtung des Vorgangs.

Eine synchronisierte (rote) LED fungierte als eine Stroboskopbeleuchtung, die zusammen
mit einer sehr hohen Reproduzierbarkeit jeder Schwingung und jedes Tropfenschusses den
Tropfenbildungsprozess wie in Zeitlupe beobachten liel. Die Wiederholrate der Tropfen-
erzeugung von bis zu 1kHz hatte erfahrungsgemif3 keinen Einfluss auf den Tropfchen-
bildungsvorgang - typischerweise war ein Puls und Tropfchenbildung viel kiirzer als die
Wiederholrate.
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Abb. 2.6: Aufbau des Tropfchengenerators mit manueller Mikrometer-Positionierung.

Die Kombination der elektrischen Parameter ist bei verwendeten Diisen nicht beliebig,
sondern muss fiir eine bestimmte Tropfengrofe experimentell ermittelt werden. Die mog-
lichen Losungen bzw. Kombinationen im Raum der elektrischen Parameter entsprechen in
etwa moglichen Schwingungsmoden der Fliissigkeitsgrenzfliche in der Glaskapillare, die
dabei nicht immer monodisperse Tropfchen erzeugen. Daher war das Beobachten des Vor-
gangs mit der Kamera eine Voraussetzung fiir die Suche und das Einstellen dieser Parame-
ter. Entgegen der Erwartung ist die Tropfchengrofle unter Verwendung dieses Generators
nicht kontinuierlich einstellbar. Fiir eine Diise gibt es nur einige GroBen (Losungen im
Parameterraum), die unter Vermeidung von storenden sekundiren Tropfchen, eine stabile

Partikelgenerierung gewéhrleisten.

Die Geschwindigkeit der Tropfchen ist mit Hilfe der Stroboskopbeleuchtung leicht mess-
bar und betrégt typischerweise 1,5 m/s, wobei sie mit zunehmender TropfengroB3e erwar-

tungsgemdl abnimmt.

Um den Tropfchengenerator fiir Kalibrierung diverser Wolkenmikrophysiksonden zu be-
treiben, wurde ein moglichst flexibler Halter fiir PMS-Wolkensonden gebaut (Abbildung
2.6). Lineartische mit Mikrometerschrauben dienen zur 5pm-genauen Positionierung der
Diise und somit des Tropfenstrahls in drei Achsen. Die Diise des Generators wurde an

einem Stab befestigt, um sie zwischen die Sondenausleger an das Messvolumen, und ins-
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Abb. 2.7: Kalibrationsstand des Tropfchengenerators fiir PMS Gerdte. Hier mit der CCP-Sonde.

besondere in ein FSSP-Einlassrohr bewegen zu kénnen. In dem Bild 2.6 sieht man einen
zweiten Stab auf dem der Wasserbehilter und eine rote Stroboskop-LED hohenbeweglich

angebracht sind.

An dieser Stelle ist zu erwihnen, dass der Piezo-Tropfchengenerator ohne Uberdruck
funktioniert. Der Wasserstand in dem Vorratsbehilter sollte dennoch einige Millimeter
oberhalb der Diisenhohe liegen, wobei mit dieser Einstellung die Tropfchenerzeugung ge-

ringfiigig optimiert werden kann.

Als Halter wurde ein Stinder passend fiir alle PMS-Gerite (FSSPs, CCP, CIP) der Arbeits-
gruppe konstruiert (Abbildung 2.7). Der Stinder wurde in Experimenten gegen storende

Luftstromungen an den Seiten abgedeckt.



22

Die Voraussetzung fiir erfolgreiche Experimente an den Wolkenpartikel-Messgeriten ist
eine sehr stabile Tropfchenerzeugung. Die Grée und Flugbahn der Tropfchen muss bei-
spielsweise wihrend des Abtastens des Messvolumens iiber Stunden hinweg konstant blei-
ben. Zu den weiteren Schwierigkeiten, die Einfluss auf eine stabile Tropfchenerzeugung
nehmen, zédhlen: a) Luftblasen in der Kapillare, die Druckwellen im Wasser dimpften und
sich mit ihren Schwingungen iiberlagern und die Tropfchenerzeugung sehr instabil mach-
ten. b) Fremdpartikel in der Fliissigkeit und auch sehr feine Luftblidschen an den inneren
Winden der Glaskapillare beeinflussten die resultierende Tropfchengrofe. Vor der Ka-
libration hat sich als hilfreich erwiesen, die Glaskapillare mit Ethanol, in dem sich keine
Lufteinschliisse halten konnen, zu spiilen. Die Glasoberfldche war nach dieser Anwendung
auBerdem von hydrophoben Verunreinigungen befreit. Im Anschluss wurde die Diise zum
Betrieb mit doppelt destilliertem Wasser, das zuvor in einem Ultraschallbad leicht erwédrmt

und so entgast wurde, befiillt.

Die Stabilitét der Tropfchenerzeugung beziiglich der Tropfchengrof3e illustrieren zwei Ab-
bildungen: In der Abbildung 2.8 ist die von der CDP-Sonde in 4 Sekunden gemessene Ver-
teilung von 800 gemessenen Pulshohen in AD-Werten dargestellt. Die Verteilung zeigt,
dass die relative Reproduzierbarkeit der Tropfengrofle, auf einer Zeitlinge von einigen
Sekunden im Mittel nur 0,2% betragen kann®. Dabei beinhaltet das Histogramm die Un-
sicherheit der CDP-Messung - in dem Fall nur das elektronische Rauschen, so dass eine
noch bessere Monodispersitit des Tropfchengenerators vermutet werden kann. In der Ab-
bildung 2.9 kann die CDP-gemessene Grofle der Tropfen iiber ca. 30 Minuten anhand
der Zeitreihe beobachtet werden. In diesem Experiment und auf dieser Zeitskala war die
Unsicherheit in der Tropfenerzeugung und Messung vielfach hoher, und auch hier kann
zwischen der Unsicherheit der Tropfenerzeugung und Messung nicht unterschieden wer-
den. Dennoch schwankte selbst iiber diese Beobachtungszeit die mittlere Tropfchengrée
innerhalb eines Bruchteils der typischen Bin-Breite der CDP-Sonde. Als Fazit, wird fiir
Messungen, die im Kapitel 3.3.1 behandelt werden, von einer ausreichenden Stabilitit des

Tropfchengenerators ausgegangen.

50,2% entsprechen bei einem Maximum um 2308ADC =+ 4,6 AD Counts, die die Halbwertsbreite der
Verteilung in der Abbildung 2.8 etwas iibertreffen.
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Abb. 2.9: Langzeitmessung der CDP Sonde ohne Anderung der Parameter am Tropfchengenera-
tor. Aufgetragen sind AD-Werte der Einzelpartikeldaten anhand der CDP-Grofsenbestimmung der

Tropfchen. Die roten Linien markieren naheliegende Bin-Grenzen der typischen 30-Bin Konfigura-
tion der CDP-Sonde.
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2.4.3 Unabhingige GroBlenbestimmung von Tropfchen

FSSP-Gerite konnen im praktischen Sinne die GroBe der Partikel nicht direkt messen.
Die Streuquerschnitte lassen sich zwar theoretisch absolut berechnen, aber die Parame-
ter des Messgeriits, die letztendlich die gemessene Amplitudenhohe bestimmen, wie: La-
serintensitidt, Detektorempfindlichkeit, elektronische Verstirkung, sind einzeln schwer in
ausreichender Prizision messbar. Daher muss die Grofenbestimmung des Instruments mit
einem unabhiingigen Verfahren kalibriert werden. Das ist mit moglichst hoher Prizisi-
on erwiinscht, da beispielsweise ein GroBenfehler sich bei der Berechnung der Partikel

-Oberfliche oder des -Volumens potenziert.

Im Falle des Tropfchengenerators ist eine Kalibration am besten realisiert, in dem die
GroBe der Testpartikel, wihrend sie sich im Messvolumen befinden, mit einem absoluten

Verfahren bestimmt wird.

Ein naheliegendes Verfahren, das auch in der vorliegenden Arbeit angewandt wurde, ba-
siert auf dem Abstand der Reflex- und Brechungs-Punkte, die der Laserstrahl des Mess-
gerits auf dem Tropfchen erzeugt. Mit einem Mikroskop bzw. einer hochauflosenden Ka-

mera sind die Reflexe gut sichtbar.

In einem weiten Beobachtungs- bzw. Streuwinkel dominieren der direkt reflektierte und
der einmal intern gebrochener Strahl. In der Betrachtungsweise der geometrischen Optik
(Abbildung 2.10) kann eine Beziehung (Korolev et al., 1985) zwischen dem Tropfendurch-
messer und dem Abstand dieser Reflexions- oder Glare-Punkte (eng.: glare = Blendung)
hergeleitet werden:

dgiare B N COS 7Y

1
dyge 2 (1 4+ n?—nsiny)/2

+ sin~y (2.3)

Der Beobachtungswinkel v ist dem in der Literatur iiblichen Streuwinkel 6 entgegenge-
setzt definiert (¢ = 180 und v = 0 bedeutet Riickstreuung). Die Formel beschreibt das
Verhiltnis aus dem Abstand der Glare-punkte dg4r und dem wahren Durchmesser dy;.
des Tropfens. Die Gleichung beriicksichtigt nicht die hoheren Ordnungen der internen Re-
flexionen und Winkelbereiche, unter denen sie moglich sind, sie gilt aber gut im Bereich
von 10 bis 75 Grad fiir # (van de Hulst and Wang, 1991). Zusitzlich hat die Beziehung
ein Maximum mit v um 125°, was die GroBBenbestimmung in dieser Beobachtungsrich-

tung unempfindlicher von der Positionierung macht. In dieser Konfiguration wurde die
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laser beam

Abb. 2.10: Groflenbestimmung basierend auf geometrischer Optik der Reflexe am Tropfen, aus
Korolev et al. (1985)

TropfengroBe in fritheren Arbeiten bestimmt (Korolev et al., 1985; Lance et al., 2010;
Wendisch et al., 1996).

Die Autoren haben bislang den Fehler dieser Methode nur auf die Genauigkeit der Positio-
nierung und Pixel-Auflosung der Kamera zuriickgefiihrt. Klar ist aber, dass die Annahmen
der geometrischen Optik mit abnehmender Tropfengrée zunehmend ungenau werden,
wenn ndmlich die Wellenlidnge des Lichts in der Gréenordnung des Tropfendurchmes-
sers liegt. Allgemein wurde die Genauigkeit dieser Technik in van de Hulst and Wang
(1991) kompakt formuliert: AOAw = 1/x; mit x als GroBenparameter 27D /A, Af ist
die Breite des Winkels, unter dem eine Kamera das gestreute Licht sammelt. Das ent-
spricht im Ubrigen der numerischen Apertur (NA) einer Kamera. Aw ist der Fehler der
Abstandsbestimmung der Glare-Punkte. Beide Fehler Af und Aw sind vom Groflenpa-
rameter limitiert. Um den Abstand genau zu messen, braucht man erwartungsgemél eine
Kamera mit einer hohen NA. Gleichzeitig ldsst sich dann nicht behaupten, der Winkel ~
in der Gleichung 2.3 wire exakt definiert. Wollte man umgekehrt die Mie-Streufunktion
mit hoher Genauigkeit messen (kleines Af), muss man auf die Detektion der Struktur der

Reflexe auf dem Tropfen verzichten.

In van de Hulst and Wang 1991 und in Lock 1987 wurde gezeigt, dass eine scharfe Ab-
bildung der Reflexpunkte einer Fourier Transformierten der Mie-Streufunktion iiber die
Streu- Sammelwinkel der Kameralinse entspricht. Im Gegensatz zur Herleitung mit geo-
metrischer Optik (Gleichung 2.3) liefert die Berechnung der Fourier Transformierten eine
vollstdndige Intensititsverteilung in der Bildebene. Die Breite der Peaks/Resonanzen und

damit die Auflosung bestitigt dabei die simple Analyse: AAw = 1/z.



26

; \ nozzle
capillary opening

droplet during

strobe-flash \

glares of the droplet
inside the laser beam

Abb. 2.11: Kamerabild der Diise (oben), des Tropfchens und der Reflex-Streifen des Tropfchens im
Laserstrahl der CDP-Sonde.

Mit der im Experiment verwendeten Kamera (NA ~ 0.1) schétzt man bei der typischen
TropfchengroBe von 30um einen Fehler von + 5%. Fiir 10um Tropfen wiirde der Fehler

auf 15% anwachsen.

Falls durch die Weiterentwicklung des Aufbaus, Tropfchen um 10um, beispielsweise
durch die zusitzliche Verdampfung in einer Stromungsrohre erzeugt werden sollten, wi-
re ein Mikroskop mit hoher NA (z.B. NA = 0.3) aber dennoch langem Arbeitsabstand
(z.B. 30mm) nétig, um den Fehler der GroBenbestimmung mit dem gleichen Verfahren zu

reduzieren.

Alternativ gibt es deutlich prizisere Messverfahren. Zum einen kann die Fourier Transfor-
mierte der Intensitidtsverteilung der Streuung, aufgenommen mit einem Diodenarray durch
den Vergleich mit theoretisch berechneten Mie-Streukurven etwas genauer sein (hohes
Af). Wenn noch die Phase der Fourier Transformierten beriicksichtig wird, sind Genau-
igkeiten von unter 1% bis 10pum moglich (Min and Gomez, 1996). Selbst eine Prizision
bis zu 1079 ist in einem auf der Resonanz hoher Moden der Mie-Streuung aufbauendem
Verfahren realisierbar (Ashkin and Dziedzic, 1981).



27

Im Kamerabild (Abbildung 2.11) sind einige beschriebene Effekte gut sichtbar. Im Be-
reich des Laserstrahls (hier der CDP Sonde) sieht man Reflexe, die wegen der langen
Verschlusszeit der Kamera in der ein Tropfen auch den Laserstrahl durchquert, als Strei-
fen erscheinen. Gleichzeitig ist der Tropfen, etwas vor dem Messvolumen durch die
Stroboskop-Beleuchtung erfasst, zu sehen. Die Abstandsbestimmung der Streifen wur-
de fiir die verwendete Kamera mit einer Mikrometerskala kalibriert. Natiirlich kann die
GroBe der Tropfchen auch direkt anhand des Kamerabildes grob bestimmt werden, wobei

dann eine Weilllichtbeleuchtung von Vorteil wire.

Leider ist die Geschwindigkeit der Tropfchen nach Abldsen von der Piezodiise deutlich
kleiner als die tatsdchlichen Fluggeschwindigkeiten, mit denen Wolkentrépfchen den De-
tektionsbereich der Sonde bei flugzeuggetragenen Messungen kreuzen, so dass die Unter-
suchung des Einflusses der Elektronikbandbreite auf die Messgenauigkeit im Flug nicht
moglich war. Denn bei hoher Fluggeschwindigkeit (200m/s) durchquert ein Partikel in ca.
einer us das Messvolumen, und dem entsprechend miissen Zeitkonstanten der Messelek-

tronik deutlich kiirzer als eine us dimensioniert sein.
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2.5 Statistik der Abstinde von Wolkenpartikeln:

Poissonverteilung

Neue Wolkenpartikel-Spektrometer, wie die CDP-Sonde, zeichnen mikrosekunden-
aufgelost die Messzeit einzelner Partikel. Die Untersuchung von diesen Einzelpartikel-
messungen mit statistischen Methoden ist ein Hilfsmittel, um Messartefakte aufzuspiiren.
Abgesehen davon, kann die Einzelpartikelmessung auch zusitzliche Wolkeneigenschaften
aufdecken. Ein grundlegendes Modell zur rdumlichen Partikelverteilung stellt die Poisson-
Verteilung dar. Bei rdumlich zufillig verteilten Partikeln muss die Statistik der Messung
einem Poisson-Prozess gleichen. In der Literatur wird berechnet, dass die Verteilung der

Raumabstinde, bzw. der Zeitabstinde, einer Exponentialfunktion folgt.

Beispiel: Wenn Messereignisse Punkte auf einer Geraden darstellen, dann ist die Wahr-
scheinlichkeit einer punktfreien Liicke von mindestens der Linge x beschrieben durch:
P(X >z) = e~**_ Und die Wahrscheinlichkeit des Auftretens einer Liicke, die kiirzer ist
als x beschreibt sich durch:

P(X <z)=1—e" (2.4)

Die Intensitit A bedeutet im Falle der Zeitabstidnde die mittlere Hiufigkeit, oder den Kehr-

wert der mittleren Zeit 7 zwischen den Partikeln (A = 1/7).

Gedanklich entspricht eine Liicke von mindestens der zeitlichen Léange ¢ (bzw. der raum-
lange ) der Wahrscheinlichkeit, dass iiber ein Zeitintervall von ¢ = 0 bis zum Zeitpunkt
t kein Ereignis eintritt. Die Poisson-Wahrscheinlichkeit dafiir lautet: Py(t) = e=*'. Allge-

mein, fiir das Auftreten von n-Ereignissen gilt:

P,(t) = (A" e M. (2.5)

Um die Verteilung der Zeitabstéinde graphisch darstellen zu konnen, muss man eine Héu-
figkeitsverteilung aus den Daten gewinnen. Dazu sortiert man die einzelnen Zwischen-
zeiten in Intervalle/Bins. Die Grenzen der Bins werden mit ¢,, bezeichnet, von ¢ bis .
Oder fiir ein beliebiges Bin mit ¢;,,, fiir die untere bzw. t,,, fiir die obere Grenze. Um eine
moglichst groe Bandbreite an Zeitliicken gleichméBig aufgeldst abzudecken, kann man

zusitzlich die Grenzen der Bins exponentiell aufsteigend definieren, z.B. ., = 2¢;,,, oder
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tni1 = 2t,. Nach Formel 2.4 ist die Wahrscheinlichkeit, dass eine Zeitliicke in einem

bestimmten Intervall gemessen wird:
Pltipw <t <tyy) = (1 — e M) — (1 — e Miow) = g7 Miow g Mup, (2.6)

Anschaulich ldsst sich das Zustandekommen eines Ereignisses als eine Zeitliicke in ei-
nem bestimmten Intervall der Verteilung folgendermaflen darstellen: Zunichst darf bis
zum Zeitpunkt t;,,, kein Partikel eintreffen. Die Wahrscheinlichkeit dafiir ist Py(%,,, ). An-
schlieBend, im Zeitintervall ¢;,,, bis t,,, kommt es zu einem oder beliebig vielen Ereig-
nissen. Die Wahrscheinlichkeit dafiir ist >~ P(tup — tiow) = 1 — Po(tup — tiow). Man
beachte, dass hier die Zeitmessung neu, von t;,, startet (keine Vorgeschichte, unabhin-
gige Ereignisse) und nicht nur ein Partikel, sondern beliebig viele Partikelereignisse in
dem Zeitintervall eintreffen konnen. Aber um ,,in dem Bin zu landen‘ zihlt nur das erste

Ereignis. Zusammengefasst folgt mit ¢, — ;5, = At:

P(tlow <t< tup) = P()(tlow) (Pl(At) + P2(At> + ...+ Poo(At))
 Po(tion) (1 — Po(AD)) = eMon (1 — e=Mbw—tio))  (2.7)

— e_ktlow _ e_)\tu,p'

Die Indizes von P bezeichnen die Anzahl der Ereignisse im betrachteten Zeitintervall. Das
Ergebnis bestitigt Formel 2.6. Setzt man in Formel 2.7 fiir ¢,,, = 2¢;,,, und entwickelt in

erster Néiherung (1 — e~ Mow) & \t,,,, , ergibt sich:

Pty <t < tyy) = e Mow(1— e Mow) n Ny, € Miow,

Man sieht, dass fiir exponentiell steigende Intervallgrenzen die Verteilung einer ¢ e~

Funktion dhnelt, die ein Maximum bei dem mittleren Zeitabstand 7 = 1/ hat. Bei ei-
ner konstanten Intervallbreite hat die Verteilung die unverinderte Form einer Exponenti-
alfunktion. Mit ., = ;0. + d folgt:

6_)‘tlow _ €_>\t’up — G_Atlow(l _ €_>\d) o< €_>\tlmu‘

Die Grundlagen zur Poisson-Statistik werden in dieser Arbeit fiir die Analyse der Einzel-

partikeldaten der CDP-Sonde im Abschnitt 3.2.2 verwendet. Ein Vergleich zur Poisson-



30

Verteilung der Messereignisse kann Aussagen iiber die rdumliche Verteilung der Wolken-
partikel liefern. Weiterhin wird im Abschnitt 3.5 die Poisson-Statistik zur Abschitzung

von Koinzidenz-Fehlern und Totzeit-Verlusten der CDP-Messung herangezogen.



Kapitel 3

Charakterisierung der Cloud Droplet
Probe (CDP)

3.1 Aufbau der Cloud Droplet Probe

Das Messprinzip der CDP-Sonde entspricht vollstindig der FSSP-Technik, wobei die Aus-
fiihrung der Definition des Messvolumens iiber das Tiefenschirfe-Kriterium der FSSP-
300-Sonde gleicht und dort also eine spaltférmige Maske fiir den qualifizierenden Detek-
tor angewendet wurde. Die spaltférmige Maske wird (riickwirts gedacht) von der Sam-
meloptik in das Messvolumen so abgebildet, dass nur ein moglichst homogenes Stiick im

Laserintensitétsprofil zur aktiven Messfldche beitrégt.

Die CDP-Sonde unterscheidet sich von FSSPs vor allem durch die kompaktere mechani-
sche Ausfiihrung, schnellere Elektronik und die Aufnahme von Einzelpartikel-Messzeiten.
Die Kompaktheit der CDP-Sonde wird groftenteils durch den Einsatz einer Laserdiode er-
reicht. In klassischen FSSPs wurde ein volumindser und zerbrechlicher Gas-Laser (HeNe),
der eine Spannungsversorgungen im kV-Bereich bendtigt, verwendet. Die kleinen Mafle
der CDP-Sonde sind einerseits von Vorteil, weil die optischen Wege kiirzer ausfallen, und
somit weniger Spielraum fiir eine Dejustage der Optik bleibt. Anderseits ist die Sonde im
Vergleich zum FSSP-Aufbau viel stirker nach auB3en, zu AuB3entemperaturen von ca. -90
bis +50°C, exponiert. Dadurch kommt es zu direkten Auswirkungen der AuB3entemperatu-
ren auf das Geriteinnere. In einer FSSP befindet sich dagegen ein Grofteil der Komponen-
ten im Inneren eines zylinderférmigen Kanisters, der mit einer Temperatur-Stabilisierung
versehen werden kann. Der CDP-Aufbau ist anhand der technischen Zeichnung in der
Abbildung 3.1 dargestellt.
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Laser Diode

1

Sapphire Window f ® - - D)
©

=77 Depth of 3 i

Particle*:? }]’ Field PO

; Y @ S

Photons in————> ®
4 —-12° Range
Unobstructed - e — Sizer
Laser Light ‘
< Qualifier
Dump Spot
Monitor Remaining Beam Splitter and
Optical Mask

Scattered Light

Abb. 3.1: CDP-Zeichnung als Draufsicht von unten. Quelle: Hersteller-Handbuch von DMT (Boul-
der, CO, USA).
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Ein wesentlicher Vorteil der CDP-Sonde gegeniiber der klassischen FSSP besteht darin,
dass die Luft den Detektionsbereich der CDP frei anstromt. Es fehlt der fiir FSSP typische
rohrformige Lufteinlass (Shroud), an dessen Front Wolkenpartikel in viele Bruchstiicke
zerbrechen konnen, die ins Messvolumen gelangen und als echte Wolkenteilchen detek-
tiert werden. Man spricht dabei von Shattering-Messartefakten. Es ist auch denkbar, dass
die Partikeldichte durch den FSSP-Einlass, insbesondere im Falle einer schrigen Anstro-
mung bei Lagewechseln des Flugzeugs (Rollen, Gieren, Nicken) beeinflusst wird. Die in
Bezug auf den Laserstrahl und das Messvolumen offene Auslegung der CDP wird auch als
,Open Path“-Design bezeichnet. Zusitzlich sind die Kappen der CDP-Arme und Optik-
fenster so geformt, dass auftreffende Partikel mit geringerer Wahrscheinlichkeit in Rich-
tung des Messvolumens abprallen. Ein Vorteil des FSSP-Designs ist, dass fiir die FSSP-
Messung kleiner Partikel, z.B. im Fall der FSSP-300 mit Durchmessern um 0,3um, seit-
liche in die Optik treffendes Sonnenlicht storend sein kann, und daher das Messvolumen
vom Lufteinlass optisch verdeckt werden muss. Die CDP ist mit der Detektionsuntergren-
ze von 3um deutlich unempfindlicher. Aulerdem sorgt dort ein Sonnenlichtfilter, welcher
nur fiir die Laser-Wellenldnge durchlissig ist, fiir eine Messung, die moglichst ungestort

von anderen Lichtquellen ist.

Die Winkel, des von der Instrumentenoptik gesammelten Streulichtkegels unterscheiden
sich bei den in dieser Arbeit vorkommenden FSSP-Instrumenten nicht wesentlich: CDP
und FSSP-100 (4°-12°), FSSP-300 (3°-15°). Diese Angaben wurden fiir die Berechnung
der Mie-Streuquerschnitte dieser Instrumente verwendet. Es handelt sich also um eng in
Vorwirtsrichtung das Streulicht detektierende Instrumente.

Eine Besonderheit, die im Zusammenhang mit der CDP positiv auffillt, ist die Messung
der Laserleistung hinter dem sogenannten ,,Dump-Spot*, welcher den direkten, ungestreu-
ten Laserstrahl auf der Empfingerseite ausblendet. Der entsprechende Messkanal wird als
,Dump-Spot-Monitor bezeichnet. Diese Messung scheint die an der Messung beteiligte
Laserleistung viel unmittelbarer wiederzugeben. Bei den FSSPs wird hierzu die Laser-
leistung auf der Riickseite des Lasers gemessen. Der entsprechende Messkanal heifit dort
Laser-Reference und wird im FSSP fiir eine Korrektur der Gro3enbestimmung herange-

zogen.
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Quantifizierte Parameter und Messfehler der CDP

Im Rahmen dieser Arbeit wird auf einige Aspekte der CDP-Messung und teilweise der
FSSP-Messung eingegangen. In diesem Kapitel werden dazu folgende Messungen vorge-
stellt:

e Bestimmung der Messfldche: Diese ist fiir die Berechnung der Partikelkonzentration
der wesentliche Parameter und wurde mittels des monodispersen Tropfchengenera-

tor mehrmals und iiber einen lingeren Zeitraum bestimmt (Abschnitt 3.3.1).

e Kalibration der Partikel-GroBenbestimmung: ebenfalls mit Hilfe des Tropfchenge-
nerators, mit der Reflex-Methode wie im Abschnitt 2.4.3 vorgeschlagen, durchge-
fiihrt (Abschnitt 3.3.2).

e Spektrale Verbreiterung der Partikel-Grof3enbestimmung: Bestimmt durch die Mes-

sung der monodispersen Test-Tropfchen an unterschiedlichen Positionen innerhalb
der Messflache (Abschnitt 3.3.3).

e Messartefakte: Diese konnten anhand der Tropfchengenerator-Messungen und der
Einzelpartikel-Daten identifiziert werden (Abschnitt 3.3.3).

e Einfluss von Partikel-Koinzidenzen: Wird durch theoretische Uberlegungen und teil-

weise durch flugzeuggetragene Messungen abgeschitzt (Abschnitt 3.5).
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3.2 Datenerfassung der CDP-Sonde

3.2.1 Datenorganisation in Histogrammen fiir die CDP

Wolkenpartikel-Spektrometer zdhlen Partikel und sortieren diese anhand der gemessenen
Pulshohe in Bins einer GroBenverteilung, die in Ein-Sekunden-Zeitintervallen akkumu-
liert werden. Dadurch werden die Groenverteilungen in Histogrammen geliefert, deren
Abszisse die Grolenkanile (Bins) in pym und die Ordinate die Zeit der Sekundenwerte
darstellen. Die Sekundenwerte in den Histogramm-Daten der CDP definieren den Anfang
des Messintervalls. Fiir die Zeitauflosung kann aus einigen Werten, 0,1s (10Hz) bis 10s ge-
wihlt werden. In allen, in dieser Arbeit diskutierten Messungen und Auswertungen wurde
eine Zeitauflosung von einer Sekunde eingestellt. Die Pulshohen detektierter Partikel wer-
den mit Hilfe der im Instrument gespeicherten Schwellenwerte (Threshold Table) in die
GroBen-Bins einsortiert. Diese Schwellenwert-Tabelle 14dsst sich bearbeiten oder ersetzen,
wurde aber in allen Messungen in seiner vom Hersteller vorgegebenen Originalversion,
die fiir das Brechungsindex von Wasser erstellt wurde, beibehalten. Es wurde entschieden,
die Brechungsindex-Entscheidung und andere Korrekturen in die nachtrigliche Datenaus-

wertung zu verlagern. Dazu mehr im Abschnitt 3.3.2.

Zusitzliche Datenkanile und instrumentelle Parameter

Neben den Partikeldaten zeichnet die CDP-Sonde in der Zeitauflosung der Histogramm-
Daten eine Fiille an instrumentellen Parametern'. Die meisten dieser Parameter sind Tem-
peraturen oder Spannungen der Instrument-Module und sind eher technischer Natur und
dienen der Instrument-Diagnostik und der Fehlersuche. Auf viele dieser niitzlichen Mess-
kanéle wird hier nicht eingegangen, gerade auf diesen Datensitzen die Beurteilung hin-

sichtlich der Qualitdt der eigentlichen Messung beruht.

Einige der instrumentellen Parameter zeigen direkter die Qualitdt der Messung. Dazu zéh-
len Betriebsparameter der Lasers und Grundspannungen der Fotodetektor-Vorverstirker.
Das Mitschreiben der Grundspannungen der beiden Vorverstirkerkanile (Baselines) ist
erst nach einem Upgrade der Sonde hinzugefiigt worden, das eine Fehlfunktion der Sonde
bei tiefen Umgebungstemperaturen (-60°C) beheben sollte. Die Fehlfunktion bestand im

Driften der Grundspannung des gro3enbestimmenden Signals iiber die digitale Schwel-

"House Keeping Data
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le der Partikeldetektion, so dass kaum Partikel detektiert wurden (siche RECONCILE-
Messung im Abschnitt 4.3.3).

Im Anschluss an die RECONCILE-Kampagne hat der Hersteller eine Modifikation der
Messelektronik durchgefﬁhrtz. Diese Modifikation sieht vor, dass das Driften der Base-
lines zwar zugelassen, aber laufend {iberwacht wird. Dem Spannungsdrift entsprechend,
wird die digitale Schwelle fiir die Partikeldetektion so angepasst, dass sie klar oberhalb der
Baseline liegt. Dabei werden alle Bin-Schwellen (ADC Werte) der Konfigurationstabelle
um den gleichen Wert verschoben, damit die Grof3enbestimmung des Instruments nicht be-
einflusst wird. Anhand einiger instrumenteller Parameter (House Keeping) lisst sich die-
se Funktion iiberpriifen, dazu zéhlen: ,,Sizer-/Qualifier-Baseline®, ,,Dynamic Threshold*,
,.DT Bandwidth*. Wéhrend einer Kampagne an der AIDA-Wolkenkammer, die in dem Fall
als eine gute Kéltekammer fungieren kann, wurde die Heizung des Intruments abgestellt
und die Funktion der modifizierten CDP-Elektronik anhand dieser Messkanile beobachtet
(Abbildung 3.2). In der Abbildung ist die sogenannte Wing-Board-Temperature gezeigt,
d.h. die Temperatur, die direkt an der Vorverstirker-Platine im CDP-Sondenausleger ge-

messen wird. Die Aulentemperatur betrug wiahrend dieser Messung bis zu -85°C.
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Abb. 3.2: CDP-Baselines in Abhdngigkeit von der Temperatur an der Vorverstdirkerplatine wihrend
einer Messung in der AIDA-Wolkenkammer. Schwarze Kurve (Dynamic Threshold) ist die digitale
Schwelle zur Partikeldetektion. Man beobachtet eine Drift der Baselines um 50mV, was fiir das
Uberschreiten einer festen digitalen Schwelle von ca. 24 reicht. Zum Vergleich - die maximale
Pulshohe bzw.

2pneue Firmware: ,Dynamic Base Line*



37

Zwei weitere instrumentelle Messkanile, konnen sogar zusitzliche Informationen iiber
die vermessene Wolke liefern. Zum einen ist es die Anzahl (Counts/Sekunde) der durch
das Tiefenschirfe-Kriterium verworfenen Partikel (DoF-rejected). Die Zidhlung dieser
Ereignisse scheint deutlich robuster gegen Instrument-Storungen zu sein. Falls dabei
keine Messereignisse akzeptiert werden, kann es vorkommen, dass DoF-verworfene
Counts gezidhlt wurden. Daraus lédsst sich anhand eines typischen Verhiltnisses von
DoF-verworfener zu akzeptierter Ereignisse die Partikelkonzentration ableiten (siehe
RECONCILE-Auswertung im Abschnitt 4.3.3). Auch in unverddchtigen Messungen kann
anhand dieses Verhiltnisses die Qualitit der Messung iiberpriift werden. Verworfene Par-
tikel werden an der unteren Detektionsgrenze der CDP-Sonde leichter detektiert. Falls
keine anderen Daten unterhalb des Messbereichs verfiigbar sind, konnen somit im ,,DoF-
verworfenen“-Messkanal Hinweise auf die Prisenz kleiner Partikel (Dp < 2-3um) gefun-
den werden, also solche, die kleiner als die untere Detektionsgrenze der CDP-Sonde von

3pm sind.
Am anderen Ende des CDP-Messbereichs liefert der ,,ADC-overflow*-Messkanal, Hin-

weise fiir Partikel die einen Durchmesser grofer als ca. SOpm hatten. Messpulse, die
den AD-Konverter séttigen, d.h. in der CDP-Elektronik den AD-Wert von 4096 auslosen,
werden zumindest gezihlt, was im Falle einer defekten CIP-Sonde (der anderen Kompo-
nente des CCP-Instruments) hilfreich sein kann. Ohne hier genau auf die Daten einzuge-
hen, scheinen die Erfahrungen mit den CIP/FSSP Messungen zu belegen, dass der ADC-
overflow Kanal der CDP sauberer als bei FSSPs funktioniert. Damit ist gemeint, dass
Partikel oberhalb des Messbereichs der CDP selten als gréenbestimmte Partikel gewertet
werden, weil diese moglicherweise am Rande des Laserprofils/Messvolumens oder durch
Nachschwingungen der Hauptmesspulses félschlicherweise als Partikel im Messbereich
gezidhlt wurden. ADC-overflow Ereignisse konnen auch durch die Koinzidenz von Parti-
kel, z.B. durch zwei Tropfen 40m in Durchmesser, die sich gleichzeitig im Messvolumen
befanden, ausgelost werden. D.h. der Kanal kann, falls z.B. andere Sonden gleichzeitig
keine Partikel mit Dp >50pm detektieren, die Verfalschung der Messung durch zu hohe
Partikelkonzentration anzeigen. Dies ist erst fiir Konzentrationen von mehr als 500-1000
cm~? zu beobachten, wobei natiirlich diese Konzentration von der mittleren PartikelgroBe

abhéngt. Dazu ist mehr im Abschnitt 3.5 ausgefiihrt.

Da die Laserleistung direkt die Groenmessung der Partikel beeinflusst, werden die Mess-
kanile der Laserparameter im Abschnitt 3.3.2 iiber die GroBen-Kalibration der CDP dis-
kutiert.
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3.2.2 Einzelpartikeldaten der CDP-Sonde

Neuere Messinstrumente, wie die CDP-Sonde, speichern neben den Histogrammen auch
Einzelpartikeldaten (PbP - Particle by Particle Data), die insbesondere genaue Messzei-
ten der Partikel mit einer Prézision von einer us beinhalten. Auf Grund einer gewissen
Fluggeschwindigkeit des Messinstruments entsprechen die Zeitabstinde (inter arrival ti-
mes oder inter particle times = IPTs) den rdumlichen Abstidnden zwischen den Partikeln
entlang der abgeflogenen Messlinie. Die Einzelpartikeldaten der Messung ermoglichen
damit Aussagen iiber die raumliche Verteilung der Partikel - hier allerdings nur eindimen-
sional. Neben der Messzeit des Partikels beinhalten die PbP-Daten der CDP den digitalen

Wert der gemessenen Pulshohe mit 12 Bit Auflosung.

256 particles 256p. 256p.

/_A_)
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Abb. 3.3: Schematische Skizze der Einzelpartikel-Aufzeichnung der CDP-Sonde beim Uberschrei-

ten der maximalen Datenrate von 256 Partikeln pro Sekunde.

Die Cloud Droplet Probe (CDP, Messprinzip einer FSSP) in der aktuellen Version der Ab-
teilung Partikelchemie speichert maximal 256 Einzelpartikeldaten pro Sekunde. Das reicht
je nach Fluggeschwindigkeit fiir eine Konzentration von = 10cm 3. Falls die Konzentra-
tion hoher ist, so dass mehr als 256 Partikel pro Sekunde das Messvolumen durchqueren,
entsteht nach dem Eintreffen der 256 Partikel bis zum Start des nédchsten 1s-Intervall ei-
ne Liicke (Skizze in der Abbildung 3.3). Danach, im nédchsten Sekundenintervall, werden
wieder neue Einzelpartikeldaten geschrieben, bis der PbP-Datenpuffer voll ist. Da die Hi-
stogrammdaten Partikel ohne Unterbrechungen erfassen, sieht man, ob und wie viele Par-
tikel in den Liicken der Einzelpartikeldaten fehlen. Ebenso kann man feststellen, ob sich
die Konzentration vom 1s-Histogramm nennenswert von der des moglicherweise sehr viel
kiirzeren Zeitintervalls der Einzelpartikeldaten unterscheidet, falls die Wolke auf der ent-

sprechenden Lingenskala nicht homogen ist.
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Als Beispiel fiir eine Einzelpartikel-Auswertung ist in den folgenden drei Abbildungen
eine Messung der CDP Sonde in einer Fliissigwasser-Wolke aufgefiihrt. Die Daten wur-
den bei einem Flug mit dem Forschungsflugzeug Geophysica, bei einer Fluggeschwin-
digkeit von ca. 60m/s aufgenommen. In Abbildung 3.4 ist die Zeitreihe der Partikelkon-
zentration gezeigt. Zwei Linien markieren das Zeitfenster, in dem die Statistik iiber die
Zeitliicken betrachtet wird. In dem Zeitintervall von 6 Sekunden wurden 27755 Partikel
detektiert, wobei die 1s-Konzentration um +15% schwankte. Dividiert man diese Par-
tikelanzahl durch die Zeitlainge von 6 Sekunden, erhilt man die mittlere Haufigkeit der
Partikel A = 4,63ms~'. Im gleichen Zeitfenster wurden in den Einzelpartikeldaten nur
1205 Partikel gespeichert. Mit dem obigen Wert fiir A und dem Normierungsfaktor N =
1205, sind nach Formel 2.6 bzw. 2.7 theoretische Poisson-Verteilungen berechnet worden
(die Gleichung 2.6 wurde mit N multipliziert). Diese sind als Kurven mit Dreiecksmarkie-
rungen in der Abbildung 3.5 und 3.6 dargestellt. Obwohl nur 4,3% der Partikel aus dem
Messabschnitt mit Einzeldaten erfasst wurden, ist die Ubereinstimmung mit der Theorie
sehr gut. Das liegt daran, dass die Abweichung zwischen der Konzentration innerhalb der

PbP-Daten und dem Rest des Zeitintervalls gering ist.
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Abb. 3.4: Zeitreihe der Partikelkonzentration anhand der CDP-Messung, aufgenommen wdhrend
eines Geophysica-Fluges am 30.10.2009 (UTC Sekunden bezeichnen die Tageszeit ab Mitternacht).

NC steht fiir die Anzahlkonzentration (eng. Number Concentration)

Aus dem Kehrwert von A ergibt sich der mittlere Zeitabstand 7 = 0, 22s. In der Abbildung
3.5 fillt dieser Wert in den Bin mit dem Maximum der Verteilung. Mit dieser Darstellung
wiirde sich beispielsweise das sogenannte ,,shattering* von groBen Partikeln oder auch

elektronische Artefakte als Hiufung von sehr kurzen Zeitliicken sichtbar machen.
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Abb. 3.6: Verteilung von Zeitliicken (IPTs) bei linearer Skalierung der Zeitgrenzen.
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Shattering bezeichnet das Zerbrechen groerer Eiskristalle oder Tropfen an den hervorste-
henden Instrument -Auslegern, deren Bruchstiicke anschlieend das Messvolumen durch-

queren und félschlicherweise als regulire Partikel gezihlt werden.

Ein exponentieller Fit an die Messdaten, mit einer konstanten Intervallbreite, liefert A =
4,385~ (vgl. rote Kurve in Abbildung 3.6). Dieser Wert weicht nur um 5% von dem
Wert ab, den die vollstindige Zahlung der Partikel (Histogramm-Daten) liefert. Einfacher
gesagt, aus der stichprobenartigen Statistik der Partikelzeiten alleine kann man recht genau

auf die mittlere Konzentration in dem Wolkenabschnitt schlieen.

In den Rechnungen hingt A\ und die Partikelkonzentration iiber die folgende Gleichung

zusammen>:

A=NC-SVR=NC-SA-TAS. (3.1)

Mit dem oben vorgestellten Verfahren wurde stichprobenartig in bis dato einigen flugzeug-
gestiitzten Messungen der CDP nach Shattering-Artefakten ohne Erfolg gesucht. Mogli-
cherweise wurden in bisherigen Messungen die besten Bedingungen fiir das Auftreten
von Shattering noch nicht angetroffen. Anderseits scheint die CDP in ihrer ,,Open Path*-
Konfiguration und der spitzen Anti-Shattering-Form der Instrumentarme nicht stark von
diesem Messartefakt betroffen zu sein. Bei Messungen von Eispartikeln mit dem CIP-
Instrument tritt Shattering auf und ist anhand der zweiten Mode in der IPT-Verteilung
sichtbar - siehe Abbildung 3.7 aus (de Reus et al., 2009).

Ein direkter Vorteil der PbP-Daten besteht in der hohen zeitlichen Auflosung der Mes-
sung gegeniiber den Histogramm-Daten. In Messungen sind Fille angetroffen worden, bei
denen sehr kurze Wolkenabschnitte durchflogen wurden. Anhand der PbP-Daten berech-
nete Konzentration kann dabei den Sekundenwert der Histogramm-Daten vielfach iiber-
steigen. Man sieht dabei an den PbP-Daten, dass fast die gesamte Partikeldetektion nur
einen Bruchteil der Sekunde gedauert hat - leider ist die Analyse dieser Fille durch 256
Einzelpartikelmessungen pro Sekunde begrenzt. Insgesamt ist die CDP-Sonde besser zur

Erfassung der Wolkeninhomogenititen geeignet, als die dlteren FSSP-Instrumente.

Einige Anwendungen der PbP-Daten sind in anderen Abschnitten dieser Arbeit aufgefiihrt,
auf die an dieser Stelle nur verwiesen wird. Im Learjet-Flug der DENCHAR-Kampagne im
Mai 2011 sind sehr hohe Partikel-Konzentration gemessen worden, was den Einfluss von

Koinzidenzen auf die IPT-Verteilung sichtbar macht - Abbildung 3.24. Bei sehr niedrigen

3mit NC = Number Concentration [cm 3], SVR = Sample Volume Rate [cm3s~!], SA = Sample Area
[cm?], TAS = True Air Speed [cm s~ ']
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Abb. 3.7: Beispiel einer CIP-Messung der Arbeitsgruppe aus de Reus et al. 2009 in der Anhand der
Verteilung von Messintervallen (eng.: Interarrival times) das Shattering als Zweite Mode mit kiir-
zerer Intervallzeit sichtbar wird. Entsprechende Messereignisse zerbrochener Eispartikel konnten

mit dieser Methode verworfen werden.

Partikelkonzentrationen kann dagegen die IPT-Verteilung die geringe Zihlstatistik bzw.
die Homogenitit der Wolke aufzeigen. Dieser Fall ist in der Abbildung 4.18, die eine PSC-
Partikelmessung reprisentiert, zu beobachten. Mit Hilfe der IPT-Verteilung kann weiter-
hin aufgedeckt werden, ob z.B. durch instrumentelle Fehlfunktion Mehrfach-Messungen
einzelner Partikel erfolgten. Dies kann bei der CDP-Sonde bei niedrigen Anstromungs-
geschwindigkeiten (bis 10-15m/s), wie sie beispielsweise an der AIDA-Wolkenkammer

vorkommen, passieren (sieche Abbildung 3.19).
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3.3 Charakterisierung der Cloud Droplet Probe am

monodispersen Tropfchengenerator

3.3.1 Bestimmung der Messfliche

Zunichst bestand der Ansatz zur Vermessung der CDP-Messfldache darin, den Bereich in
und um die Messfliche vollstindig mit dem Tropfenstrahl abzutasten und aus dem Inte-
gral der detektierten Tropfen die Messfliche zu bestimmen. Die Messfliche wird als eine
senkrecht zur Anstromung gedachte Fldche innerhalb derer Partikeldetektion stattfindet,
wie im Abschnitt 2.1 bzw. in der Abbildung 2.2 skizzier, definiert. Es hat sich bei den
Messungen herausgestellt, dass die Grenze der Messfliche der CDP sehr scharf definiert
ist. Innerhalb der Positioniergenauigkeit des Tropfenstrahls von Sum fiel die Anzahl der
detektieren Partikel auerhalb des CDP-Messvolumens vollstindig auf null. Und inner-
halb der Messfliche wurde die Anzahl vom Generator erzeugter Tropfchen exakt gezihlt
(typischerweise 200/s). Man beachte, dass der Detektionsabfall innerhalb von 5um auch
davon zeugt, dass die Tropfentrajektorien untereinander auf wenige Mikrometer gleich

sein mussten.

Daher wurde die Messflidche einfach durch die Positionsbestimmung der Detektionsgren-
zen, beim simultanen Beobachten der Partikelzahlrate am CDP bestimmt. Dazu wurde die
Messflidche zeilenweise in Abstdnden von 50pm, wie in der Abbildung 3.8 gezeigt, ermit-
telt. Die Abbildung stellt die Seitenverhéltnisse 1:1 dar. Die dabei ermittelte Messfliche
betrug 0,22mm?. Die Linge der Messfliche entlang der Laserstrahls ergab etwa 1,4mm
und die maximale Breite quer zum Laserstahl liegt bei ca. 0,18mm. Aus den Fehlern der
Positionsbestimmung von £5um ldsst sich die Genauigkeit der Messung abschétzen. An-
hand der Form der Messfliache ist die Richtung quer zum Laserstahl ausschlaggebend.
Quer zum Laserstrahl betriigt der Fehler ungefihr 7%*. Fiir den Fehler entlang des Laser-
stahls sind 50pum in Bezug auf 1,4mm Lénge der Messfliche ca. 3%. Insgesamt kann man
behaupten, dass die CDP-Messfliche mit einer Genauigkeit von 10% bestimmt wurde.
Mit einer grof3ziigigeren Fehlerabschidtzung, beispielsweise fiir eine schnellere Messung

mit 100pm-Schritten, konnte man 15% angeben.

Im CDP-Handbuch des Herstellers wurde ein Wert von 0,24mm? angegeben, was inner-
halb der Messgenauigkeit gut zu der Tropfchengenerator-Messung passt. Dabei kannte

der Hersteller zum Zeitpunkt der Messung nicht die genaue Form der Messflache, und

410pm Fehler von 150m mittlerer Breite der Fliche
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Abb. 3.8: Querschnitt der CDP-Messfliiche anhand der Messung am monodispersen Tropfchenge-
nerator. Die dargestellte Messfliche begriigt 0,22mm?. Messpunkte inklusive Fehlerbalken sind als
rote Datenpunkte dargestellt.

der Wert im Handbuch beruhte auf einer Simulation mittels Strahlenverfolgung (eng. Ray-
Tracing), das bildlich gesprochen die spaltférmige Maske des qualifizierenden Detektors

ins Messvolumen abbildete.

Spiitere Messungen der Messfliche ergaben Werte zwischen 0.24mm? und 0.27mm?. Die-
se Ergebnisse zeigten, dass die Grole der Messfliche mit der Qualitédt der optischen Jus-
tage zusammenhiingt. Ein etwas geringer Wert von 0,22mm? lag hdchstwahrscheinlich an
einer leicht zur Seite vom Maximum der Laserprofils verschobenen Position der Mess-
flache. Das zeigen Messungen der detektierten Tropfengrofle in Abhéngigkeit zur Positi-
on quer zum Laserstrahl: siche Abbildungen 3.14b) (SA = 0,22mm?) und 3.16a) (SA =
0,26mm?). Im Fall der symmetrischer anmutenden Kurve der PartikelgroBe anhand der

Abbildung 3.16a) hatte die gemessene Messfldche einen hoheren Wert.

Dieser Zusammenhang lédsst sich auch mit der rotierenden Lochblende (Spinning-Hole
Disc) feststellen. Dazu muss die Disk, aus mittlerer Position zur Messfldche, quer iiber die
Messfldche in gleichméBiger Geschwindigkeit bewegt werden. Im Messprogram lésst sich
die aufgezeichnete Kurve der mittleren Partikelgroe betrachten, und falls diese nur zu
einer Seite, wie in der Abbildung 3.14b), abfillt, spricht es fiir eine leicht verstellte Optik
und fiir einen eher geringeren Wert der Messflidche. In allen Messungen der Messfliche
lag die TropfengroBe anhand der CDP-Messung zwischen 32-38m - eine Abhéngigkeit
der Messfldche von der Tropfengrofe in diesem engem Groflenbereich lie3 sich nicht fest-
stellen.

Neben der Messung der aktiven Messflache wurde auch die Flidche, in der Tropfen als
DoF-verworfene Partikel gezidhlt werden vermessen. In der Publikation von Lance et al.
2010 wird diese Fliche mit SA.,; bezeichnet und wird fiir die Abschédtzung des Einflus-

ses von Koinzidenzen bendtigt. Die am Tropfchengenerator bestimmte SA.,; betrug fiir
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35um-Tropfen 9mm?. Diese Fliche vergroRert sich mit der zunehmenden PartikelgroBe,
da der Bereich der Detektion DoF-verworfener Partikel von einer festen digitalen Schwel-
le vorgeben ist und ein groferes Partikel in einer groferen Entfernung von der Fokusebene
noch so viel Licht streut, das nach einer unscharfen Abbildung das groflenbestimmende
Signal tiber die digitale Schwelle bringt. Anhand der Messungen wihrend der VERDI-
Kampagne, wihrend der schmale monomodale Groenverteilungen in Wasser-Wolken ge-
messen wurden, kann fiir 35m-Tropfen ein DoF-verworfen/akzeptiert-Verhiltnis von ca.
40-45 abgelesen werden (Abbildung 3.21). Das passt sehr gut zu Labormessungen beider

Flichen, deren Verhiltnis sich mit 9mm?/0,22mm? = 41 ergibt.

3.3.2 Kalibration der GroBenbestimmung

Wie im Abschnitt 2.4.3 erklirt, wurde die Grolenbestimmung der CDP-Sonde mit der un-
abhéngigen Reflexstreifen-Methode iiberpriift. Die Beobachtung der Reflexstreifen erfolg-
te neben dem optimalen Winkel von 122° auch unter einem Beobachtungswinkel von 90°,
da dieser leichter und schneller eingestellt werden konnte. Innerhalb der Messgenauigkeit
konnte fiir den 90°-Winkel kein Nachteil fiir die Genauigkeit der Tropfengrof3enbestim-
mung festgestellt werden. Die Abbildung 3.9 stellt ein Beispiel der Kameraaufnahmen dar,
die bei maximaler VergroBerung und einem Beobachtungswinkel von 122° aufgenommen

wurden.

Das verwendete Kameraobjektiv verfiigte iiber ein optisches Zoom von 6.5x, was die Ar-
beit stark erleichterte. Zum Starten/Betreiben des Tropfchengenerators war ein grofleres
Blickfeld mit geringer VergroBerung von Vorteil. Und zum Vermessen der Tropfen konnte
die maximale Vergroerung eingestellt werden, wobei das Blickfeld dann nur 0,45mm x
0,36mm betrug. Zur guten Reproduzierbarkeit wurde die maximale Zoom-Position an ih-
rem Anschlag verwendet. Auch Messungen mit 2-fach geringerer Vergrof3erung lieferten
eine ausreichende Genauigkeit. Bei maximaler VergroBBerung betrug die Auflosung der Ka-
mera in der Objektebene 0,36um pro Pixel. Im Vergleich zur Tropfengrée von ca. 35um
und der allgemeinen physikalischen Genauigkeit der Messmethode erscheint diese Auflo-
sung als ausreichend. Die Kamera wurde vor den Messungen mit einer Mikrometerskala
kalibriert. Es kann davon ausgegangen werden, dass der Arbeitsabstand von 34,5mm und
somit die Bildskalierung durch die geringe Tiefenschirfe des (0,3mm) Objektivs in allen
Messungen sehr genau eingehalten wurde. D.h. die Kamera musste zum Scharfstellen auf

das Objekt (Tropfen oder Mikrometerskala) bewegt werden.
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Abb. 3.9: CCD-Aufnahme wiihrend der CDP-Kalibration: Reflexstreifen des Tropfens unter einem
Streuwinkel von 58° (bzw. Beobachtungswinkel laut Abschnitt 2.4.3 von 122°). An dem linken Strei-
fen sind Schwingungen des Tropfens sichtbar.

In der Aufnahme 3.9 lassen sich weiterhin wellenartige Helligkeitsmodulationen an den
Réndern der Reflexstreifen beobachten. Die Ursache dafiir liegt in der Oszillation der
Tropfenoberflache. Es wird hier angenommen, dass diese den mittleren Abstand der Re-

flexstreifen nicht messbar beeinflussen’.

Die von der CDP-Sonde gemessenen Tropfengrofle wurde anhand der Einzelpartikel-
Daten bestimmt. Dazu wurde ein Messabschnitt von einer Minute um den Zeitpunkt der
Bildaufnahme der Kamera ausgewertet. Aus dem Messabschnitt wurden die AD-Werte
(Pulshohen) der Partikeldetektion als Histogramm (wie in der Abbildung 2.8) dargestellt.
Aus dem Histogramm wurde anschlieend der mittlere AD-Wert abgelesen (unter ande-
rem durch Fitten einer GauB3-Funktion an die Verteilung der ADC-Werte). Die Halbwerts-
breite der Verteilung lag meistens unterhalb von +-10 AD-Counts, was einer nominellen
Wiederholbarkeit der Pulshhen von +0,5% entspricht.

Die Schwingungsdauer lisst sich anhand der Bilder bestimmen. Eine Verbreiterung des Reflexstreifens
wird als eine Deformation/Abweichung von der sphérischen Form bzw. als eine halbe Schwingungsperiode
gedeutet. Aus der Tropfengeschwindigkeit (die in diesem Beispiel leider nicht genau bestimmt wurde, aber
typischerweise ca. 1-1,2m/s betrug), ergibt sich eine Schwingungsfrequenz von ca. 54-65kHz. Diese Werte
liegen gut im Bereich der theoretischen Rechnung fiir einen Wassertropfen von 35um im Durchmesser (Keil
1995; Nelson and Gokhale 1972, Schwingungsmode mit m=2).
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Abb. 3.10: Ergebnisse der Grofienkalibration am Tropfchengengerator. Schwarze Messpunkte zei-
gen die mittels der Streureflexe unabhdingig bestimmte Tropfengrifse und von der CDP-Sonde ge-
messene gemittlere Pulshohe in AD-Werten. Mit schwarzen Balken ist die Hersteller-Voreinstellung
fiir die CDP fiir den Streuquerschnitt von Wasser (blaue Kurve) dargestellt. Vergrofierter Ausschnitt
in Grafik (b).

In der Abbildung 3.10 sind neun einzelne Messungen der GroBen-Kalibration zusammen-
gefasst. Dazu wurde die Tropfenerzeugung jeweils neu gestartet oder mit verdanderten elek-
trischen Parametern des Piezoelements weiter betrieben. Bei der Kalibration musste be-
achtet werden, dass die Tropfentrajektorie auf die Mitte des Messflachen-Querschnitts mit
der maximalen CDP-gemessenen Partikelgrofle ausgerichtet wurde. Das ist die einzige
Moglichkeit, die Kalibration reproduzierbar zu machen. Das bedeutet, dass diese GroBen-
Kalibration auf dem Bin mit dem maximalen Durchmesser im resultierenden Spektrum
beruht. Wie im nichsten Abschnitt gezeigt wird, sind Abweichungen der Gro3enmessung
innerhalb der CDP-Messfliche vergleichsweise gering. Als Ergebnis wurde festgestellt,
dass die TropfengroBen im Falle einer guten Kalibration mit dieser Methode immer im
richtigen Groen-Bin der CDP von 2um-Breite detektiert werden. Die Grofenkalibration
bei dieser Messungen basierte auf der Hersteller-Einstellung, die auf einer Kalibration mit

Glaspartikeln basiert.

Im Fall einer abweichenden Gré3enbestimmung der CDP scheint der einfachste Weg einer
Korrektur im leichten Andern der Laserstromstirke zu liegen, so dass die voreingestellten
Bin-Grenzen (ADC-Werte) immer als Referenzwerte beibehalten werden. Falls nach einer
Flugzeugmessung eine groflere Abweichung in der Partikel-Groenbestimmung festge-
stellt wird, konnen ausgehend von dieser Referenzkalibration neue Bin-Grenzen berechnet

werden. Dasselbe gilt fiir eine wihrend der Flugmessung abweichende Laserleistung und
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andere Annahmen fiir Brechungsindizes. Diese Strategie macht diverse Flug- und Labor-

messung leichter untereinander vergleichbar.

Als Fazit lésst sich feststellen, dass die PartikelgroBenbestimmung mittels CDP mit ei-
ner Genauigkeit von 5% am Tropfchengenerator iiberpriift und kalibriert werden kann.
MaBgeblich fiir den Fehler ist die Auflosung der Reflexstreifen-Methode (siehe Abschnitt
2.4.3) und die Position der Tropfentrajektorie innerhalb des Messvolumens. Durch den
letzten Aspekt konnte bei einer filschlicherweise als optimal angenommenen Position ein
zusitzlicher Fehler von 5% zustande kommen. Dagegen besitzt die Erzeugung der Trop-
fen und ihre anschlieBende Messung im CDP beziiglich Reproduzierbarkeit den geringsten

Messfehler von unter 1%.

Auch wenn diese Grolenkalibration auf einen engen Groflenbereich der Testtropfen be-
schrinkt ist, liegt die Tropfengréfie im oberen Messbereich der CDP-Sonde. Damit kann
behauptet werden, dass die Skalierung des Streuquerschnitts auf AD-Werte im gesam-
ten Messbereich bei guter Linearitit der Messelektronik genau ausfillt. Es ldsst sich aber
nicht ausschlieBen, dass die der GroBenbestimmung zugrundeliegende Mie-Rechnung,
aufgrund von Abweichungen der optischen Parameter der CDP-Sonde im GroBenbereich
weit von den Testtropfen abweicht. In der Zukunft sollte die Tropfchen-Erzeugung mittels

einer Stromungsrohre hin zu kleineren Test-Tropfchen erweitert werden.

Problematik der variablen Laserleistung
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Abb. 3.11: Zeitreihe des Versuchs zur Ermittlung des Einflusses der Laserleistung auf die Grofien-

bestimmung.

Um den Einfluss der Laserleistung auf die Partikel-Gro8enmessung oder das Eingreifen
einer moglichen automatischen Korrektur der Instrument-Elektronik (wie im Fall einer

FSSP) zu bestimmen, wurde am Tropfchengenerator folgendes Experiment durchgefiihrt.
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Abb. 3.12: CDP-Sonde: Dump-Spot-Monitor (a) und ADC-Signal (b) als Funktion der Stromstdrke

der Laserdiode.

Unter stabiler Erzeugung und CDP-Detektion monodisperser Tropfen moglichst konstan-
ter GroBe, wurde die Stromstéirke der Laserdiode der CDP-Sonde langsam verringert und
dann wieder auf den urspriinglichen Wert eingestellt. Die entsprechende Messreihe ist in
der Abbildung 3.11 dargestellt. Dieses Experiment liee sich mit Einschriankungen auch
mit einer rotierenden Lochblende einfacher durchfiihren. Die Messung zeigt, dass die
CDP-Elektronik keinerlei Korrekturen aufgrund der Messwerte vom Dump-Spot-Monitor
vornimmt. Die Abbildungen 3.12a) und b) zeigen, dass der Laser und die Messelektronik
sich vollig linear verhalten. Die Abbildung 3.12a) kann auch als differenzieller Wirkungs-
grad (Slope-Efficiency) des Lasers interpretiert werden. Und die Abbildung 3.12b) zeigt,

dass die Pulshohen-Analyse sich linear verhilt.

Aus dem Experiment kann man schlieen, dass CDP-gemessene Partikelgrof3en bei einer
wihrend der Flugmessung von Laborwerten abweichenden Laserleistung, einer Korrektur
bediirfen. Bei tiefen Auflentemperaturen und tiefen Temperaturwerten der CDP-Module
stellt man fest, dass die Werte des Dump-Spot-Monitors um bis zu 20% unterhalb der

Labor-/Raumtemperatur liegen.

Daraus lasst sich die Korrektur der Partikelgrofen/Bin-Grenzen folgendermallen berech-
nen. Der Verlauf der Mie-Kurve fiir Dp>> A lidsst sich sehr gut mit einer Potenzfunktion

beschreiben:

S—a.P-D, (3.2)
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wobei Mie-Resonanzen ignoriert werden. Der jeweilige ADC-Schwellenwert bzw. das Si-
gnal wird im Folgendem mit .S;, der Partikeldurchmesser (bzw. die Bin-Grenze) mit D;,
und die Potenz der Fit-Funktion mit » bezeichnet; a ist eine Konstante, und P bezeichnet
die Laserleistung. Weiterhin stehen die Indizes L fiir Labor- und F’ fiir die Flug-Messung.
Da die ADC-Schwellen (5;) in allen Messungen (z.B. Labor mit guter Kalibration, Flug
mit Abweichung) fest eingestellt sind, folgt daraus die Gleichung:

Si=praDy;=praDfp,;.

Mit der Umstellung nach Dy ; folgt:

1/r
Dy = (12) Dy, (3.3)
PFr

Die Bin-Grenzen miissen daher mit einem konstanten Korrektur-Faktor multipliziert wer-
den. Der Koeffizient r kann aus einem Fit an die Streuquerschnitt-Kurve bestimmt werden.
Aus der Mie-Kalibration der CDP ergeben sich beispielweise folgende Werte fiir r: 1,8 fiir
Wasser, 1,81 fiir Eis, 1,71 fiir NAT (griine Kurve in der Abbildung 4.13).

Beispiel: Bei einer Laserleistung von 80% in Bezug auf die Laborkalibration miissen die
PartikelgroBen bei einer Wassertropfen-Messung mit dem Faktor (1/0,8)'/18 = 1,13
multipliziert werden. Fiir NAT ergibt sich ein Korrekturfaktor von 1,14 und genau dieser
wurde fiir die PSC-Messdaten der CDP, die im Kapitel 4 beschrieben werden, angewandt.
Alternativ konnen die korrigierten Bin-Grenzen graphisch, anhand der Streuquerschnitt-
Kurven fiir beide Laserleistungen abgelesen werden. Damit konnten auch stirkere Mie-
Resonanzen bzw. Abweichungen von der Potenzfunktion fiir kleine Partikeldurchmesser

(D<5pm) beriicksichtigt werden.

Die Korrektur der Partikeldurchmesser von bis zu 14% und damit des Partikelvolumens
um bis zu 48% nach oben ist eine schwierige Entscheidung. Es ist denkbar, dass die Foto-
diode und die nachgeschaltete Elektronik zur Messung der Lichtintensitit am Dump-Spot
selbst temperaturabhéngig ist, so dass man anhand dieser Messung nicht genau auf die La-
serleistung im Messvolumen, bzw. hinter dem Intrumentfenster auf der Empfingerseite,
schlieBen kann. Fiir eine bessere Stabilitit der Laserleistung, als man das am Dump-Spot-
Monitor ablesen kann, spricht die aktive Regelung der Laserdiode - die Laser-Stromstirke
kann wihrend des Fluges deutlich erhthte Werte, bei gleichzeitig verringertem Dump-

Spot-Niveau aufweisen.
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Zur endgiiltigen Klirung dieses Zusammenhangs miisste das Experiment des vorange-
gangenen Abschnitts unter der gleichzeitigen Abkiihlung der CDP-Elektronik auf bis zu
-25°C durchgefiihrt werden, was experimentell nicht sehr einfach ist. Die gleichzeitige
Tropfchen-Erzeugung und Reflexstreifen-Aufnahme in einer Kéiltekammer wiirde diverse
MaBnahmen erfordern. Das Experiment mit der rotierenden Lochblende wire unvollstén-
dig, da die Disk um die Lochblende den Laserstahl und damit die Fotodiode am Dump-
Spot vollstiandig verdeckt. Ein Experiment mit einer rotierenden Glasfaser, die Partikelde-

tektion simuliert, konnte deutlich einfacher umzusetzen sein.
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3.3.3 Verbreiterung des TeilchengrofSen-Spektrums

Die Lichtmenge, die von einem Partikel beim Durchqueren des FSSP-Messvolumens ge-
streut und auf den Fotodetektor fokussiert wird, hingt ab von der Position der Partikel-
trajektorien im Messvolumen. Diese Position entspricht der Position auf der Messflache
(SA), die hier als ein zur Anstromungsrichtung senkrechter Querschnitt des Messvolu-
mens verstanden wird. Die Positionsabhédngigkeit der Pulshohe zur GroBenbestimmung
wird zum einen vom Intensitétsprofil des Lasers, zum zweiten von der Sammeloptik und
der Form der Fotodetektoren bestimmt. Als Ergebnis dieser Positionsabhédngigkeit wird
die nominelle GroBenauflosung des Instruments etwas verringert, oder anders gesagt, das
resultierende PartikelgroBen-Spektrum wird verbreitert. Durch die Vorgabe eines monodi-
spersen Spektrums, welches ein monodisperser Tropfchengenerator ermoglicht, ldsst sich

die spektrale Verbreiterung durch systematisches Abfahren der Messfliche ermitteln.

Durch Experimente am Tropfchengenerator wurde festgestellt, dass die Partikel-
GroBenbestimmung innerhalb der Messfliiche nur langsamen und stetigen Anderungen,
die bevorzugt quer zum Laserstrahl auftreten, unterliegt. Daher wurde beschlossen, dass
die spektrale Verbreiterung der CDP durch einige Messungen quer zum Laserstahl aus-
reichend simuliert werden kann. Das Ergebnis einer solchen Zick-Zack-Messung ist in
der Abbildung 3.13 gezeigt. Dort wurde die CDP-Messfliche fiinf Mal quer zur optischen
Achse, und in jeweils 0,25mm Abstand mit dem Tropfenstrahl abgetastet. Dabei wurde

der Tropfchengenerator in Zeitschritten von 5 Sekunden jeweils 10pm weiter bewegt.

Die Ergebnisse der Messung als Funktion der Position sind in den Abbildungen 3.14 zu-
sammengefasst. Man stellt fest, dass die Zdhlrate der Testtropfen (3.14a), die in einer
realen Messung der Anzahlkonzentration entsprechen, fast unabhéngig von der Position
genau gemessen wird. Es gibt nur einen Bereich am Rande der Messfliche, in dem Test-
tropfen doppelt gezédhlt werden. Aus der Beobachtung der Messpulse mit dem Oszilloskop
ist bekannt®, dass es sich dabei um ein optisches Phiinomen und nicht um ein elektroni-
sches Artefakt handelt. Man beobachtet dabei ein doppeltes Maximum im Messpuls. Ver-
mutlich macht sich darin durch die unscharfe Abbildung in dieser Position auf3erhalb der
Fokusebene die Mie-Phasenfunktion bemerkbar. Das geometrische Mittel der Testtropfen
unterlag wihrend der Messung einer deutlichen Anderung, und zwar mit einem Abfall der
gemessenen PartikelgroBen zur einen Seite des Messvolumens. Es wurde gefolgert, dass
die Empfiangeroptik gegeniiber dem Laserprofil leicht verstellt sein konnte. Tatséchlich,

haben spitere Messungen gezeigt, dass die Partikelgroe im Messflichen-Querschnitt bei

6persénliche Kommunikation mit Sara Lance, NOAA, Boulder, USA.
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Abb. 3.13: Messreihe zur Aufnahme von 5 Messungen quer zur optischen Achse innerhalb der
CDP-Messfliche. Die Tropfenerzeugung erfolgte mit 200 Tropfen/s, die in der CDP-Zihlung exakt
wiedergegeben wurde (blaue Kurve). Hier zeigt die Spitze bei 400 Partikel/s die Stelle am Rande
der Messfliche, an der eine Doppelzihlung der Tropfen auftrat. Der mittlere Partikeldurchmesser

zeigt eine Abnahme der gemessenen Tropfengrofie zum Rand der Messfliiche (rote Kurve).

einer besseren Justage deutlich symmetrischer aussehen kann (Abbildung 3.16). Fiir das
Erstellen der Abbildung 3.16 wurden Einzelpartikeldaten herangezogen. Man beobachtet,
dass sich die Grolenmessung bei einer guten Justage fast nur innerhalb einer Bin-Breite

von 2um bewegt.
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Abb. 3.14: Positionsabhdngigkeit der CDP-Messung innerhalb der Messfliiche anhand von 5 Mess-
reihen quer zur optischen Achse: Zihlrate der Messung (a). CDP-gemessener mittlerer Durchmes-
ser der 35um-Tropfchen (b).

Die Messung, wie sie in den Abbildungen 3.13 und 3.14 gezeigt ist, kann als eine Gro-

Benverteilung dargestellt werden (Abbildung 3.15 in linearer und logarithmischer Darstel-
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lung). Genau an dieser GroBenverteilung sieht man die spektrale Verbreiterung der CDP-
Messung tiber die Messfliche. Das monodisperse Tropfenspektrum, das als das Bin mit
der maximalen Partikelanzahl zu sehen ist, wurde auf weitere Groen-Bins verteilt. Insge-
samt stellt man fest, dass die spektrale Verbreiterung der CDP-Sonde sich in Grenzen hiilt.
In der 30-Bin Auflosung der Sonde, wird der GroBteil der Partikel in einem Bin detektiert
und die Verbreiterung der Partikelgrolen-Spektrums ist mit systematischen Messfehlern
aufgrund der Mie-Ambivalenzen vergleichbar. Aus der Groenverteilung der Abbildung
3.16 kann berechnet werden, wie sich die spektrale Verbreiterung auf diverse Ergebnis-
se (Durchmesser, Volumen usw.) auswirkt. Der mittlere Partikeldurchmesser wird um ca.
1,23 um bzw. um 3,5% unterschitzt. Die Korrektur fiir den volumen-dquivalenten Durch-
messer ist wegen der geringen Breite der Verteilung fast gleich: 1,25m bzw. um 3,6%.
Fiir das Partikelvolumen ergibt sich daraus eine Abweichung um bis 10% - d.h. das CDP-
gemessene Volumen muss um 10% nach oben korrigiert werden. Man beachte, dass dieser

Abschitzung bewusst nicht die beste CDP-Justage zugrunde gelegt wurde.
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Abb. 3.15: Die gesamte Messreihe der 5 Querschnitte iiber die Messfliche als eine Grifsenvertei-
lung in linearer (a) und logarithmischer (b) Skalierung. Die Grofienverteilung soll hier die gesamte

spektrale Verbreiterung der CDP-Messung fiir ein 35um Tropfen reprdsentieren.

Eine Bestitigung fiir die Giite der Groenauflosung der CDP-Messung haben Messungen
in troposphérischen arktischen Wolken wihrend der VERDI-Kampagne geliefert. In der
Abbildung 3.20 sind GroBenverteilungen von bemerkenswert monodispersen Wolken zu
sehen. Die spektrale Verbreiterung in der CDP-Messung kann tatsédchlich nicht viel mehr
als im Mittel ein Gré8en-Bin ausmachen, falls sogar real gemessene Wolkenspektren die
iiberwiegende Anzahl der Ereignisse in nur 2-3 Grofen-Bins enthalten. Die gesamte An-

zahlkonzentration lag bei diesen Spektren um 100cm~3. Wie im Abschnitt 3.5 gezeigt
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Abb. 3.16: Positionsabhdngigkeit der Partikel-Grofienbestimmung quer zur optischen Achse im
CDP-Messvolumen. Mithilfe der PbP-Daten kann diese Abhdngigkeit unterhalb der Bin-Auflosung
beobachtet werden (a). Das resultierende Spektrum kann abhingig von der Position der Bin-
Grenzen gegeniiber der Test-Tropfengrofie unterschiedlich ausfallen. Hier sind die Messereignisse

fast ausschlieflich in einem Groflen-Bin enthalten (b).

wird, kann die spektrale Verbreiterung aufgrund der Partikel-Koinzidenzen bei dieser Kon-

zentration vernachléssigt werden.

Mit den letzten Ergebnissen kann weiterhin die Wahl einer monoton steigenden Funkti-
on zur Approximation der Mie-Kurve begriindet werden. Die Positionsabhingigkeit der
GroBenmessung innerhalb des Messvolumens relativiert teilweise die strenge Beachtung
der Mie-Resonanzen, die insbesondere fiir groBe Partikel klein sind. Bei Beachtung die-
ser Mie-Ambivalenzen werden die Bin-Breiten innerhalb der ADC-Skalierung deutlich
unterschiedlicher. Im Fall einer unbekannten Abweichung der Groflenbestimmung wéh-
rend eines Fluges (z.B. abweichende Laserleistung), kann es passieren, dass die Unregel-
miBigkeiten in der AD-Bin-Breite die Fehler in der Partikelzuordnung eher verstirken.
Dadurch kénnen Spektren erkldart werden, in denen sich einige benachbarte Bins in der
Hohe ihrer Werte mehrmals abwechseln. Eine monoton steigende Kalibrationskurve ist
somit ein Kompromiss, der im Mittel die Gro3enauflosung etwas verringert, aber groflere
Fehler wegen unbekannter Einfliisse vermeidet. Auerdem lassen sich mit dieser Strategie
(monotone Kalibrationskurve) Partikeldurchmesser, die unter abweichender Laserleistung
oder mit anderen Brechungsindizes bestimmt wurden, konsistenter in der nachtriglichen

Auswertung korrigieren.
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Abb. 3.17: Linge des Messvolumens in Flugrichtung, die aus der mittleren Transitzeit anhand des

entsprechenden Messkanals der CDP-Sonde ermittelt wurde.

Als Nebenergebnis erhilt man aus den Daten des oben beschriebenen Experiments die
Linge des Messvolumens in Flugrichtung. Diese Daten lieferte der Messkanal zur mitt-
leren Transitzeit der Partikel. Multipliziert mit der Tropfengeschwindigkeit ergab sich ein
iber die Messflache fast konstanter Wert von ca. 0,27mm =+0,02, wie an der Abbildung
3.17 abgelesen werden kann. Dieser Parameter kann fiir die Abschitzung des Einflusses
von Partikelkoinzidenzen und moglicherweise als Parameter fiir eine Rechnung zur Simu-

lation anderer Effekte von Nutzen sein.

Die doppelte Partikelzdhlung am Rande des CDP-Messvolumens ist in den Einzelpartikel-
Daten gut sichtbar. Dieser Effekt ist anhand der Gro8enverteilung, der Zeitreihe der ADC-
Werte, und der IPT-Verteilung in der Abbildung 3.18 illustriert. Aus Daten mehrerer Mess-
kampagnen kann man lernen, dass die Doppelzdhlung bei iiblichen Fluggeschwindigkei-
ten nicht mehr auftritt. Dagegen konnte dieser Effekt an der AIDA-Wolkenkammer bei
Partikelgeschwindigkeiten von 10-15m/s beobachtet werden (Abbildung 3.19). Die Dop-
pelzdhlung erhohte in dem Beispiel die scheinbar bemessene Partikelanzahl um ca. 7%.
Einzelpartikeldaten miissen daher gegebenenfalls zur Korrektur der Doppelzihlung bei
Anstromgeschwindigkeiten von unter 20m/s iiberpriift werden. Die Bedeutung von Mes-
sungen der Einzelpartikel-Intervallzeiten und der Transitzeiten wird an diesen Ausfiihrun-

gen besonders deutlich.
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Abb. 3.19: Doppelte Partikeldetektion in der AIDA-Wolkenkammer; die in der IPT-Verteilung durch

die Prisenz von sehr kurzen Intervallzeiten zwischen der Partikeldetektion gut sichtbar ist.
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3.4 Abhéangigkeit des Messvolumens von der

Partikelgrofie

Es stellt sich offensichtlich die Frage, ob das Messvolumen beim FSSP-Messprinzip von
der Partikelgroe abhingt. Wenn man den Bereich nah der Detektionsgrenze weg lasst, fin-
det man keine Argumente fiir eine ausgeprigte GroBBenabhédngigkeit des Messvolumens.
Die Definition des Messvolumens, wie schematisch in der Abbildung 2.2 erklirt, wird von
den Schnittpunkten (rote und schwarze Kurve) entsprechender Detektorsignal-Kurven so-
wohl ldngs als auch quer zur optischen Achse bestimmt. Die Position dieser Schnittpunkte
dndert sich nicht, wenn sich nur die Amplitude der Signale und nicht deren Positionsab-
hingigkeit (die Form der Kurve in Abbildung 2.2) mit der Partikelgrof3e @ndert. Das sollte
bei der Linearitit der Ubertragung von der Streulichtintensitit hin zu AD-Wert der Fall
sein. Anderungen der Messfliche sollten sich nur dann ergeben, wenn sich die Verstir-
kung und Auswertung beider Detektorsignale nicht linear, und vor allem unterschiedlich
mit der Amplitude der Streulichtintensitéit verhélt. Das scheint bei der CDP-Elektronik
nicht der Fall zu sein, wie z.B. die Messung in der Abbildung 3.12 zeigt.

Eine stirkere GroBenabhingigkeit konnte durch eine Anderung der fokussierten Abbil-
dung auf den Fotodioden, z.B. durch Partikel am Rande des Messvolumens, wie das bei-
spielsweise die Doppelzihlung der Partikel nahelegt, erfolgen. Moglicherweise besitzt die
CDP eine GroBenabhiingigkeit der Messflache an den Ridndern, die sich im Bereich von
15% bewegt. Diese Anderung ist mit dem Tropfchengenerator im GroBenbereich der Trop-
fen von 25 bis 50um) nicht zu beobachten. Selbst bei einem Tropfengrofen-Bereich von 8
bis 50pm, wie es der Aufbau in Lance et al. 2010 ermdglicht, war keine Grofenabhéngig-
keit der CDP-Messfliche innerhalb der Messgenauigkeit zu beobachten’. Aus Instrument-
vergleichen konnen Anderungen der Messfliche im Bereich von 10-20% kaum ermittelt

werden, da andere Instrumente auch dhnlichen Messfehlern unterliegen.

Eine noch stirkere GroBenabhiingigkeit und generell eine Anderung der Messfliche ist
dagegen bei Eispartikeln denkbar, da die Aufteilung des Streulichts auf beide Detektoren
durch den Beam-Splitter wegen der im Streuprozess gednderten Polarisation bzw. der De-
polarisation des Streulichts beeinflusst werden kann. Dieser Sachverhalt ist messtechnisch

schwer zugiénglich, und in der bisherigen Literatur wird darauf nicht eingegangen. Der

personliche Korrespondenz mit Sara Lance, deren Publikation darauf nicht eingeht.
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Abb. 3.20: Groflenverteilungen von einer zusammenhdngenden tiefen (Hohe < 600m) troposphdi-
rischen Wolkenschicht, die wihrend der VERDI-Kampagne in der Kanadischen Arktis vermessen
wurde (Flug 10 am 5. Mai 2012, siehe Abbildung 3.21a)). Die Wolke aus Wassertropfchen zeichnete
sich durch eine sehr hohe Monodispersitdt aus. Die Grofienverteilungen anhand der CDP-Messung
sprechen fiir eine gute Groflenauflosung der Sonde, denn die Breite der Grofien-Bins betrigt hier
nur 1pm. Avg. time bedeutet die Mittelungszeit der Grofienverteilung, die in diesen Beispielen nur
eine Sekunde betrigt. Die Grofienverteilung in (d) stammte vom Wolkenunterrand, in dem vermut-

lich durch Einmischung von Luft die Tropfchen weniger monodispers sind.
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Hersteller der CDP-Sonde hat zumindest mitgeteilt, dass in der Sonde mit Absicht kein

Polarisations-Strahlteiler eingebaut wurde?.

Mit abnehmender Partikelgroe bzw. Pulshohe verringert sich die Flidche (SA.;:), in der
groBenbestimmende Signal die digitale Schwelle tibertrifft (DoF-verworfene Ereignisse).
Die Messflache (akzeptierte Ereignisse) sollte sich in erster Nidherung nicht dndern, da die
Schnittpunkte beider Detektorsignale oberhalb der Schwelle liegen. Daher ist zu erwarten,
dass sich das DoF-Verhiltnis, das Verhiltnis aus verworfener zu akzeptierter Messereig-
nisse, mit der Partikelgrofe dndert - das Verhéltnis wird mit zunehmender Partikelgrof3e

grofler.

Dieses Verhalten konnte sehr gut anhand der CDP-Messungen in fliissigen Wolken wéh-
rend der VERDI-Kampagne 2012 beobachtet werden. Dazu war eine entscheidende Vor-
aussetzung erfiillt: Die gemessenen Tropfenspektren waren sehr monodispers (Abbildung
3.20), so dass das DoF-Verhiltnis iiberwiegend von einer TropfengroBe resultierte und
auch dieser zugeordnet werden konnte. Zusétzlich sind beim Durchdringen der homoge-
nen monodispersen Wolkenschichten zusammenhingende Messabschnitte gewonnen wor-
den, in denen eine stetige Zunahme der Tropfendurchmesser mit der Hohe iiber einen
weiten Bereich von ca.7 bis 26um gemessen wurde (Abbildung 3.21a). Das ermdglichte
sehr konsistentes Ergebnis, wie es in den Abbildungen 3.21b),c),d) gezeigt wird. Diese
Abbildungen fassen die gemessene Abhingigkeit des DoF-Verhiltnisses von der Partikel-
grofle zusammen. Genauer gesagt, ist das DoF-Verhiltnis zum Streuquerschnitt der Par-
tikel proportional. Das kann anhand der Abbildung (b) beobachten werden, in der sich

Mie-Oszillationen des Streuquerschnitts duflern.

Eine dhnliche Messung des DoF-Verhiltnisses hin zu kleineren Partikeldurchmessern (Dp
~ 3pum) konnte an der AIDA-Wolkenkammer beobachtet werden. In diesem Fall enthilt
die Messreihe kurz nach der Nukleation langsam anwachsende Eispartikel (Abbildung
3.22).

Die Bestimmung des DoF-Verhiltnisses liefert nicht eindeutig die GroBlenabhingigkeit
des Messvolumens, weil man nur ein Messergebnis, das DoF-Verhiltnis, fiir zwei Unbe-
kannte (SA und SA.,;) hat. Wenn man aber als gute Schidtzung annimmt, dass die CDP-
Messflache mit zunehmender Tropfengrofle mindestens nicht abnimmt und die SA.,; fiir
abnehmende Groflen nicht stark zunimmt, dann kann man aus den Kurven der Abbildun-
gen 3.21c) und 3.22a) folgende Schliisse ziehen: Die AIDA-Messung zeigt, dass sich die

8in den FSSP-Sonden scheint dagegen ein Drehen der Polarisationsrichtung des Lasers die Kalibration

zu dndern.
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Abb. 3.21: Ausschnitt aus einer Zeitreihe vom Flug am 5. Mai 2010 der VERDI-Kampagne, in
dem eine Wolkenschicht in Hohenstufen oder im konstanten Sinkflug von oben nach unten beprobt
wurde (a). Verhdltnis der Anzahl von DoF-verworfenen zu akzeptierten Partikeln als Funktion des
mittleren Tropfendurchmessers anhand der Messungen der VERDI-Kampagne (b,c,d). Im Beispiel
(b) macht sich die Mie-Abhdiingigkeit der Lichtstreuung bemerkbar - zum Vergleich als schwarze
durchgezogene Kurve in der ADC-Skalierung.
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Ziahleffizienz der CDP (bzw. das Messvolumen) fiir Partikeldurchmesser unterhalb von
3,5-4pm schnell verringert. Der Gréen-Bin der CDP zwischen 2 bis 3um muss eine viel-
fach verringerte Zihleffizienz aufweisen. Die 50% Zahleffizienz befindet sich im GroBen-
Bin zwischen 3-4um - ebenfalls fiir die Wasser-Kalibration. Die Flugmessung deutet auf
die Verringerung des Messvolumens fiir Partikeldurchmesser schon unterhalb von 7pm
hin. Das legen auch diverse Vergleiche mit FSSP-Messungen nahe. Die CDP-gemessene
Konzentration liegt unterhalb dieser Partikelgroe oft unterhalb der FSSP-gemessenen An-
zahlkonzentration. Allerdings scheint diese Verringerung der Sensitivitit der CDP-Sonde

hiufig mit tiefen Umgebungstemperaturen, unter -40°C, zusammenzuhéngen.
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Abb. 3.22: Messreihe (a) an der AIDA-Wolkenkammer wdhrend der HOLO-06 Kampagne 2011,
Experiment 27: Durch die gesteuerte Nukleation und langsames Anwachsen der beprobten Wol-
kenpartikel ist die Groflenabhdngigkeit der Detektion im unteren Messbereich (Dp < 3,5um) der
CDP-Sonde anhand des DoF-Verhdiltnisses gut sichtbar.

Eine gute Kenntnis des DoF-Verhiltnisses als Funktion der Partikelgroe kann der Fehl-
funktion der groBenbestimmenden Partikeldetektion helfen, aus der Zeitreihe der DoF-
verworfener Ereignisse die real vorgefundene Anzahlkonzentration zu rekonstruieren. Das
wurde beispielweise im Abschnitt 4.3.3 fiir Daten, die in polaren Stratosphéirenwolken ge-
messen wurden, angewandt. Fiir die Berechnung der Zeitreihe in der Abbildung 4.12 (rote
Kurve) wurde beispielsweise ein DoF-Verhiltnis von 25 benutzt. Dieser Wert wurde in
der Abbildung 3.21c) fiir ein Partikeldurchmesser von ca. 18-20um abgelesen. Zusitzlich
erhiillt man mit dieser Methode eine viel hohere Zihlstatistik mit 25 Mal mehr Messereig-

nissen und der zédhlstatistische Fehler verringert sich um den Faktor 5.
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Als eine Kuriositdt und gleichzeitig eine Bestitigung fiir die Qualitdt der Messung, die
die Abbildung 3.21b) illustriert, findet man im Verlauf des DoF-Verhiltnisses eine gute
Korrelation zur Mie-Streuung, die der CDP-Messung zugrunde liegt. Die Messung zeigt,
dass die Anzahl der als DoF-verworfen gezihlten Ereignisse direkt mit dem Streuquer-
schnitt korreliert, was theoretisch auch erwartet wurde (siche Abbildung 2.2). Die Sicht-
barkeit dieses Effekts ist der auBergewohnlichen Monodispersitit der Wasserwolke in die-

sem Messflug zu verdanken.
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3.5 Einfluss von Koinzidenzen auf die CDP-Messung

FSSP/CDP Sonden sind zur Einzelpartikel-Messung entwickelt worden und zwar so, dass
sie grundsitzlich nur ein Partikel im Messvolumen zur korrekten Messung voraussetzen.
Die GroBe des aktiven Messvolumens (SV}) gibt daher die Partikelkonzentration (N C')
vor, unterhalb derer die Wahrscheinlichkeit der gleichzeitigen Anwesenheit von mehre-
ren Partikeln im Messvolumen gering ist. Bei einer Anzahlkonzentration NC, [cm ™3] be-
trigt das Volumen, das einem Partikel im Mittel zu Verfiigung steht NC~!, [em?]. Fiir das
Messvolumen der CDP-Sonde ergibt sich mit der Messfliiche SA = 0, 26mm? und Linge
des Messvolumens von ca. 0,3mm (aus Abbildung 3.17): SV, = 0,26mm? - 0, 3mm =
0,078mm? ~ 0,1mm?>. Der Kehrwert entspricht einer mittleren Partikelkonzentration
von ca. 1,3 - 103cm™ = NCj. Da Partikel in einer Wolke zufillig verteilt sind, und ein
Teil der Partikel in kiirzeren Abstidnden vorkommen, werden Partikel-Koinzidenzen auch
bei vielfach geringeren Konzentrationen oft auftreten. Eine viel stiarkere Einschrinkung
der oben abgeschitzten Konzentration folgt aus der Beriicksichtigung der Gro3enbestim-
mung der Partikel. Gezihlt werden nur Partikel innerhalb der effektiven Messflidche (S A,
bzw. SVy). Zur GroBenbestimmung dieser Partikel trigt aber die deutlich grofere Tiefen-
schirfe des groBenbestimmenden Detektors bei. Das damit verbundene Volumen {iibertrifft
das effektive Messvolumen SV, um den Faktor F' = SA,,;/SA (oder SV, = F - SVj).
Faktor F' entspricht dabei in etwa dem DoF-Verhiltnis (verworfen/akzeptiert) fiir niedrige

Partikelkonzentrationen.

Mit der Beriicksichtigung der Grofenbestimmung der Partikel, z.B. mit einem Faktor
F' ~ 10—20, reduziert sich die maximal zuldssige Anzahlkonzentration der CDP-Messung
schitzungsweise auf 500-1000cm~—3. Als weiterer Effekt der Partikel-Koinzidenz ist fol-
gendes denkbar: Ein Partikel im effektiven Messvolumen wird verworfen, weil ein an-
deres Partikel, das koinzident ist, aber nicht im Fokus liegt, das Signalverhiltnis des
DoF-Kriteriums zugunsten einer Partikel-Abweisung verschiebt. Alle besprochenen Ef-
fekte konnen zusammen quantitativ nur in einer numerischen Simulation, beispielsweise
mittels der Monte-Carlo-Methode berechnet werden (LLance et al., 2010). Der Einfluss von
Koinzidenzen auf die GroBenbestimmung kann durch eine Verkleinerung des gréenbe-
stimmenden Fotodetektors (runden Maske), und damit mit einer geringeren Tiefenschirfe
erreicht werden. Die Verringerung der Tiefenschérfe kann auf der anderen Seite zur hohe-
ren spektralen Verbreiterung fithren. In Abbildung 2.2 wire die schwarze Kurve unterhalb
der roten Kurve dadurch weniger konstant. Unterschiedliche CDP-Sonden des Herstellers

konnen sich in der Wahl der Detektormasken und den Parametern in der digitalen Aus-
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wertung der Messpulse stark unterscheiden. Beispielsweise wird ein neueres CDP-Modell
mit der Angabe der maximalen Partikelkonzentration von 2000cm 3 beworben, was unter

anderem durch die Verkleinerung des groBenbestimmenden Fotodetektors erreicht wurde.

8 Simulations assuming spatial
homogeneity in ny at 100m scales:
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Abb. 3.23: Durchschnittliche Transitzeit der Partikel im CDP-Messvolumen in Abhdngigkeit von
der Anzahlkonzentration. Testfliige an Bord des Partenavia-Flugzeugs von ENVISCOPE GmbH
(a). Gleicher Sachverhalt einer anderen CDP-Sonde aus Lance et al. 2010 (b).

Die CDP-Sonde, die in dieser Arbeit charakterisiert wurde, scheint schon gewisse Mal-
nahmen zur Erh6hung der maximal messbaren Partikelkonzentration durchlaufen zu ha-
ben. Beispielsweise konnte ein Anstieg der mittleren Transitzeit, wie es in Lance et al.
2010 gezeigt wird, bis hin zur Partikelkonzentration von ca. 1500cm~3 nicht beobachtet
werden (Abbildung 3.23). Eine Erhohung der Transitzeit resultiert aus der Uberlappung
von koinzidenten Messpulsen, die die Messelektronik als ein Ereignis mit scheinbar lén-
gerem Messpuls/Transitzeit auswertet. In der Publikation von (Lance et al., 2010) ist die
mittlere Transitzeit schon bei Anzahlkonzentrationen von 150-350cm 2 stark erhoht (Ab-
bildung 3.23b).

Die Suche in den bis dato allen Messfliigen der CDP nach den maximal angetroffenen An-
zahlkonzentrationen in den CDP-Daten liefert zwei kurze (1-4 Sekunden) Messabschnitte
mit nominell gemessenen 2100 und 3000cm~2. In der Abbildung 3.24 sind Verteilungen
der Intervallzeiten fiir beide Partikelkonzentrationen dargestellt. Bei der Konstruktion der
Poisson-Verteilungen stellt man fest, dass eine nennenswerte Anzahl der Partikel in In-
tervallzeiten unterhalb der CDP-Zeitauflosung von einer us unterschlagen werden. Diese
Partikel fehlen in der nominell gemessenen Konzentration und verféilschen die Messung

des jeweils vorher detektierten Partikels. Diese Ereignisse werden als Totzeit-Verluste be-
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Abb. 3.24: Hdufigkeitsverteilung von Partikel-Zeitliicken bei sehr hohen Konzentrationen. Flug-
messung am 30.5.2010, an Bord des Learjets, wihrend der DENCHAR-Kampagne 2011. NC =
2100cm™3 (a), NC = 3000cm™3 (b).

zeichnet. Die Poisson-Verteilung in der Abbildung 3.24 wurde iterativ erstellt: erst mit
der Konzentration anhand des Zeitintervalls des Eintreffens der 256 (bzw. 1024) Parti-
kel. Dann wurde die Anzahl der Ereignisse um die Anzahl im Bin O-1us korrigiert und
in neue Parameter (A und N) der Poisson-Verteilung iibertragen. Dies wurde zwei Mal
wiederholt, bis die Anzahl der Ereignisse der Verteilung oberhalb von einer ps mit der
gemessenen Verteilung libereinstimmte. Man erhélt folgende Korrekturen: Die reale Par-
tikelkonzentration bei nominell gemessenen 2100cm 3 ist mindestens 6,5% hoher, bei
2910cm ™3 etwa 9% hoher. Ansonsten reproduziert selbst bei so hohen Konzentrationen

die CDP-Messung die Poisson-Verteilung.

Alternativ kann mit der Poisson-Statistik (mit Bezeichnungen und Formeln aus dem Ab-
schnitt 2.5) die Wahrscheinlichkeit der Koinzidenz der Partikel abgeschitzt werden. Die
Parameter A, 7,7 konnen in die Konzentration NC, Messvolumen SV{, umgeschrieben
werden. Aus A = NC - SV und t, = SV,/SV folgt fiir die Wahrscheinlichkeit einer

Koinzidenz im Messvolumen:

P(t < to)(NC) = 1 — Exp(—NC/NCy). (3.4)

Mit NCy ~ 13000cm 3 ergeben sich fiir 2240 und 3160cm 2 jeweils Wahrscheinlichkei-
ten von 15% und 22% - diese Angaben basieren auf der angenommen Léinge des Messvo-

lumens von 0,3mm. Die Werte von 6,5% und 9% basieren auf der Auflosungsgrenze der
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CDP von 1us und wiirden in dem gegebenen Beispiel einer Linge von 0,12mm entspre-
chen (die Stromungsgeschwindigkeit lag bei 120m/s). Die CDP-Elektronik scheint Mess-
pulse zweier Partikel im Messvolumen in diesem Zeitabstand noch aufzuldsen - auch wenn
die GroBenmessung dabei stark verfilscht wird. Mit NCy = 1/(0,26mm? - 0,12mm) =
32 - 10°cm ™2 werden die iiblichen Wahrscheinlichkeiten aus den Poisson-Verteilungen

durch die Gleichung 3.4 mit 6,7% und 9,4% erwartungsgemal reproduziert.
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Abb. 3.25: Anzahl der DoF-verworfenen Ereignisse gegeniiber den akzeptierten Partikeln. Man
beobachtet, dass DoF-Ereignisse stdrker als akzeptierte durch Koinzidenzen in ihrer Anzahl in der
Messung unterschdtzt werden. Die Fit-Gerade wurde basierend auf der Gleichung 3.5 erstellt. Aus
dem Fit wurde ein Parameter bestimmt, mit dem die Wahrscheinlichkeit fiir die Partikel-Koinzidenz
innerhalb des erweiterten Messvolumens genauer abgeschdtzt werden kann. Testflug am 15. De-

zember 2010 an Bord des Partenavia-Flugzeugs von Enviscope GmbH.

Bei dem erweiterten Messvolumen, in dem die Zdhlung der DoF-verworfenen Partikel
stattfindet, kann der Einfluss der Koinzidenz auch bei niedrigeren Anzahlkonzentrationen
beobachtet werden. Wie man an der Abbildung 3.25 ablesen kann, weicht die Anzahl der
DoF-verworfenen Partikel (Np,r, [s7!]) mit steigender Konzentration zunehmend vom
erwarteten Verhiltnis Np,r» = F' - N ab, weil ein Teil der DoF-verworfenen-Ereignisse
durch Totzeit-Verluste im deutlich grolerem erweiterten Messvolumen verloren gehen.
Die Beziehung zwischen akzeptierten und verworfenen Ereignissen kann mit folgender

Gleichung beschrieben werden:

Npop =F-N—F-N-(1—Exp(—F-NC/NCy)),

(3.5)
Npor = F - N - Exp(—F - N/(SV NCy)).
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Anhand der Daten in der Abbildung 3.25 wurde fiir die Gleichung 3.5 NCjy = 24590cm 3
bestimmt, was einer Linge des DoF-Messvolumens von 0,16mm entspricht. Fiir den Fit
wurde der Faktor F' aus der anfinglichen Steigung der Datenpunkte mit /' = 12,8 be-
stimmt und fest vorgegeben. Da die Anzahlkonzentration (N = NC/SV), die hier als
unabhingige Variable fungiert, auch durch Partikelkoinzidenzen leicht unterschitzt wird,
kann fiir eine bessere Ndherung auch N,,..s (gemessen) durch Ny, (wahr) ersetzt wer-

den:

Nmeas - Ntrue exp(_Ntrue/NOO)'

Das Ergebnis ist als gestrichelte Kurve in der Abbildung 3.25 gezeigt, und unterscheidet
sich wenig von der ersten Nidherung. Im gezeigten Beispiel handelt es sich um eine Mes-
sung in warmen (-6°C), fliissigen Cumulus-Wolken mit einem mittleren Tropfendurch-

messer von ca. 9pum.

Aus den zuletzt bestimmten Parametern kann eine obere Grenze der Partikelkonzentra-
tion, in der die fehlerhafte GroBBenbestimmung aufgrund der Koinzidenz eine bestimmte
Wahrscheinlichkeit nicht iibersteigt, abgeschitzt werden. Falls man z.B. zuldsst, dass 10%
der gemessenen Partikel durch die Prisenz eines weiteren Partikels im erweiterten Mess-

volumen etwas zu grofl gemessen werden, ergibt sich aus:

P(t <ty)=1—exp(—F -NC/NCy) =0,1
1 —exp(—12,8 - NC/24600) = 0, 1.

eine Anzahlkonzentration von ca. 200cm~3. Angenommen, die Partikel dieses Anteils
(von 10%) werden um 20% in ihrer GroBe iiberschitzt. Dann fiihrt das zu einer Uberschit-
zung des gesamten Partikelvolumens um 6%. Fiir hohere Anzahlkonzentrationen wachsen
diese Fehler schneller als linear und kénnen dann nur durch eine nachtrigliche Model-
lierung der Messvorgiinge im CDP korrigiert werden. Die Konzentration von 200cm ™3
kann fiir die CDP-Messung als eine grobe Grenze verstanden werden, unterhalb derer der

Messfehler aufgrund der Koinzidenzen vernachléssigt werden kann.

Der Vergleich mit den Totzeit-Verlusten der FSSP-100, die in Baumgardner et al. 1985
untersucht wurden, zeigt, dass die CDP-Sonde deutlich hohere Partikelkonzentrationen

verarbeiten kann. Das kann zum einen durch ein kleineres Messvolumen der CDP-Sonde
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(ca. 0,25mm? gegen 0,6mm? bei FSSP-100) zum anderen durch die schnellere Elektronik
erklart werden. Es sollte noch hinzugefiigt werden, dass in allen obigen Rechnungen die
Ausdehnung der Partikel (bzw. Partikelvolumen) vernachléssigt wurde, was fiir vorgestell-

te CDP-Messungen gerechtfertigt ist.
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3.6 Bestimmung des MeBvolumens an FSSP-100/300-

Sonden

Im Kapitel 4 zu Messungen in polaren Stratosphidrenwolken machen FSSP-Daten einen
grofen Anteil aus. Somit wurde auch Wert drauf gelegt, die Messflichen beider FSSP-
Instrumente moglichst zeitnah im Anschluss an die RECONCILE-Kampagne zu vermes-
sen. Das FSSP-300 konnte dabei erst nach dem Austausch des Lasers beim Herstel-
ler vermessen werden. Aus Griinden, die im Abschnitt 4.3.2 besprochen werden, wurde
trotzdem ein neu bestimmter Wert fiir die FSSP-300 Messfliche in der RECONCILE-

Datenauswertung verwendet.

% -r
i
I
|
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Abb. 3.26: Vermessung der FSSP-100-Messfliche am Tropfchengenerator.

Die experimentelle Umsetzung zur Vermessung der Messfldche unterschied sich von der
Vorgehensweise mit der CDP-Sonde, da das zeitgleiche Beobachten der Partikelzéhlra-
te, sich mit den gegebenen Messprogrammen als wenig praktikabel erwies. Zusitzlich
machte der durch das Einlassrohr der FSSP beschrinkte Zugang zum Messvolumen die
Messung anspruchsvoller. Wihrend der Messung konnte die Tropfenerzeugung nicht mit
der Kamera iiberpriift werden (siehe Abbildung 3.26). Auch die TropfengroBe konnte

in dieser Zeit (ca. 20 Minuten) nicht unabhéngig bestimmt werden, was aber vor und
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nach dem Vermessen der Messfliche zur Kontrolle nachgeholt wurde. Somit wurden die
FSSP-Messflichen weitgehend blind abgetastet und anhand der FSSP-Daten bestimmt.
Die grobere Auflosung des Abtastens und die fehlende Kamera-Beobachtung wurde auf
der anderen Seite durch die integrative Bestimmung der Messfliche etwas kompensiert.
Das Messvolumen wurde dabei als Quotient aus der Anzahl der vom Generator erzeugter
und vom FSSP detektierten Tropfen, liber der abgetasteten Flache bestimmt. Die Zdhlung
der DoF-verworfenen zusammen mit den akzeptierten Partikeln stimmte mit der in dieser

Zeit erzeugter Tropfchenanzahl iiberein.
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Abb. 3.27: Zeitreihe vom Abtasten der FSSP-100-Messfliche. Zdhlrate mit 100Partikel/s und geo-
metrisch gemittelter Durchmesser der Tropfen anhand der FSSP-100-Groflenbestimmung. Man
kann wie in der CDP-Messung die Mehrfachzdhlung und spektrale Verbreiterung beobachten.

Die FSSP-100-Messfliche wurde in jeweils 12 Schritten von 25,m/10s, in 16 Zeilen von
jeweils 0,25mm Abstand abgetastet. Die Messreihe des Versuchs ist in der Abbildung 3.27
dargestellt. Die abgetastete Flidche betrug damit 16 - 12 - 0, 25mm - 0, 025mm = 1, 2mm?
(192 Messpositionen). Die Tropfenerzeugung erfolgte mit 100Tropfen/s. Die FSSP-100
detektierte, nach der Korrektur der Mehrfachzihlung knapp 97 Tausend Tropfen und etwa
63 Tausend Tropfen wurden mittels des DoF-Kriteriums verworfen - es wurden insge-
samt 160 Tausend Tropfen detektiert. Mit 1000 Tropfen pro Messpunkt wurden damit
an knapp 160 Positionen Partikel detektiert (verworfen oder akzeptiert) - die entspre-
chende Fliche betrug somit effektiv 1mm?. Der Anteil akzeptierter Tropfen liefert fiir
die Messfliche: 97/160 - 1mm? = 0,6mm?. Da im Versuch das Verwerfen der Partikel
mittels Transitzeit (eng.: ,,Time Transit Reject”), das zusétzlich etwa 30% der Ereignis-
se verwirft’, abgeschaltet wurde, ergibt sich fiir die effektive Messfliche der FSSP-100:

°Fiir einen niherungsweise kreisformigen Laserquerschnitt und daraus resultierende Verteilung der Tran-

sitlingen ergibt sich niherungsweise ein Faktor von sin(r/4) ~ 0, 7.
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0,6mm?- 0,7 = 0,42mm?. Vor der Tropfchengenerator-Messung wurde fiir die Auswer-

tung der FSSP-100-Daten eine Messflache von 0,6mm? verwendet.

Mit dem gleichen Verfahren wurde fiir die FSSP-300-Sonde eine Messfliche von 0,09mm?
bestimmt - hier lag der alte Wert bei 0,06mm?. Die Genauigkeit beider Messungen liegt
bei etwa 15% im Fall der FSSP-100 und auf Grund der geringeren Malle der Messflache
bei 20% im Fall der FSSP-300.



Kapitel 4

Messungen in polaren

Stratospharenwolken

4.1 Zentrale Aspekte der polaren Ozonchemie

Mit der Entdeckung des Ozonlochs iiber der Antarktis Anfang der 1980er Jahre (Farman
et al., 1985) wurde klar, dass die damals bekannte Ozonchemie nicht ausreicht, um dieses
Phénomen zu erkldren. Es war bekannt, dass Halogene und NOx-Spezies Ozon-abbauende
katalytische Zyklen eingehen (Gl. 4.1), welche aber nur unter Einwirken von UV Licht ab-
laufen. Ebenso wird UV Licht benétigt, um Chlor-Reservoirgase in ihre reaktivere Kom-
ponenten (Radikale) zu dissoziieren, was sich grof3tenteils in Hohen iiber 25-30km und in
tropischen/mittleren Breiten ereignet. Es wurden in den folgenden Jahren Mechanismen
gefunden (Solomon et al., 1986), die zusammen mit fritheren Vorhersagen (Cicerone et al.,
1974; Crutzen, 1974; Molina and Rowland, 1974) eine hohe jahreszeitliche Variabilitit der

Ozonschicht in polaren Breiten erkliren.

O2 + hwyy — O+ 0O
ClO+ 0O — Cl+4 09

O+03—>02+Og

4.1)

Zum einen wird in tropischen Breiten Ozon durch UV-Licht stindig erzeugt und wieder
abgebaut (Chapman-Zyklus). Die Zunahme an ozon-abbauenden Substanzen verschiebt

zunichst das stationdre Gleichgewicht der Ozonkonzentration in diesem Zyklus. Diese

73
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Verschiebung bzw. die Abnahme der Ozonkonzentration war mit den bis dahin erreich-
ten Chlorkonzentrationen in tropischen Breiten noch nicht sichtbar. FCKW-Substanzen
die als besonders gefihrdend fiir die Ozonschicht gelten, sind schwer wasserloslich. Be-
dingt durch diese Eigenschaft und die Tatsache, dass OH-Radikale nicht angreifen, ge-
langen Chlor-haltige (und Brom-haltige) Verbindungen in ihrer organischen Form in die
Stratosphire. Diese werden dort unter UV-Licht in sogenannte (Chlor-haltige) Reservoir-
gase lberfiihrt - die wichtigsten Komponenten sind HCI und CIONO,. Dieser Vorgang
geschieht auf Zeitskalen, vergleichbar mit der globalen stratosphérischen Zirkulation zwi-
schen den Tropen und den Polregionen, so dass sich Chlor-haltige Reservoirgase in den
Polregionen anreichern. Reservoirgase sind, wie die Bezeichnung andeutet, zunéchst inert

in Bezug auf den Ozonabbau.

Der entscheidende in polaren Breiten ablaufende Mechanismus ist, dass Chlor aus der
Reservoir-Form in heterogenen Reaktionen in eine reaktive Form umgewandelt wird (Gl.
4.2). Dieser Vorgang wird allgemein als Chloraktivierung bezeichnet (Solomon et al.,
1986).

het.

CIONO, + HCl — Cl; + HNOj3
CIONO; + H,O — HOCI + HNO4 (4.2)
HOCI1 + HCl — Cl; + H,0

Heterogene Reaktionen (Gl. 4.2) implizieren feste oder fliissige Reaktionsoberfldchen in
Form von Wolken- oder Aerosolteilchen. Unter stratosphérischen Bedingungen tritt die
Wolkenbildung bzw. das Anschwellen von Aerosolteilchen erst bei sehr niedrigen Tem-
peraturen (T<195K) auf. Mit abnehmender Temperatur steigt zudem die Geschwindigkeit

relevanter heterogener Reaktionen (Hanson et al., 1994; Ravishankara and Hanson, 1996).

Die Rolle polarer Stratosphdrenwolken (Polar Stratospheric Clouds, im Weiteren PSC) in
der Ozonchemie hat deren Erforschung von einer Kuriositit zum wichtigen Forschungs-

thema befordert.

Naturgemafl mangelt es im polaren Winter in der Stratosphédre an UV-Licht, um Chlor
im katalytischen Zyklus der Gl.4.1 Ozon abbauen zu lassen. Atomarer Sauerstoff, der in
diesem Zyklus bendtigt wird, kann nicht aus der Photodissoziation von O, nachgeliefert
werden. Im polaren Winter/Frithling kommt ein anderer Ozon-abbauender katalytischer
Zyklus zum Einsatz, der nur Licht im sichtbaren Teil des Spektrums benotigt. Das heil3t,
dass dieser Zyklus eine niedrigere Energiebarriere hat bzw. eine geringere Photonenener-

gie benotigt. In der Dunkelheit des polaren Winters lduft noch kein Ozonabbau ab, aber
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mit der Anreicherung von ClO wird im Friihling im Ddmmerungslicht mit zunehmendem
Sonnenstand der in GI. 4.3 beschriebe Zyklus sehr effektiv. Man beachte, dass hohe Kon-
zentrationen von ClO die Wahrscheinlichkeit der Bildung von C1O-Dimer erh6hen und ein
nennenswerter Anteil von ClO in dieser Form vorliegt. CIOOCI ist der Ausgangspunkt der

polaren Ozon-Abbaureaktion (Solomon, 1999):

ClOOCI + hwy;s — Cl1 4 CIOO
ClIOO — Cl1 4 09

203 — 30,

(4.3)

Eines der zentralen Ziele des RECONCILE-Projekts war es, die Unsicherheit des
Wellenldngen-abhingigen Wirkungsquerschnitts der Photolysereaktion in Gl. 4.3 einzu-
schrianken. Da selbst aufwendige Labormessungen innerhalb einer GroB3enordnung streuen
(von Hobe et al., 2009), sollten in-situ Messungen und atmosphirische Modellrechnungen
beziiglich des Vorkommens des CI1O und ClO-Dimers helfen, entsprechende gaskinetische
Reaktionskonstanten genauer zu bestimmen. Die Trockenheit der Stratosphire ist keine
giinstige Voraussetzung fiir Wolkenbildung. Fiir typische Werte von 4-5ppm Wasserdampf
in der Stratosphire (Pan et al., 2002) liegt die Temperatur des Frostpunkts bei etwa 188K.
Solche oder sogar tiefere Temperaturen sind selbst im Winter erst im polaren Vortex auf
mesoskalischer Skala moglich. Es findet dort wenig Einmischung von warmen Luftmassen
aus niedrigeren Breiten in den Vortex/Polarwirbel statt, so dass sich die Luft dort abkiihlt -
aufgrund der schwachen Sonneneinstrahlung und ungehinderter thermischer Abstrahlung
in den Weltraum. Es wird vermutet, dass mit steigenden Konzentrationen von Treibhaus-
gasen diese passive Abstrahlung auch verstédrkt wird, was unter anderem zu einer kilteren
Stratosphire fithren kann (Rind et al., 1990). Die Motivation des RECONCILE Projekts
lag daher im besseren quantitativen Verstindnis der Ozonchemie, um auch fiir das zukiinf-
tige Klima eine Vorhersage iiber die Entwicklung und Erholung der Ozonschicht treffen
zu konnen (Rex et al., 2004; Shindell et al., 1998).

Man hat frith vorgeschlagen, dass Substanzen wie Schwefel- (H,SO,) und Salpeterséu-
re (HNO3) wichtige Bestandteile von PSCs sind (Crutzen and Arnold, 1986; Toon et al.,
1986), die den moglichen Temperaturbereich fiir Wolkenentstehung um einige Grad tiber
dem Frostpunkt nach oben ausdehnen. Historisch hat es sich so ergeben, dass PSCs in

zwei Typen unterschieden werden. Typ I PSC bestehen aus HNOjs-haltigen Partikeln und
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Typ II aus Eis. Zur weiteren PSC-Klassifikation hat die Fernerkundung mit boden- und
satellitengestiitzten LiDAR-Instrumenten beigetragen. Dabei wird neben der Stirke der
Riickstreuung die Depolarisation des riickgestreuten Signals gemessen. Anhand der De-
polarisation kann zwischen einer fliissigen oder festen Partikelphase bzw. Mischformen
unterschieden werden. Feste asphirische Partikel depolarisieren das Licht bei Streupro-
zessen. In Phasendiagrammen, in dem das Riickstreuverhiltnis gegen die Depolarisation
aufgetragen ist, wie in Pitts et al. 2011 beschrieben, wird z.B. die Eisphase durch eine
starke Depolarisation deutlich sichtbar. Das satellitengestiitzte (CALIPSO) LiDAR erfasst

sehr weitrdumig und représentativ die PSC-Entwicklung in den Polregionen.

Dennoch hat die LiDAR-Technik typische Schwichen. Man misst ein kollektives Signal
vieler Partikelarten und Phasen, das nicht immer eindeutig in ein Partikelspektrum inver-
tiert werden kann. So werden wenige grof3e Partikel leicht unter vielen kleinen Partikeln
(,,klein* ist als nah zur Wellenlinge des LIDAR-Lasers zu verstehen) unsichtbar. Das fiihrt
dazu, dass die weitere Klassifikation der PSC Arten in Untergruppen ,, Typ 1a, la-enh, 1b*
(Pitts et al., 2011) hauptsédchlich auf der fiir die Riickstreuung dominanten Partikelmode

basiert, und bei Mischarten nicht immer alle Partikelarten erkannt werden konnen.

Fliissige, sphirische PSC-Partikel bestehen entweder aus binédren oder terniren unter-
kiihlten Losungstropfchen. Mit fallender Temperatur nimmt das Sulfataerosol zunehmend
Wasser auf, was zur Bildung von binédren Losungstropfchen fiihrt: supercooled binary so-
lution (SBS), bestehend aus H,SO4 und H5O. Bei weiterer Abkiihlung entstehen durch
Aufnahme von HNOg ternidre Losungstropfchen: supercooled ternary solution (STS), aus
H>SO,4, HNO;5 und H5O (Peter, 1997; Peter and Groof3, 2012).

Abgesehen vom Eis, geht man bei festen Partikeln von Nitrathydraten, insbesondere von
seiner Trihydrat-Form aus (NAT = HNOj3 - 3H,0). Mit Hilfe der Massenspektrometer-
Messungen wurde anhand des Mol-Verhiltnisses bis jetzt NAT nachgewiesen (Voigt et al.,
2000), wobei immer noch Liicken in der Argumentation bleiben, die eine hohere Vielfalt
an Partikelarten nicht ausschlieen. Es wiren beispielsweise NAD (Nitric Acid Dihydra-
te), NAT beschichtetes Eis oder hohere Salpetersidure-Hydrate (NAX) oder Mischungen
unterschiedlicher Hydrate denkbar. Auch sind diverse Eigenschaften von Salpetersiure-
hydraten wie geometrische Formen, deren Vorkommen und Nukleationswege bis heute

nicht genau bekannt, da sie noch nicht untersucht werden konnten.
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Denitrifikation und Dehydrierung

Bezogen auf die Ozonchemie sind die Salpetersidure-haltigen Partikel inklusive ihrer
Mikrophysik (Nukleationseigenschaften, Formen und Groflen) vom besonderen wissen-
schaftlichen Interesse, weil NOy-Verbindungen I das Potential haben, den reaktiven Chlor

wieder in seine Reservoir-Form CIONO, zu iiberfiihren (Gl. 4.4), also zu deaktivieren.

ClO + NO, + M — CIONO, (4.4)

Eingebaut in Partikel wird Salpetersidure (ungerader Stickstoff) durch Sedimentation teil-
weise aus der Hohe, in der Ozon-abbauende Prozesse ablaufen entfernt. Man spricht daher
von Denitrifikation der Stratosphire. Als Folge wird im Friithling Chlordeaktivierung ver-
hindert und der Ozonabbau findet ldnger statt (Waibel et al., 1999). Die Denitrifikation
und Renitrifikation (Verdampfen der Partikel in wéarmeren tieferen Schichten) ist bei in-
situ Messungen von NOy-Verbindungen in Vertikalprofilen gut sichtbar. Um sie quantita-
tiv abschiétzen zu konnen, kann eine Beziehung zu einem passenden Spurengas als Tracer
herangezogen werden. Beispielsweise hat N,O einen klaren Gradienten von der Tropo-
sphére zur Stratosphire, der zu NOy eine wenig streuende Beziehung hat. Damit kann aus
der NoO-Messung ein NOy Wert, den die Luftmasse ohne Denitrifikation gehabt hitte,
abgeschitzt werden. Dieser Wert wir in der Literatur als NOy* bezeichnet (Fahey et al.,
1990).

Da Hydrate, wie auch Eis-Partikel, Wasser enthalten, fiihrt Sedimentation der PSC
Partikel auch zum Umverteilen von Wasserdampf in der Stratosphire (Dehydrie-
rung/Rehydrierung), wenn auch in, relativ zu typischen stratosphédrischen Wasser-
dampfmengen, kleinerem Ausmall. Die Konzentration vom Wasserdampf in der po-
laren Stratosphire ist immer noch ca. 500-mal hoher, als die der Salpetersidure. Das
RECONCILE-Projekt sollte des Weiteren zur besseren (Modell-) Parametrisierung von
PSC-Partikelnukleation, Denitrifikation und Chloraktivierung beitragen. Gerade mit Hin-
blick auf die Quantifizierung von Denitrifikation und Dehydrierung, konnen Messungen
der PartikelgroBenverteilungen, die in dieser Arbeit behandelt werden, einen Beitrag leis-

ten.

INO, NO,, NO3, HNO3, N,O5, CIONO,, HONO, BrONO,, CH3C(0)OONO;, (aus Vorlesung von Prof.

Stephan Borrmann)
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4.2 RECONCILE-Flugzeugkampagne 2010

RECONCILE steht fiir ,,Reconciliation of essential process parameters for an enhanced
predictability of arctic stratospheric ozone loss and its climate interactions®. Neben den
Feldmessungen hatten Modellrechnungen und Laborstudien einen hohen Stellenwert. Die
Messungen wihrend der Flugzeugkampagne fanden im Winter 2010 im Zeitraum Januar-
Mirz von Kiruna (Schweden) aus statt. Koordiniert wurde die Kampagne in erster Linie
von Mark von Hobe und Fred Stroh?. Die Mehrheit der wissenschaftlichen Publikationen,
die aus diesem Forschungsvorhaben resultieren, erscheinen in einem Sonderband (special
issue) bei dem Journal ,,Atmospheric Chemistry and Physics* (ACP) (von Hobe, 2011).
Eine Messkampagne mit dhnlichen Zielen, mit gleichem Flugzeug und teilweise gleicher
Instrumentierung fand im Winter 2003 im Rahmen der EUPLEX-Kampagne® statt. Zwei
Jahre nach der RECONCILE-Kampagne wurden im Dezember 2011 mit dhnlicher In-
strumentierung zwei Messfliige im Rahmen der ESSENCE-Kampagne durchgefiihrt (Ab-
schnitt 4.2.3). Ein kurzer historischer Abriss iiber die Messplattform ,,Geophysica* kann

im Anhang im Abschnitt C.1 nachgeschlagen werden.

4.2.1 Instrumentierung der M-55

Wihrend der RECONCILE Kampagne, zumindest in der Zeit, in der Messungen in PSCs
zu erwarten waren, wurden alle drei verfiigbaren PMS Kanister in gleicher Konfiguration
geflogen, und mit folgenden Geriten bestiickt: FSSP-300, FSSP-100 und CCP (Abbildung
4.1). Fiir die CCP Sonde stand erst seit der RECONCILE-Kampagne (bzw. vorangegan-

gener Testkampagne) ein dritter Kanister zur Verfiigung.

Im Folgenden wird eine knappe Ubersicht weiterer wichtiger Instrumente gegeben, die bei
RECONCILE eingesetzt wurden:

COPAS: (COndensation PArticle Counter System) ist ebenfalls ein Instrument der AG
Partikelchemie (Prof. Borrmann). Mit dem System lassen sich Aerosolkonzentrationen
von Submikrometer-Partikeln in mehreren Kanélen (ab 6, 10 und 15nm Partikeldurchmes-
ser) messen. Mit den optischen Partikelspektrometern (FSSP, CCP) schlie3t COPAS die
Auswahl an in-situ Einzel-Partikelmessgeréten und ist daher die erste Wahl fiir einen Ver-
gleich mit Wolkenpartikel-Messungen, insbesondere mit Messungen der FSSP-300, die
ebenfalls Submikrometer-Partikel detektieren kann. Zusétzlich verfiigt COPAS {iiber einen

2Forschungszentrum Jiilich
3website oder special issue von EUPLEX
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Abb. 4.1: Dreifacher PMS-Triger mit der RECONCILE-Instrumentierung: CCP-Sonde unten,
FSSP-100 und FSSP-300 oben.

beheizten Messkanal, in dem Partikel vor der Messkammer erst eine auf 250°C erhitzte
Leitung durchlaufen. Als Folge werden in dem Kanal nur Partikel, die bei 250°C tempe-
raturstabil bleiben, detektiert. Partikel wie reine Schwefelsdure-Wassertropfchen werden
beispielsweise in dem beheizten Messkanal nicht gemessen, und es konnen dadurch sehr
aufschlussreiche Anteile nicht-volatiler Partikel ermittelt werden (Weigel et al., 2009; Wil-
son et al., 1983).

Zwei vom Messprinzip dhnliche, nicht Einzelpartikel-auflosende Messgerite, die Aero-
sol und Wolken iiber die Riickstreuung von Licht charakterisieren sind MAS (Multiwa-
velength Aerosol Scatterometer) und MAL1&2 (Miniature Aerosol Lidar). MAS misst in
unmittelbarer Ndhe zum Flugzeug (bis ca. 30m) die Riickstreuung von Laserlicht in seinen
parallel- und senkrecht-polarisierten Anteilen. Die beiden MAL Instrumente messen eben-
falls Riickstreuung bei 532 und 1064nm, aber als LIDAR-Instrumente, iiber Entfernungen
von einigen Kilometern rdumlich auflésend. Die Messung, also das Aussenden des Laser-
pulses und die Detektion des Signals, erfolgt jeweils nach unten und nach oben gerichtet.
Es scheint, dass das MAS Instrument Schwierigkeiten hatte, PSC-Signaturen ausreichend
oberhalb der Signal-Rauschen-Grenze zu detektieren. Daten der MAL Instrumente lassen

sich gut mit den FSSP-300 Messungen vergleichen.
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e MAS, MessgroBen: Totaler Riickstreukoeffizient, Volumendepolarisation, Aerosol
Volumen-Riickstreukoeffizient. Principal Investigator (PI):Francesco Cairo (Istituto
di Scienze dell’ Atmosfera e del Clima, Rom) Cairo et al. 2011.

e MALI1&2, PI: Valentin Mitev (CSEM, Neuchitel, Schweiz) Matthey et al. 2000.

Zur Interpretation der PSC Messungen, miissen in dieser Arbeit Wasserdampf und NOy
(bzw. HNOj3) Konzentrationen herangezogen werden. Diese wurden von den Instrumenten
FISH, FLASH und SIOUX gemessen. FISH und FLASH sind sogenannte Lyman-Alpha
Hygrometer, die auf der Photodissoziation-Fluoreszenz-Technik (Zoger et al. 1999) be-
ruhen. Es geniigt fiir die folgende Auswertung festzuhalten, dass FISH den gesamten
Wassergehalt misst (Partikel- und Gasphase) und FLASH nur den Wasserdampf, also die
Gasphase. Dies wird durch einen vorwirtsgerichteten (FISH) und ein riickwértsgerichte-
ten (FLASH) Lufteinlass erreicht. Partikel werden im FISH gegeniiber der Gasphase mit
steigendem Partikeldurchmesser zunehmend angereichert (= Faktor 10) gesammelt, wo-
bei diese Anreicherung mit der Partikelgrofe anwéchst (Enhancement Faktor). Dieselbe
Aufteilung in Gas- und Partikelphase ist beim NOy Instrument SIOUX ebenfalls durch
zwei Einlésse realisiert. Der vorwirts gerichtete Einlass macht in gewissen Grenzen das
Instrument einem Einzelpartikel- Messgerit gleich. Die fiir das SIOUX-Messvolumen ge-
ringen Anzahldichten von groen (>10pm) Salpetersdure-haltigen Partikeln, heben sich
als einzelne Signalspitzen in der Zeitreihe vom Hintergrundmesswert ab. Aus der Hohe
und Breite dieser Spitzen ldsst sich unter der Annahme der Partikelzusammensetzung auf
die Partikelgrofen zuriickschlieBen (Fahey et al., 2001).

e FISH, Messgrofe: gesamter Wassergehalt. P1: Cornelius Schiller, Martina Krimer
(Forschungszentrum Jiilich), Zoger et al. 1999.

e FLASH, Messgrofle: Wasserdampf. PI: Sergey Khaykin, I. Formanyuk (CAO), Sit-
nikov et al. 2007.

e SIOUX, MessgroBe: Gasphase-NOy und gesamtes NOy. PI: Hans Schlager (IPA-
DLR, Oberpfaffenhofen), Voigt et al. 2005.

Weitere wissenschaftliche Fragestellungen des RECONCILE Projekts, auf die in dieser
Arbeit nicht eingegangen wird, werden durch Instrumente zur Messung der ClO/ClO-

Dimer und der Ozon Konzentrationen untersucht (von Hobe et al., 2013):

e HALOX, Messgroflen: C10/ClO-Dimer und BrO Konzentrationen. Pls: Fred Stroh,
Olga Suminska (Forschungszentrum Jiilich), Brune et al. 1990; von Hobe et al. 2005.
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e FOZAN, Messgrofle: Ozon Konzentration. PI: Alexey Ulanovsky (CAO, Russia)
und Fabrizio Ravegnani (ISAC-CNR, Italy), Ulanovsky et al. 2001.

Weitere Spurengase, die eine Charakterisierung bzw. Herkunft der Luftmassen, ins-
besondere aus N,O Werten (Vortex/Extravortex) ermoglichen, wurden vom Gas-
Chromatographen HAGAR gemessen. Mit dem Instrument COLD (Tunable Laser Diode

Spectrometer) sind zusétzlich CO Konzentrationen verfiigbar.

e HAGAR, Messgroflen: CO2, N20, Methan und weitere Spurengase. PI: Michael
Volk (University of Wuppertal), Werner et al. 2010.

e COLD, MessgroBen: CO. PI: Silvia Viciani and Francesco D’ Amato (CNR-INO,
Firenze, Italy), Viciani et al. 2008.

Drei reine Fernerkundungsinstrumente, zwei davon Infrarotspektrometer, die im gleichen
Spektralbereich operieren, sind MIPAS (Michelson Interferometer for Passive Atmosphe-
ric Sounding) und CRISTA (CRyogenic Infrared Spectrometers and Telescope for the At-
mosphere). Diese messen hochaufgeloste Infrarotspektren, aus denen sich die chemische
Zusammensetzung der Atmosphire entlang einer Sichtlinie ableiten lédsst. Fiir ahnlich Auf-
gaben war ein DOAS (Differential Optical Absorption Spectroscopy) Instrument namens
OSCAR mit an Bord.

e MIPAS, Hermann Oelhaf (KIT: Karlsruhe Institute of Technology), Woiwode et al.
2012.

e CRISTA, PI: F. Stroh, J. Ungermann, P. Preusse, M. Riese (Forschungszentrum Jii-
lich), Kullmann et al. 2004.

e OSCAR, PI: Klaus Pfeilsticker and Sabrina Ludmann (Institut fiir Umweltphysik,
Heidelberg), Kullmann et al. 2004.

Allgemeine Flugparameter sowie Lufttemperatur standen iiber das flugzeugeigene Sen-
sorpacket namens UCSE zur Verfiigung. Daraus wurde die zum Flugzeug bzw. Messge-
rit relative Luftgeschwindigkeit (TAS - true air speed) fiir die Datenauswertung entnom-
men. Eine genaue Messung der TAS ist wichtig, da sie in die Berechnung der Partikel-
Konzentrationen anhand der FSSP- und CDP-Messungen eingeht. Weitere thermodynami-
sche GroBen, hauptsichlich die Temperatur wurden vom Instrumentenpacket TDC (Ther-
moDynamic Complex) gemessen. Die TDC-Temperatur wird als genauer als die der UC-

SE angenommen. Da bei der ESSENCE Kampagne das TDC Instrument nicht geflogen
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wurde, wurden die Temperaturmessungen beider Instrumente fiir einige RECONCILE
Fliige verglichen (Abbildung A.54), um daraus Riickschliisse iiber die Giite der UCSE
Temparatur fiir die Auswertung der ESSENCE-Messungen zu erhalten.

e UCSE, MessgroBBen: GPS Flughthe, GPS Koordinaten, True Air Speed, Windge-
schwindigkeit, Windrichtung, Parameter der Fluglage. PI: Gennady Belyaev (Mya-
sishchev Design Bureau).

e TDC, Messgroflen: - Thermo Dynamic Complex: Luftdruck, Wind, Temperatur. PI:
Sergey Khaykin (CAO), Genrikh Shur (Shur et al., 2007).

4.2.2 Durchfiihrung der RECONCILE-Fliige

Die Flugzeugkampagne wurde von Anfang an fiir zwei Abschnitte geplant, um die Strato-
sphére wihrend der Phase intensiver Vortex-Ausbildung und nach der Auflésung des po-
laren Vortex zu beproben. Die zwei Phasen der Kampagne fanden jeweils vom 17. Januar
- 2. Februar (Flug 1-8) und vom 27. Februar bis 5. Mérz (Flug 9-12) statt. Wihrend der
ersten Phase konnten in den ersten fiinf Fliigen PSCs beprobt werden, welche im weiteren

Verlauf dieses Kapitels diskutiert werden.

In der Abbildung 4.2 sind die Flugpfade der Fliige 1-5 dargestellt. Zusitzlich werden
im Anhang in Abbildungen A.1 einzelne Trajektorien iiberlagert mit der Temperatur-
verteilung auf 50hPa-Niveaus gezeigt. Die Ausrichtung der Flugtrajektorien richtete sich
nach der Position des polaren Vortex, der wihrend der ersten Kampagnenphase stets er-
reicht werden sollte. In diesem Zeitraum lag das Zentrum des Vortex auf der Europa-
zugewandten Seite der Arktis, sein Zentrum bewegte sich vom vierten bis fiinften Flug

(24-25. Januar) iiber Skandinavien.

Viele der Flugtrajektorien haben sogenannten ,,Match*-Charakter. Die Flugroute wurde
mit Hilfe moglichst priaziser Modellvorhersagen so geplant, dass dieselbe Luftmasse ein
zweites Mal, bis zu 2 Stunden spiter durchflogen wird. Daher ist der in Bild 4.2 darge-
stellte Flugverlauf folgendermallen zu verstehen: Der jeweils westlichere Flugpfad, ist der

ausgehende, der zuerst abgeflogen wurde, da die Luftmassen sich ostwiirts bewegten. Der
zweite Flug (20. Januar 2010) hatte zum Ziel die Flugroute der Geophysica mit dem Uber-

flug des Satelliten CALIPSO zu synchronisieren. Die kleine Seite des Dreiecks im Flug-
pfad folgt der Satellitentrajektorie. Im Flug wurde eine Synchronisation innerhalb weniger

Minuten erreicht. Fliige 1 bis 3 enthalten sogenannte ,,Dives® - Abstiege von ca. 18 auf
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Abb. 4.2: Trajektorien der RECONCILE-Fliige #1-5, in der Reihenfolge: #1 gelb, #2 rot, #3 griin,
#4 lila, #5 blau.

ca. 14km mit der Riickkehr auf die urspriingliche Hohe. Fiir viele Messgrof3en wurden da-
mit zusitzliche Vertikalprofile ermoglicht. Zum Ende jeden Fluges wurde immer ein Auf-
stieg auf die maximal mogliche Flughohe durchgefiihrt. Ein GroBteil der Ozonchemie und
beispielsweise Wolkenpartikel-Nukleation findet oberhalb von 21km statt. Heliumballone
konnen je nach Ausfithrung hoher aufsteigen, allerdings mit weniger Nutzlast. Parallel zu
den RECONCILE Fliigen wurden von Sodankyla (Finnland) einige Heliumballone gestar-
tet, die in eine Hohe von bis zu 27km aufstiegen. Neben der Messung von Temperatur und

Wasserdampf, bestand die Instrumentierung aus einfachen Riickstreusonden fiir Aerosol.

Einige weitere wissenschaftliche Aufgaben mussten bei der Flugplanung mitberiicksich-
tigt werden. So wurden z.B. Flugabschnitte absichtlich in die Umgebung der Vortexwand
geplant, um Mischungsprozesse zu untersuchen. Weiterhin erfolgte die Planung von Mess-
fliigen derart, dass ein Teil des Fluges ohne Sonnenlicht und ein spiterer, die gleiche Luft-
masse durchfliegend, im Ddmmerungslicht stattfand, um die strahlungsabhingige ClO-
Chemie zu untersuchen. Fiir Fernerkundungsinstrumente mussten auch einige Aspekte
beachtet werden: Thre Teleskope durften nicht Richtung Sonne blicken. Im Flug 5 wurde
zum Beispiel ein rechter Winkel in die Flugstrecke eingeplant, um die gleiche Luftschicht

aus zwel Richtungen im zeitlichen Abstand zu erfassen.
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4.2.3 Essence-Kampagne 2011

Bei der ESSENCE Kampagne sind weniger als zwei Jahre nach RECONCILE weitere

Messfliige in PSCs von der gleichen Basis in Kiruna durchgefiihrt worden®.

Zwei Messfliige fanden am 11. und 16. Dezember 2011 statt. Die Flugrouten, die im Bild
4.3 dargestellt sind, hatten hauptsichlich die Fernerkundung als Prioritét bei der Flugpla-
nung. Trotzdem haben sich sehr gute PSC Messungen ergeben. Leider war nur ein Teil
der RECONCILE in-situ Instrumentierung an Bord, so dass einige wichtige Messgro3en
fehlen. Im aktuellen Kapitel werden PSC-Messungen bei ESSENCE als ein Zusatzbeitrag
zu RECONCILE betrachtet und zusammen diskutiert wird.

Abb. 4.3: Trajektorien der ESSENCE-Fliige: Flug #1 (11.12.2011) gelb, Flug #2 (16.12.2011) rot.
Beide Flugpfade in Bild wurden im Uhrzeigersinn abgeflogen.

“Die Kampagne diente dem Test eines Infrarot-Teleskops/Spektrometers (GLORIA), bevor es auf einem

Satellit zum Einsatz kommt.
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4.3 Messdaten der optischen Partikelspektrometer und

ihre Auswertung

Bei den FSSP Geriten ldsst sich der sogenannte Range, ein elektronischer Verstiarkungs-
faktor einstellen, wodurch der detektierbare PartikelgroBBenbereich festgelegt wird. Die
FSSP-100 wurde immer im ,,Range1* geflogen, mit einem Messbereich fiir Partikeldurch-
messer von 1,05 bis 37,5um (fiir den Brechungsindex von NAT). Bei der FSSP-300 hat
man zunichst den Verstiarkungsfaktor Range O eingestellt, mit dem Grofenbereich 0,4-
44m. Ab dem Flug 3 (22.01.2010) wurde Range 1 eingestellt, der theoretisch den Mess-
bereich zu kleineren Partikeln verschiebt. Ab diesem Flug hatte die FSSP-300 aber zu-
nehmende Probleme, daher ist fiir die FSSP-300 Daten hauptsédchlich die Messung in dem
Range 0 relevant, wie in Abschnitt 4.3.1 ausfiihrlich diskutiert.

RECONCILE war die erste Flugzeug-Messkampagne fiir die CCP Sonde, mit extremen
Bedingungen wie Temperaturen bis -85°C und Umgebungsdriicke bis 55hPa. Die drei
,,Graustufen* der CIPgs waren auf 35%, 50% und 65% eingestellt. Gleichzeitig hat man
nicht erwartet, dass die CIPgs in PSC iiberhaupt Messdaten liefern wird, da zu erwarten-
de Partikelgroflen in PSCs unterhalb des Messbereichs der CIPgs liegen. Erst nach der
Kampagne hat sich herausgestellt, dass die 35%-Abschattungsstufe bedeutsame Daten er-

moglicht hat, die im Abschnitt 4.3.4 beschrieben werden.

Eine Ubersicht iiber der Partikelspektrometerdaten ist fir RECONCILE in der Tabelle 4.1
angegeben. Tabelle 4.2 zeigt die entsprechende Ubersicht fiir die ESSENCE Kampagne.

Die Messflichen der Streulichtsonden FSSP-300, FSSP-100 und CDP betrugen nach Mes-
sungen in Kap.3.6 und 3.3.1 entsprechend 0,09mm?, 0,42mm? und 0,22mm?. Man beach-
te, dass das Messvolumen der FSSP-100 Sonde etwa fiinf Mal groBer, als das der 300er-
Version ist. Um die Problematik der Zihlstatistik fiir PSC-Partikel grofer 1,m zu verdeut-
lichen, ist in der Dateniibersicht die Anzahl der gemessenen PSC Partikel fiir FSSP-100
und CDP angegeben. Im gleichen GréBenbereich wiirde FSSP-300 fiinf Mal weniger Par-
tikel messen. Da die FSSP-300 noch deutlich kleinere Partikel detektiert, von denen um
GroBenordnungen mehr in der arktischen Stratosphére vorhanden waren, ist diese Angabe

dort nicht aufgefiihrt.

Die Tabelle fasst folgende wichtige Punkte zusammen: Trotz diverser Ausfille sind dank
einer gewissen Redundanz der Instrumentierung, alle fiinf PSC-Fliige mit mindestens ei-

nem PartikelgroBen-Spektrometer erfasst worden. Es gibt einen Flug (i.e. #1), fiir den ein
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Flight # Date FSSP-100 FSSP-300 cop CIPgs
1 17. Jan. 2010 zozoockéunts butonk(;isy
A e R NN BN CT e
3 22. Jan. 2010 2810ockc;unts the\rllelgsg:)ibsr{)ke D‘z}: rC(; U 2:120 555Pci/(<:ari r;(&)l’?A)es
4 24. Jan. 2010 14600(:ko’unts Iasr? (; Zra(z:le DO‘:\;:CF(l):-‘;J~n2tZSO zzlpj’i:rgg;’es
5 25. Jan. 2010 18100ck(;unts |asiror32; 2V D;gsr;j(.) 15000 1433?/2: 50%

Tab. 4.1: RECONCILE Kampagne: Ubersicht der Messungen ausschlieflich in PSCs. In roter Far-
be sind fehlende oder nicht vertrauenswiirdige Messungen markiert. Bei der FSSP-100 ist die An-
zahl der gemessenen PSC-Partikel (,,counts*) angegeben. Mit ,,DoF rej.“, ist die Anzahl der mit-
hilfe des Tiefenschdrfe-Kriteriums verworfener CDP-Counts angegeben. Bei der CIPgs Sonde ist
mit der ,,iiber 50% “-Angabe, die Anzahl der Bilder, die mit der 50%-Abschattungsstufe detektiert

wurden gemeint.

verldsslicher Instrumentvergleich der beiden FSSPs in PSCs moglich ist. Die FSSP-100
Daten sind bis auf den Flug #2 vollstindig, und darauf basiert ein groler Teil der Aus-
wertung. Die FSSP-300 versagte im dritten Flug wegen eines Defekts am Laser. Die CDP
Sonde hat zunichst kaum Partikel detektiert. Spéter hat der Vergleich mit der FSSP-100
Messung gezeigt, dass die CDP im Flug am 25. Januar teilweise gut funktioniert hat. Ei-
ne positive Uberraschung waren die aus wenigen Pixeln bestehenden Bilder der CIP-grey
scale Sonde, deren Anzahl in PSCs ebenfalls in der Tabelle angegeben ist. Die ,,50%-
Schwelle* gibt die Anzahl der Bilder wieder, die die mittlere Abschattungsstufe ausgelost
haben. Der Rest bezieht sich auf die erste Stufe bei 35%. Selbst bei den als ,,0k* markier-
ten Daten gab es dennoch einige Probleme, die eine iterative Priifung und Korrektur, wie

in den folgenden Abschnitten beschrieben, nach sich zogen.

4.3.1 Aufgetretene Probleme der Messgeriite

Neben klaren Ausfiéllen, war auch bei scheinbar guten Daten der erste Blick auf die vor-
laufige Auswertung schwierig, da es sich um extrem niedrige Partikelkonzentrationen han-
delte. Im Nachhinein halfen Instrumentvergleiche und ein besseres Verstdndnis der PSC-

Physik Erkenntnisse beziiglich der Datenqualitét zu gewinnen.
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Flight # Date FSSP-100 CDP ClIPgs
. ok, ok, 32 PSC images
Flight 1 11. Dec. 2011 1031 counts 506 counts noisy imaging
. ok, ok, ca. 300 PSC
Flight 2 16. Dec. 2011 399 counts 80 counts images

Tab. 4.2: ESSENCE Kampagne: Ubersicht der Messungen. Angaben beziehen sich ausschlief3lich
auf Messungen, die in PSCs gemacht wurden. Es ist jeweils die Anzahl der gemessenen PSC-

Partikel angegeben.

Beide FSSP Sonden werden mit He-Ne Laser (Helium-Neon) betrieben, die eine Hoch-
spannung von ca. 2kV zum Ziinden und Betrieb bendtigen. Es gab im 300er Gerit Span-
nungsiiberschlédge, sobald der AuBenluftdruck unter ca. 70hPa fiel. Die Fotodiode, die die
Laserleistung iiberwacht, ist durch Spannungsiiberschlige und Reparaturversuche in ihren
Eigenschaften verdndert worden. Ein Vergleich mit dem FSSP-100 unterstiitzte die These,
dass die Laserleistung gesunken war. Im Anschluss an die Kampagne wurde im Labor eine
Laserleistung der FSSP-300 bei einem Viertel der normalen Leistung gemessen. Auch auf
die Messelektronik hatten die Spannungsiiberschlidge Einfluss. Ab dem dritten Flug stieg
die Anzahl der Depth of Field-verworfenen (DoF-rejected) Counts erst um eine und dann
in zweiter Stufe um zwei GroB3enordnungen, was sich auch auf die Anzahl der akzeptierten
Ereignisse auswirkte. Spétestens ab diesem Zeitpunkt werden die FSSP-300 Daten nicht
verwendet. Im vorangegangenen Zeitabschnitt wurden die Daten der vier unteren, stark
verrauschten Bins entfernt. Im Anhang ist in Abbildungen A.33-A.35 eine Auswahl der
instrumentellen Haushaltsdaten gezeigt.

Die Anzahl von DoF-verworfenen Counts und ihr Verhiltnis zu akzeptierten Partikeln
ist ein hilfreiches Mal} fiir die Qualitdt und Plausibilitdt der Messung. Im dritten Flug
wurde zusitzlich der Range (Faktor im Vorverstirker) umgestellt, um einer sich mogli-
cherweise verringernder Laserleistung entgegen zu wirken. Im Nachhinein hat dadurch
die hohere elektronische Verstiarkung zu noch mehr Nachschwingungen der Partikelpulse
und Rauschen beigetragen. In den FSSP-300 Daten gab es Zeitabschnitte, in denen die
FSSP-gemessene Partikelkonzentration, die von COPAS vielfach iibertraf, und das bereits
nach Verwerfen der fehlerbehafteten unteren drei FSSP-300 Kanile (Abbildung 4.4). Das
war ein Widerspruch, da COPAS alle Partikel groBer als 15nm (oder 6nm, je nach Ka-
nal) erfasst. Die Zihlstatistik und allgemeine Genauigkeit der COPAS-Daten liegen bei
15%. Folglich waren noch weitere oder alle Kanile der FSSP-300-Sonde verrauscht. Das

Rauschen wurde wahrscheinlich zum grof3ten Teil durch Schwingungen in der Verstirke-
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relektronik verursacht und duflerte sich in der Vielfachdetektion der PSC-Partikel (nach-
folgender Abschnitt 4.3.2). Es musste entschieden werden, zu welchen Messzeiten und in
welchen GroBenbereichen, die Daten vertrauenswiirdig sind. Eine Option bestand darin,

die Daten der unteren Verstirkerstufe® ganz zu verwerfen.
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Abb. 4.4: FSSP-300: Konzentration vor der Korrektur im Vergleich zu COPAS. Flug #I,
17.01.2010. COPAS-Daten sind fiir den zweiten Teil dieses Fluges aufgrund einer instrumentel-

len Fehlfunktion (vermutlich eine Storung im Controller) nicht vorhanden.

Bei der FSSP-100 gab es einen Totalausfall im zweiten Flug. Aus ungeklédrten Griinden
hat sich der Laser abgeschaltet, was zumindest anhand der Fotodiode zur Uberwachung
der Laserleistung festgestellt werden konnte. Nach einer Uberholung hat das Instrument

bei weiteren Fliigen gut funktioniert und die Daten erforderten geringere Korrekturen.

Ein Vergleich der Groenverteilungen der FSSPs zeigt weiterhin (Abbildung 4.5), dass der
iberlappende Messbereich zwischen 0,8 und 1,9um eine sehr hohe Diskrepanz aufweist.

Hierfiir musste eine Erklarung und eine Korrektur gefunden werden.

Aus unbekannten Griinden hat die CDP-Sonde in den ersten Fliigen duflerst wenige Par-
tikel gemessen. In den instrumentellen Peripheriedaten war kein Hinweis fiir eine Fehl-
funktion erkennbar. ® Im Anschluss an die Kampagne konnte fiir das Problem durch ein
Upgrade beim Instrumentenhersteller beseitigt werden. Auf die Ursache der Fehlfunktion
wird im Unterkapitel zu CDP-Messungen in PSCs (Abschnitt 4.3.3) eingegangen.

>Im FSSP-300 wird der Messpuls fiir zwei Vorverstirkerstufen aufgeteilt, um den Pulshhenbereich
im Umfang von vier Groflenordnungen, mit zwei AD-Wandlern fiir jeweils zwei Groenbereiche préziser

aufzulosen.
®Messkanile mit denen dieses Problem erkennbar gewesen wire, wurden nach dem Upgrade der Sonde

ein Bestandteil der Messdaten.
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Grundsitzlich war die Messsituation in PSCs fiir die FSSP-Sonden giinstig, denn es war
weder mit Shattering, noch mit Koinzidenzen der Partikel zu rechen. Dafiir weisen PSC-

Partikel zu kleine Durchmesser und geringe Anzahldichten auf.
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Abb. 4.5: Grofenverteilung von PSCs, gemessen mit FSSP-100 und FSSP-300, RECONCILE, Flug
#1, 17.01.2010: einziger Messflug in PSCs, der einen guten Instrumentvergleich beider FSSP-
Sonden erlaubt. Mit ,,avg. time“ wird der Integrationsintervall der gezeigten Grofienverteilungen

angegeben. In den Fehlerbalken zu einzelnen Grofen-Bins ist der zihlstatistische Fehler (x v/N)

angegeben.

4.3.2 Strategie einer Korrektur und Qualitiitspriifung der FSSP-

Messdaten

Im Anschluss an die RECONCILE Kampagne wurden die Messflichen der FSSP-Sonden
mithilfe des Tropfchengenerators vermessen (Kap. 3.6). Die Vermessung der Messflache
der FSSP-300 Sonde erfolgte erst nach Austausch des defekten Lasers. Somit erfolgte
eine Kalibrierung nach einer moglichen Verdanderung der instrumentellen Parameter und
einer neuen Optikjustage. Daher muss die Giiltigkeit des neuen Wertes fiir das Messvo-
lumen diskutiert werden. Da ein baugleicher Laser als Ersatz verwendet wurde, ist davon
auszugehen, dass die Messflache des FSSP-300 sich nicht signifikant verdndert hat. Fiir
den FSSP-100 ergab sich fiir die Messfliiche eine deutliche Korrektur, von 0,6mm? (iiltere
Messung mittels einer Glasfaser) auf 0,42mm? (4=15%). Damit erhohen sich, die wihrend

RECONCILE gemessenen Konzentrationen um ca. 40% nach oben.
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Bei der FSSP-300 wurde die Messflidche von 0,06 auf 0,09mm? (+15%) korrigiert, was die
Partikelkonzentrationen in den RECONCILE Daten um ca. 33% verringert. Der neue Wert
fiir die Messflache wurde aus den folgenden Griinden auf die Daten angewandt, obwohl
man natiirlich beriicksichtigen muss, dass die optische Neujustierung im Zusammenhang

mit dem Lasertausch Einfluss auf die Messfliche gehabt haben konnte.

Den stirksten Einfluss auf die Definition der Messfliche hat die Empfiangeroptik und Elek-
tronik. Das Verhiltnis der Aufteilung von Licht auf die Fotodioden, und das Verhiltnis
der Verstiarkung ihrer Signale. Der neue Wert fiir die Messfliche ist deutlich grofer, als
die standardmiBig angenommene Fliche von 0,06mm?2. Eine solche Anderung lisst sich
durch den Tausch zweier typengleicher Laser nicht erkldren, auch wenn das neue Profil

der Laserintensitéit sich geringfiigig von dem des alten Lasers unterscheiden kann.

Die Abbildung des maskierten Detektors auf das Laserprofil definiert deutlich stirker den
aktiven Messbereich. Damit ist es nicht zu erwarten, dass ein breites Laserprofil die Mess-
flache deutlich vergroBert, es sei denn die Instrumentoptik ist dejustiert. Weiterhin wurde
anhand der Messung im Tropfchengenerator ein Wert am unteren Ende der Fehlergrenzen

genommen (siehe Abschnitt 3.6).

Letztendlich ist die Anwendung der Kalibrierung, trotz einer instrumentellen Modifika-
tion durch eine sehr gute Ubereinstimmung der FSSP-Messungen unter Anwendung der
korrigierten Messflichen, im Grofenbereich tiber 24m gerechtfertigt. Fiir den ersten und
teilweise den dritten Flug konnen FSSP-Messungen gut verglichen werden (Abbildung
4.5,4.9).

Dass die Konzentration anhand der FSSP-300 Daten, die der COPAS-Messung iibersteigt,
spricht fiir elektronisches Rauschen, was sich vermutlich nur auf einige der unteren Kané-
le fiir die kleinsten Partikel ausgewirkt hat. Somit ergibt sich die Moglichkeit, eine Grenze
fir Partikeldurchmesser zu ziehen, unter der man durch Rauschen verfilschte Daten ver-
wirft. Ein Blick auf die Abbildung 4.6 mit Zeitreihen der ersten 7 Kanile zeigt, dass die
Zeitreihen der ersten drei Kanile den oberen Kanilen teilweise folgen. Und weiter oben
liegenden Kanédlen kann man ab einer noch zu bestimmenden Grenze vertrauen, da sie mit
den Daten der FSSP-100 korrelieren. In der Tabelle B.2 sind die Kanalgrenzen der FSSPs

angegeben. Im Folgenden wird die Vorgehensweise der Korrektur genauer erléutert.

Die Physik der STS-Partikel (Carslaw et al., 1995) besagt, dass diese bei sinkender Tem-
peratur anwachsen. Daraus folgt, dass bei Temperaturinderungen, Zeitreihen der Kanile
im Fall einer Realmessung, sich etwas unterschiedlich verhalten sollten. In den Daten der

Kanile 2 bis 4 ist ein individuelles Verhalten nicht zu beobachten - sie reproduzieren den
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Abb. 4.6: Anzahl der Ereignisse in den FSSP-300 Kandilen 2 bis 7 vom ersten RECONCILE Flug.
Kanal 5 kommt in der Grafik zwei Mal vor. Die Zeitreihen sind mit einem gleitenden Mittelwert von

10 Sekunden gemittelt.

zeitlichen Verlauf von Kanal 5 (und moglicherweise iibergeordneter Kanéle) mit festem
Faktor. Kanal 5 scheint der Kanal fiir die kleinsten Partikel zu sein, in dem beispielswei-
se bei den tiefsten der gemessenen Temperaturen ein zu hoheren Kanilen unkorreliertes
Verhalten zu erkennen ist. Gleichzeitig unterscheidet sich der Kanal 5 vom Verlauf des
Kanal 6. Diese Analyse bestitigt sich auch fiir die Messungen entsprechender Kanéle der
FSSP-300 wihrend des zweiten und dritten Fluges. Eine Hypothese zur Erkldrung konn-
te folgendermaBen aussehen: Streulichtpulse, erzeugt durch real detektierte Partikel ab
einem gewissen Durchmesser, verursachen ein langsam abklingendes Nachschwingen in
der Vorverstirkerelektronik. Moglicherweise werden viele dieser Nachschwingungen (20-
30) von der digitalen Elektronik als Partikel in den unteren Kanélen gewertet. Es ist nicht
auszuschlieBen, dass so verfilschte Kanile, neben den Nachschwingungen auch reale Par-
tikel enthalten, welche aber nicht unterschieden werden konnen. Ein Schaltkreis (Baseline
Restoration Module) des FSSP-Vorverstirkers, sorgt dafiir, dass nach jedem Messpuls das
Signal schnell auf sein Grundniveau gedimpft wird. Eine Fehlfunktion dieses Moduls, al-
tersbedingt oder aufgrund der zahlreichen Spannungsiiberschléige bei niedrigem Luftdruck
ist nicht auszuschliefen. Daher wurde beschlossen, die Daten der Kanéle 1 bis einschlief3-
lich 4 in der weiteren Auswertung zu verwerfen. Somit ergibt sich fiir die FSSP-300 eine

Verinderung der unteren Detektionsgrenze von 0,42 auf 0,46m.
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Fiir den oben beschriebenen Sachverhalt hétten Einzelpartikeldaten anhand der Inter-
Partikelzeiten sicherlich genutzt werden konnen, um die vielfachen Counts aufgrund der
Nachschwingungen zu identifizieren und zu entfernen. Auf die gleiche Weise wird das
Verfahren zur Korrektur der Daten, die durch Shattering verfilscht sind, angewandt. Da-
bei konnten sogar reale Counts in den unteren Kanilen beibehalten werden. Abgesehen
davon ist mit den gegebenen Messvolumina die tatséchliche Detektion von Partikeln mit
Durchmessern grofer 1,9um ein so seltenes Ereignis, dass man die Methodik der Inter-
Partikelzeiten darauf anwenden konnte. So kommt in den FSSP-100 Daten im Durch-
schnitt nur etwa alle 4 Sekunden ein PSC-Partikel vor, und im FSSP-300 entsprechend
dem geringeren Messvolumen um den Faktor 5 seltener. Sekundenintervalle mit zwei oder
mehr Partikeln sind in den Daten duBerst selten und entsprechen dabei der statistisch zu
erwartenden Hiaufigkeit anhand der Poisson Statistik (Abschnitt 2.5). Daraus kann man
schlieBen, dass die obere Verstirkerstufe des FSSP-300 (ab 1,9um) und FSSP-100 Daten

nicht von oben beschriebenen Messartefakten betroffen sind.

Nach den beschriebenen Korrekturen liegt die FSPP-300 Konzentration durchgehend un-
terhalb der Konzentration der COPAS-Messung. Die FSSP-300-Konzentration erreicht
nahezu die COPAS-Konzentration insbesondere bei tiefen Temperaturen um 188K (Ab-
bildung A.2 und A.8). Diese Beobachtung lédsst sich derart deuten, dass die Hintergrund-
Aerosolpartikel, bestehend aus STS, zum groBten Teil soweit angewachsen sind, dass sie
im FSSP-Messbereich detektiert werden, was vor Anwachsen durch die Temperaturabsen-

kung nicht der Fall war.

Wie im vorherigen Abschnitt angedeutet, war es zunidchst unklar, warum beide FSSP-
Gerite im PartikelgroBenbereich von 0,8 bis 1,9um deutliche Unterschiede aufweisen. In
der Abbildung 4.7 a) sieht man, dass sich die Konzentrationen fiir entsprechende Groflen-
Bins um den Faktor 130 bis 200 unterscheiden, aber dennoch korrelieren. Es wire ei-
nerseits denkbar, die Messung dieses FSSP-100 Bins mit diesem Faktor zu korrigieren.
Aber ein Korrekturfaktor mit einem Wert von mehr als 10 erscheint messtechnisch nicht
erkldrbar. Man konnte vermuten, dass die FSSP-100 in dem ersten Grof3en-Bin zu weni-
ge Partikel detektiert, weil die reale Detektionsgrenze weit oberhalb von der nominellen
Angabe von 0,8um liegt. Auch wenn das generell zutrifft, ist dem entgegenzuhalten, dass
die Anzahl der Counts im ersten FSSP-100 Bin bei tiefen Temperaturen zunimmt, oh-
ne dass dabei die Partikelanzahl in den hoheren Bins steigt. Das spricht dafiir, dass in

diesem Bin reale Partikel und keine Messartefakte gemessen werden. Zusitzlich korre-
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Abb. 4.7: Vergleich der Konzentrationen beider FSSPs in Bins mit gleichen Grenzen fiir die voll-
stindigen PSC-Abschnitte in den Fliigen am 17. und 22. Januar 2010. a) im Bin von 0,8 bis 1,9um.
b) 1,9 bis 4,65um. Die Fehlerbalken basieren auf dem zdihlstatistischen Fehler. ,, NC* steht fiir An-

zahlkonzentration (eng. Number Concentration).

liert die Anzahlkonzentration in diesem Bin der dem entsprechendem Gré8enbereich der

FSSP-300-Messung. Fiir die GroBen-Bins oberhalb von 1,9um ist die Ubereinstimmung

zwischen den FSSPs sehr gut, so dass kein Anlass fiir weitere Korrekturen besteht. In der

Abbildung 4.7 b) stimmen Konzentrationen im Groflenbereich zwischen 1,9 und 4,65um

sehr gut iiberein.
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Abb. 4.8: Nach Mie-Theorie berechneter Streuquerschnitt (Scattering Cross Section) fiir Bre-
chungsindizes von NAT, STS und Wasser und fiir die Optik-Geometrie der FSSP-300-Sonde.
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An den wihrend RECONCILE in PSCs gemessenen Groflenverteilungen sieht man, dass
die FSSP-300 Konzentrationen iiber den iiberlappenden Bin hinweg, eine Anderung um
zwei Groflenordnungen aufweisen (Abbildung 4.5). Daraus kann man schliessen, dass die
meisten innerhalb des Bins gemessenen Partikel, Durchmesser hatten, die ndher an der un-
teren Bingrenze liegen. Wegen der lognormalen Natur der Verteilung, die dafiir sorgt, dass
in einem breiten GroBenbin die meisten Counts am unteren Ende des Bins anfallen. Auch
wenn die untere Detektionsgrenze des FSSP-100 nur leicht oberhalb von den nominellen
0,8 um liegt, wirkt sich das sehr stark auf die vom Intrument gemessene Partikelanzahl aus.
Daher sollte die untere Detektionsgrenze vom FSSP-100 angehoben werden. Die Frage ist

nun, wie man den neuen Wert fiir die untere Detektionsgrenze des FSSP-100 festlegt.

Zwar erlaub die Ambivalenz in der Mie-Streukurve nicht das Zerlegen des FSSP-300 Bins
(0,8-1,9um) in einzelne Kanile, da diese gerade wegen der Ambivalenz zusammengefasst
werden mussten. Wenn man es trotzdem versucht, und einige Moglichkeiten ausprobiert,
findet man eine Zerlegung, in der die beiden FSSP Spektren gut zueinander passen - Grafik
(d) in der Abbildung 4.9. Hier wird beschrieben, dass es eine gute Ubereinstimmung fiir
den oberen GroBenbereich des Bins gibt. Dies ist ein Hinweis fiir den Groflenbereich, den
die FSSP-100 nicht detektiert.

Mit der Annahme, dass die meisten Partikel Durchmesser nah zur unteren Bin-Grenze auf-
wiesen, und Partikelgroen mit Streuquerschnitten im Bereich des lokalen Minimums der
Mie-Kurve selten vorkommen, kann man aus der Bin-Zerlegung formal die neue Detek-
tionsgrenze fiir das FSSP-100 entnehmen. Laut der Konfigurationstabelle B.2 der FSSP-
300-Sonde sind es 1,05,m, wobei der Fehler hier grof3er als bei den iiblichen Bin-Grenzen
sein sollte. Es kann nicht behauptet werden, dass diese Grenze genau ist, weil sie in den
nicht eindeutigen Bereich der Mie-Kurve hineinragt. Gleichzeitig, sollte der FSSP-300
Bin in seiner zusammengefassten Fassung bleiben - Version c) in der Abbildung 4.9. Da
sich je nach Umgebungstemperatur die Parameter der STS-Mode dndern, ist diese Version

universeller, wenn auch mit geringerer Groenauflosung.

Zusammenfassend kann man sagen, dass die Diskrepanz der beiden FSSPs unterhalb von
1,9pum, durch ein Zusammentreffen von drei Effekten zustande kommt: sehr steiler An-
stieg der Partikelkonzentration zu kleineren Partikeln (STS-Mode), Ambivalenz in der
Mie-Kurve (Abbildung 4.8) und die Detektionsgrenze des FSSP-100, die etwas oberhalb
des nominellen Wertes lag. Der Brechungsindex fiir die STS-Kurve (N = 1,42) in der Ab-
bildung 4.8 wurde aus Krieger et al. 2000; Luo et al. 1996 entnommen, wobei dieser Wert
von dem HNOj3-Anteil im Losungstropfchen abhingt. Der HNOs-Anteil im STS-Partikel

hingt unter anderem von der Umgebungstemperatur ab.
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Als Grundlage fiir die Schwellenwerte der FSSPs wurde der Brechungsindex fiir NAT
genommen. Labormessungen des Brechungsindex von NAT liegen je nach Messmethode
(und « oder 3 Kristallstruktur) zwischen 1,46 und 1,51 (Middlebrook et al., 1994; Toon
et al., 1990). In der aktuellen Arbeit wurde ein Mittelwert von 1,48 verwendet. Streukur-
ven fiir STS und NAT unterscheiden sich vor allem fiir Partikeldurchmesser zwischen 1
und 3pm, gleichzeitig musste dieser Bereich in breite Bins zusammengefasst werden. Un-
terhalb von 1m, wo ein GroBteil der STS-Mode liegt, stimmen die Streuquerschnitte sehr

gut iiberein, und der GroBenfehler betragt dort etwa 10%.
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Abb. 4.9: Evolution der FSSP-Datenauswertung anhand der gesamten PSC Messung im ersten
Flug am 17. Januar. a) vor den Korrekturen. b) mit Korrekturen des Messvolumens. c) Endfassung.

d) Version zur Erkldrung bzw. Auflosung der Diskrepanz beider FSSPs. Fehlerbalken beinalten nur

den zdhlstatistischen Fehler.

In der Abbildung 4.9 sind einzelne Evolutionsstufen der Auswertung dargestellt:
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a) nach b): Korrektur der Messflachen.

¢): Anheben der Detektionsgrenze beim FSSP-100 und Entfernen des vierten FSSP-300

Kanals.

d): Version zur Erkldrung bzw. Auflosung der Diskrepanz beider FSSPs. Durch die An-
nahme und die Position des Minimums in der Streuquerschnittskurve wurde der Bin von
0,8 bis 1,9um in der Abbildung (c) in zwei Bins zerlegt, deren Grenzen in der Abbildung
d) bei 0,8 bis 1,05um und bei 1,05 bis 1,9um liegen.

Die besprochen Korrekturen sind in der Tabelle B.2 rot markiert. Die oben beschriebenen
Korrekturen durchliefen mehrere Stufen mit teilweise unterschiedlicher Reihenfolge, was
Auswirkungen auf viele Zwischenergebnisse hatte. Diese iterative Vorgehensweise erwies

sich als notig, um die besten Korrekturen zu finden.
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Abb. 4.10: Vergleich mit dlteren Daten der FSSP-300. Hintergrund-Konzentrationen aus RECON-
CILE und APE-1996-Kampagne aus Borrmann et al. 2000b. Die Fehlerbalken beinhalten nur den
zdhlstatistischen Fehler. Die Grofsenverteilung ,,s3“ vom 29. Dezember zeigt die niedrigsten Kon-
zentrationen, die wihrend der APE-Kampagne gemessen wurden. Alle gezeigten RECONCILE-

Groflenverteilungen wurden in inneren des polaran Vortex aufgenommen.

Die Abbildung 4.10 zeigt drei FSSP-300 GroBenverteilungen im Vergleich zu fritheren
Messungen des gleichen Instruments wihrend der APE-1996 Kampagne, ebenfalls im
polaren Winter der Nordhemisphire (Borrmann et al., 2000b). Fiir diesen Vergleich wur-
den aus RECONCILE-Messungen nur Zeitintervalle in Messungen mit Hintergundaerosol

ausgesucht, bzw. Zeitintervalle, in denen keine PSC-Partikel mit Durchmessern grofer als
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2pm vorkamen. Man muss dabei beriicksichtigen, dass die Messungen bei unterschied-
lichem potentiellen Temperaturen’ und meteorologischen Situationen, wie z.B. der Tem-
peraturen, erfolgten. Dennoch unterstiitzt dieser Vergleich die Vertrauenswiirdigkeit der
neuen FSSP-300 Messungen nach Anwendung der Korrekturen, denn die Grof3en der Hin-
tergrundaerosolpartikel liegen gerade in dem Bereich, in dem die Korrekturen angewandt

werden miussen.

4.3.3 Messdaten der CDP-Sonde

Wihrend der Messungen in der Stratosphire, detektierte die CDP Sonde kaum Partikel,
obwohl deren Vorkommen im Messbereich der CDP von den FSSPs nachgewiesen wurde.
Diese Fehlfunktion konnte nicht eindeutig anhand der instrumentellen Peripheriedaten er-
klirt werden. Am Boden und in niedrigen Flughthen waren keine Anomalien in der Mess-
technik zu beobachten, wo die Partikeldetektion gut funktionierte. Letztendlich vermutete
man niedrige Auflentemperaturen von bis zu -90°C als Ursache fiir die Fehlfunktion. Man
beobachtete Temperaturwerte der Elektronik im Instrument-Ausleger, die bis auf -25°C

fielen, obwohl alle Instrument-Heizungen wie vorgesehen funktionierten.

Nach der RECONCILE Kampagne wurde das Problem auf leicht driftende Spannungen
in der analogen Elektronik zuriickgefiihrt. Die Grundspannung nach dem Vorverstirker
driftete mit fallender Temperatur nur um 50mV nach oben, womit diese Spannung ober-
halb der digitalen Schwelle fiir Partikeldetektion lag. Als Folge konnten keine Partikel

detektiert werden.

Im Flug 5 am 25.01.2010 (und teilweise am 22.01.2010, Flug 3) hat die CDP allerdings
nennenswerte Partikelanzahlen detektiert, was moglicherweise mit zahlreich vorkommen-
den groBen Partikeln (Dp > 10-15um) erklidrt werden konnte. Vermutlich konnten verhilt-
nisméBig hohe Messpulse die Grundspannung (Baseline) zeitweise auf das korrekte Level

bringen, was die Partikelmessung temporér wieder ermoglichte.

Wihrend RECONCILE ist aufgefallen, dass DoF-verworfene Counts bei der CDP-Sonde
gut gezidhlt wurden, obwohl die Elektronik der beiden Fotodetektoren gleich aufgebaut ist.
Selbst im Flug 5, in dem die CDP mit 103 gemessenen Partikeln besser funktioniert hat, ist
das Verhiltnis von DoF-verworfenen zu akzeptierten Counts mit 125 zu hoch. Daraus kann

man schlieen, dass sehr viele Partikel nicht ordnungsgemall detektiert wurden. Es ist im

"die potentielle Temperatur 6 beinhaltet das Gravitationspotential. Bei reinem adiabatischen Prozess

durch Auf oder Abstieg des Luftpackets bleibt die potentielle Temperatur konstant.
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Abb. 4.11: Grifienverteilungen von Wolkenelementen innerhalb von polaren Stratosphdrenwolken
gemessen von FSSP-100 (schwarz) und CDP (rot). a) aus RECONCILE Flug # 3. b) RECONCILE

Flug #5.
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Abb. 4.12: Anzahlkonzentration der FSSP-100 Sonde im Vergleich zur dquivalenten Konzentration
der CDP-Sonde, die aus der Zeitreihe der DoF-verworfenen Partikel abgeleitet wurde.
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Vergleich mit der FSSP-100-Groenverteilung in Abbildung 4.11b) zu beobachten, dass
fehlende Partikel einen Durchmesser kleiner als ca. 8um gehabt haben miissen. Das ist
im Vergleich mit der FSSP-100-GroBenverteilung in der Abbildung 4.11b) zu beobachten.
Im Teil a) der gleichen Grafik, ist der Flug 3 am 22.01.2010 mit 31 gemessenen Partikeln
gezeigt (siehe Tabelle 4.1). Andere RECONCILE-Messungen der CDP, werden aufgrund
der beschriebenen Probleme fiir die wolkenphysikalische Interpetation der Messungen au-
Ber Acht gelassen. Dennoch ist es bemerkenswert, dass die Partikelmode zwischen 10 und
20pm eine sehr gute Ubereinstimmung mit den FSSP-100 Daten zeigt, was als weiteres

Indiz die Vertrauenswiirdigkeit der FSSP Messung unterstiitzt.

Es ist klar, dass die Anzahl der DoF-verworfenen Partikel keine Information iiber Partikel-
grofen enthilt. Mit der Annahme, dass die Zdhlung der DoF-verworfenen Ereignisse gut
funktioniert hat, kann man aus dieser Anzahl eine Anzahlkonzentration fiir den gesamten
Messbereich der CDP-Sonde abschitzen, die sich bei korrekter Messung ergeben hiitte.
Aus der Grafik 3.21 (Messung bei der VERDI-Kampagne) kann man ein DoF-Verhéltnis
fiir PartikelgroBen um 20pm von ca. 25 ablesen. Dividiert man die Zeitreihe der Anzahl
der verworfenen Partikel durch dieses Verhiltnis und das Messvolumen der Sonde, er-
gibt sich die Zeitreihe fiir die Anzahlkonzentration - rote Kurve in der Abbildung 4.12.
Das Vorteilhafte an dem Beispiel ist eine sehr gute Zihlstatistik des Ergebnisses®, welches
wiederum sehr gut die FSSP-100 Daten bestitigt. Die untere Detektionsgrenze der CDP
liegt bei ca. 3um, oder unter sehr tiefen Temperaturen, wie wihrend RECONCILE, etwas
hoher - aus dem Grund wird die rote Kurve in der Abbildung 4.12 mit der Partikelkonzen-
tration der FSSP-100 oberhalb von 4,7 m verglichen.

Die Bin-Grenzen fiir NAT wurden aus den Schwellenwerten fiir den Brechungsindex von
Wasser umgerechnet. Das heif3t, dass die Messung mit der Konfigurationstabelle, der ein
Brechungsindex von Wasser zugrunde lag, durchgefiihrt wurde. Erst bei der Auswertung
wurde ein anderer Brechungsindex fiir die Ermittlung der Bin-Grenzen verwendet; im
Fall der RECONCILE-Kampagne der von NAT. Anschaulich ist diese Umrechnung in
der Abbildung 4.13 dargestellt - die digitalen Schwellenwerte bleiben dort unverindert.
Fiir NAT ergeben sich fiir gleiche Streuquerschnitte im Ergebnis deutlich groBere Parti-
kel, als bei der Annahme von Wasser- oder Eis-Partikeln. Wegen einer sehr begrenzten
Zidhlstatistik wurden im Fall der RECONCILE-Daten CDP-Bins paarweise zusammenge-
fasst. Bei den ESSENCE-Daten wurde die Rohauflosung mit 30 Gré8en-Bins beibehalten.
Die geschilderte Vorgehensweise zum Erstellen der Bingrenzen unterscheidet sich von der

FSSP-Einstellung. In der bisherigen Vorgehensweise wurden die FSSPs vor den Messfii-

8im Flug am 25.01.2010 hat die CDP Sonde ca. 13000 DoF-verworfene Partikel gezihlt.
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Abb. 4.13: Mie-Streuquerschnitte fiir die CDP-Sonde: Umrechnung von Kanalgrenzen aus dem
Brechungsindex von Wasser in das von NAT unter Beibehaltung der ADC-Schwellen.

gen mit Schwellenwerten konfiguriert, den ein angenommener Brechungsindex (z.B. von
NAT) zugrunde lag. Dabei wurden die Uneindeutigkeiten der Mie-Kurve berticksichtigt,
so dass bei unterschiedlichen Brechungsindex-Kofigurationen sowohl die Bingrenzen als

auch die zugehorigen digitalen Schwellenwerte neu ermittelt wurden.

Unklar ist, ob die Groenbestimmung der CDP-Sonde moglicherweise wegen der gerin-
geren Laserleistung unter stratosphérischen Bedingungen, wie das instrumentelle Haus-

haltsdaten andeuten, korrekt funktionierte.

4.3.4 Messdaten der CIP grey scale Sonde

Entgegen aller Erwartungen hat die CIPgs Sonde PSC Partikel in Form von Schatten-
Bildern detektiert. Von echten formauflésenden Schatten-Abbildungen der PSC Partikel,
kann man nicht sprechen, da die Bilder nur aus wenigen Pixeln bestehen. Die meisten in
PSCs detektierten Ereignisse bestehen aus zwei oder vier Pixelelementen. Nur sehr wenige
Bilder weisen 6-8 Pixel auf. Nominell betrigt die Auflosung der CIPgs Sonde 15pm.
Weiterhin stellt man fest, dass etwa 90% aller Bilder ausschlieBlich in der ersten Graustufe
detektiert wurden. Das bedeutet, dass die Ausleuchtung der Fotodioden um mehr als 35
aber um weniger als 50% durch Abschattung abgeschwicht wurde. Mit Daten der 50%-
Abschattungsstufe hitte man etwa 10 Mal weniger Bilder detektiert: 13 Bilder im Flug 5
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am 25.01.2010 und ansonsten drei, fiinf und ein Bild in den Fliigen am 20., 22., und 24.

Januar.

Selbst fiir die Prdsenz von Bildern in der 35%-Abschattung, liegt zunichst der Verdacht
nahe, es konnte sich um Rauschen handeln. Nach der Durchsicht der Daten, stellt man aber
fest, dass die CIPgs-Sonde wihrend RECONCILE iiber Stunden hinweg im Flug keinen
einzigen Bildpunkt speicherte, wenn es auch laut FSSP-Daten, keine PSC-Partikel in dem
fiir die CIPgs-Sonde breit gefassten Messbereich gab.

Das muss nicht immer der Fall sein. Man beobachtet bei der CIPgs-Sonde gelegentlich
Rauschen in Form von einzelnen oder doppelten Bildpunkten, die zusétzlich von besimm-
ten Fotodioden hidufiger ausgeldst werden. Auch ohne Rauschen, muss man annehmen,
dass die Empfindlichkeit und entsprechend die Bildhdufigkeit einzelner Fotodioden des
Zeilensensors unterschiedlich ist. Dadurch wiirden gleich grof3e Partikel verschiedene Sen-
sorelemente mit unterschiedlicher Wahrscheinlichkeit triggern. Dieser Aspekt mag eine
genaue Aussage liber die minimale PartikelgroB3e, die gerade noch detektiert werden kann,

schwierig machen.
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Abb. 4.14: Bilder der CIP grey scale Sonde, die in einer PSC-Wolke in etwa 30 Minuten detektiert
wurden. Reconcile Flug #5, 25.01.2010. Die Farben der Pixel im Bild markieren die Graustufen
der drei Schwellenwerte. Blau steht fiir die erste Graustufe bei 35% und rot fiir die zweite Graustufe
bei 50%. Die dritte Graustufe fiir mehr als 65%-Abschattung kommt hier nicht vor.

Insgesamt hat die CIPgs je nach Flug zwischen 30 und 150 Bildereignisse detektiert, was
eindeutig in PSCs mit groen HNOjs-haltigen Partikeln erfolgte. Das wird durch FSSP-
sowie durch SIOUX-Messungen belegt. In der Abbildung 4.14 ist ein Beispiel mit der
hochsten Dichte von solchen Bildereignissen im fiinften RECONCILE-Flug (25.01.2010)
dargestellt. Es wurden hierbei 62 Partikel in einer halben Stunde gemessen. Die Abbil-
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dung zeigt nur schematisch, wie die Bilder im Speicherpuffer gespeichert wurden. Die
Zeitachse zeigt die Reihenfolge der Messung, und zwischen den Bildern kdnnen beliebi-
ge Zeitabstinde liegen. Nur zusammenhingende Pixel, oder Pixel in gleichen vertikalen

Zeilen gehoren zur gleichen Zeit.

Es stellt sich die Frage, ob man aus den Daten Partikelgréen und Konzentrationen ge-
winnen kann. Hier sind folgende Faktoren von Bedeutung: Die Messfliche einer Opti-
cal Array Probe (OAP) wie der CIPgs-Sonde wichst quadratisch mit der PartikelgroBe.
Gleichzeitig ist die GroBenbestimmung anhand eines oder weniger Pixel jenseits dessen,
wofiir das Instrument entwickelt wurde. Wenn man annimmt, dass es sich um Partikel
mit einem Durchmesser von 20m handelt, ergibt sich nach der Beziehung fiir die Tie-
fenschirfe einer OAP (Gl. 4.5 mit Z,,,, = 3, Knollenberg 1970) eine Messfldche von
0,88mm x 0,96mm = 0,84mm? (DoF x 15um x 64 Pixel). Das ist das Doppelte der Mess-
flache der FSSP-100. Fiir eine Abschitzung fiir Partikeldurchmesser von 15um halbiert
sich die Messflache fast, und entspricht damit ungefihr der der FSSP-100. Ein Vergleich
der Anzahl von Bildereignissen mit den FSSP Daten in der Tabelle 4.3 zeigt, dass die Par-
tikelzahlen fiir beide Abschidtzungen vergleichbar sind. Sie korrelieren sogar je nach Flug
mit den zwei vorgeschlagenen Grenzen fiir Partikeldurchmesser, oberhalb derer Partikel
geziahlt wurden. Wenn viele FSSP-100-Counts fiir Partikeldurchmesser grof3er 20pm vor-
kommen, ist die Anzahl der CIPgs Bilder etwa drei Mal hoher als der FSSP Daten. Hier
scheint die Messflache der CIPgs grofler aus der Abschitzung zu sein, was mit nur leicht
groBeren Partikeln oder einer etwas hoheren Tiefenschirfe in der 35%-Abschattungsstufe
zu erklidren wire. Fiir Fliige, in denen erst oberhalb von 15m nennenswerte Partikelan-
zahlen von den FSSPs gemessen wurden, stimmt die Abschidtzung der CIPgs-Messflidche
ebenfalls gut, da man in diesem Fall einen kleineren Durchmesser in die Gl. 4.5 einsetzen

miisste, z.B. wie vorhin 15um.

Mann muss beriicksichtigen, dass die obige Diskussion sich teilweise auf die Partikel-
GroBenbestimmung der FSSPs bezieht, die auch von messtechnischen Aspekten der FSS-
Ps, wie Partikelformen und Brechungsindizes abhingt. Die obige Unterscheidung zwi-
schen 15 und 20pm ist dennoch sehr eindeutig, auch wenn die absoluten Grof3enangaben

fehlerbehaftet sein konnen.

DoF = 474 R/ (4.5)

Aus den Daten, die in Abbildung 4.14 dargestellt sind (Flug am 25.01.2010), und der

Messflache ermittelt aus Gleichung 4.5 erhilt man fiir die Partikelkonzentration NC' =
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2,5-10"*cm 3. Das liegt nahe an der FSSP-100-Messung, wie man in der Abbildung A.29
erkennen kann. Dort liegt die schwarze Kurve fiir die Anzahlkonzentration der FSSP-100
fiir Partikeldurchmesser oberhalb von 12,5m bei etwa 10~3cm =3, und damit oberhalb der
Abschitzung fiir CIPgs. Daher kann man behaupten, dass die Detektionsgrenze der CIPgs
bei ungefihr 15m lag, wobei dann aber die CIPgs auch deutlich groBere Partikeldurch-

messer detektiert hat.

ClIPgs FSSP FSSP
Flight # Images Dp >20pum | Dp >15um
1 - - -
2 31 5* 20*
3 55 16 59
4 22 3 26
5 149 45 111

Tab. 4.3: Vergleich der Anzahl der CIPgs-Bilder mit der Anzahl der grofien FSSP-100-gemessenen
FPartikeldurchmesser. *FSSP-300-gemessene Partikelanzahl, die zur besseren Vergleichbarkeit ent-

sprechend dem Unterschied im Messvolumen auf das FSSP-100-Niveau umgerechnet wurde.

Gerade in Anbetracht der kontrovers hohen Partikeldurchmesser anhand der FSSP-
Messung, sind die CIPgs-“Bilder* eine sehr willkommene unabhiéngige Bestitigung hoher
Partikeldurchmesser, und zwar mit einer anderen optischen Messmethode. Partikeldurch-
messer grofler 15-20pm sind fiir PSCs (zumindest abgesehen von Eis-Partikeln) aus meh-

reren Griinden strittig, was im letzten Teil dieses Kapitels diskutiert wird.

Weiterhin detektierte die CIPgs-Sonde wihrend der PSC-Fliige 6-Pixel-Bilder und ins-
besondere 3 Pixel-breite Bilder (also zwei Pixel in Flugrichtung) gerade in den Fliigen,
in denen FSSP-Partikeldurchmesser im Bereich von 30um gemessen wurden. Im dritten
(22.01.2010) und fiinften (25.01.2010) RECONCILE Flug gab es entsprechend eins und
vier von solchen 3-Pixel-breiten Bildereignissen. Im fiinften Flug gibt es sogar ein Bild,
das aus 8 Pixeln besteht. Im gleichen Flug konnen zwei Bilder als Beugungsmuster ei-
nes Partikels gedeutet werden, da sie in gleichen Bildzeilen im Abstand von nur zwei
Pixeln erscheinen (Abbildung 4.14). Eine Koinzidenz von zwei Partikeln, die so nah sein
miissten, ist extrem unwahrscheinlich. In dem selben Flug finden sich in den FSSP-100
Daten zwei Ereignisse mit Partikeldurchmessern von 36pm. Insgesamt korrelieren auch
die Zeitreihen der CIPgs und FSSP Messungen, soweit das die Zihlstatistik erlaubt, sehr
gut. Das kann man im Anhang in Abbildungen wie A.11 fiir jeden Messflug mit der CIPgs

sehen.
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4.4 Zusammenfassende Darstellung der

Wolkenpartikel-Messungen

Fiir eine Diskussion der Ergebenisse haben sich im Lauf der Arbeit mit den RECONCILE-
Daten einige Darstellungen der Messdaten herausgebildet, die eine praktische und voll-
stindige Ubersicht moglichst vieler Parameter beinhalten. Viele Grafiken beinhalten teil-
weise Messdaten anderer Instrumente oder abgeleitete GroBen, die von Bedeutung sind.
Eine moglichst standardisierte Auswahl einiger Grafiken fiir jeden Messflug befindet sich

im Anhang, die allerdings nur eine enge Auswahl an atmosphérischen Groen wiedergibt.

4.4.1 Reconcile-Fliige

1. Da die Temperatur den wichtigsten Parameter darstellt, der die Bildung von PSC
Wolken antreibt, wurde in den jeweils ersten Ubersichtsgrafiken der Flugpfad des For-
schungsflugzeugs mit der Lufttemperatur auf 50hPa gemeinsam abgebildet (Abbildung
A.1,A.7,A.15,...). Die Temperaturverteilung stammt aus der offen zuginglichen ECMWF-
Datenbank®. Das Druckniveau von 50hPa liegt etwas oberhalb der maximalen Flughdhe
der Geophysica, ist aber das dem Flugniveau nichstgelegene verfiigbare im ECMWE-
Datensatz. Im Temperaturverlauf aller geographischen Grafiken zeigt sich sehr gut die
Vortex-Dynamik. Der Kiltepool entspricht dabei dem polaren Vortex. Eine andere fiir den

Vortex charakteristische Groe (z.B. potentielle Vortizitit) sieht qualitativ dhnlich aus.

Weitere Abbildungen beinhalten Zeitreihen der Messfliige. In allen Zeitreihen ist als
schwarze Kurve die Flughohe iiber Grund, bzw. das Flugprofil eingezeichnet. In allen
Abbildungen wurden troposphirische Wolken, die manchmal beim Auf- und Abstieg der
M-55 von den Partikelinstrumenten gemessen wurden, zur besseren Ubersicht ausgelas-
sen. Die Anzahldichten der Partikel in troposphirischen Wolken wiirden meistens weit

auferhalb der fiir PSCs gewihlten Achsenskalierung liegen.

2.In den Abbildungen wie 4.15 sind Anzahlkonzentrationen anhand der FSSP-Messungen
zusammen mit einigen Temperaturen gezeigt. Falls FSSP-300-Daten vorhanden sind, ist
zum Vergleich die Zeitreihe der Partikelkonzentration ni5 des COPAS zusitzlich gezeigt.
Diese Konzentration beinhaltet die Anzahl pro Kubikzentimeter der Partikel mit Durch-

messern 15nm < Dp < =~ Hum (sieche Weigel et al. 2009). Der Verlauf der Zeitreihe der

YERA-Interim Reanalyse, http://data-portal.ecmwf.int/
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FSSP-300-Konzentration sollte folgendermalen interpretiert werden: Da die iiberwiegen-
de Anzahl der mit der FSSP-300 gemessenen Partikel im sub-mikrometer Bereich liegt,
ist der Partikelanteil, der vom Messbereich der FSSP-300 erfasst wird, fiir den Verlauf
der Gesamtkonzentration ausschlaggebend. Im Vergleich zur FSSP-300-Messung weist
die Gesamtkonzentration der Hintergrund-Aerosolpartikel anhand der COPAS-Messung

deutlich geringere Variabilitit auf.
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Abb. 4.15: RECONCILE Flug #1: Anzahldichten anhand der Messungen der FSSP-100-Sonde
(NC, blau und griin). Gestrichelt markiert sind die Fehlerkurven, die den zdhlstatistischen
Fehler und einen Fehler des Messvolumens von 20% beinhalten. Lufttemperatur (rot), NAT-
Gleichgewichts-Temperatur T_NAT max/min (schwarz) und Frostpunkt T ice (hellblau). Hier sind
die Gasphase-NOy-Daten des SIOUX-Instruments nicht verfiigbar, daher werden zwei NOy-Werte
von Sppb (T_NAT min) und 10ppb (T_NAT max) angenommen. Zusdtzlich wurde der Anteil von
HNO3 am NOy von 0,75 angenommen.

Fiir Partikeldurchmesser oberhalb von 2-3um, ist die FSSP-Zihlstatistik gegeniiber dem
Submikrometer-Bereich um 3-4 GroBenordnungen schlechter, so dass Einzelwerte der
Zeitreihen mit iiber 100 oder 200 Sekunden gemittelt werden miissen und dabei immer
noch einen statistischen Fehler von ca. 20% aufweisen. So konnen Fluktuationen der Kon-
zentration, die man in vielen Abbildungen beobachten kann, teilweise statistischer Natur
sein. Die Abbildungen zeigen oft mehrere Zeitreihen jeweils zur Anzahlkonzentration von
Partikeln mit Durchmessern oberhalb einer bestimmten GroBe - Beispielsweise die griine
Kurve fiir Anzahldichten der Partikel mit Durchmessern oberhalb von 4,7 m. Man erkennt
somit, dass in vielen Flugabschnitten der FSSP-100-Messung kleinere Partikel kaum ge-

messen wurden.
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Neben der Anzahlkonzentration ist in der Abbildung 4.15 die Umgebungstemperatur an-
gegeben. Parallel dazu sind Gleichgewichts- bzw. Existenz-Temperaturen von NAT- und
Eis-Phasen (Frostpunkttemperatur) eingetragen. Die T 47 wurde basierend auf den Er-
gebnissen der Labormessungen von (Hanson and Mauersberger, 1988) berechnet. Da in
dieser Rechnung der Partialdruck von HNOg eingeht, der anhand der SIOUX-Messung
nicht immer verfiigbar war, wurde fiir das Mischungsverhiltnis der HNO3-Gasphase eine
obere und untere Grenze abgeschitzt. Fiir die obere Grenze sind 10ppm NOy und unte-
re Sppb NOy mit einem HNO;3 Anteil von 75% (Wetzel et al., 2012) verwendet worden.
Der Wasserdampfpartialdruck, der in die Berechnung von Ty 47 und T,.. eingegangen ist,
wurde durchgehend den Messdaten des FISH-Instruments entnommen'’. Der Frostpunkt

wurde mit der Parametrisierung von Marti and Mauersberger 1993b berechnet.

3. In den Abbildungen vom Typ A.11 sind Zeitreihen der CIPgs Bildereignisse anhand
der Pixelanzahl pro Bild dargestellt. Da es sich dabei um eine recht iiberschaubare An-
zahl von Bildern handelt, lassen sich die einzelnen Bildereignisse als Daten-Kreuze gut
erkennen. Zum Vergleich ist in den gleichen Abbildungen die FSSP-Konzentration ober-
halb einiger Partikeldurchmesser angegeben. Ebenso wurde fiir lingere Zeitabschnitte die
Konzentration der CIPgs-Messung abgeschitzt. Da, die Messflache der CIPgs abhiingig
von Partikeldurchmesser ist, wurden fiir deren Berechnung zwei Durchmesser von 15 und

20pm verwendet.

4. In den Grafiken vom Typ 4.16 sind die FSSP-gemessenen PSC-Partikel als einzelne
schwarze Punkte dargestellt. Hier sind Datenpunkte maximaler Partikeldurchmesser eben-
falls selten und ergiinzen gut die Zeitreihen der CIPgs-Bildereignisse. Die Ordinate der
Abbildung ist der optische Partikeldurchmesser der FSSP-Messung. Neben den Partikel-
Datenpunkten sind dort einige abgeleitete Durchmesser als durchgezogene Kurven einge-
zeichnet. Der geometrische Durchmesser hat nur fiir einen bestimmten Messbereich eines
Partikel-Instruments Vergleichbarkeit. Der Volumen-gewichtete Durchmesser ist in dem
Fall vom Messbereich weniger abhéngig. Dort gehen einzelne Partikeldurchmesser Dp;
nach Y Dp}/ > Dp? ein. Eine weitere GroBe ist die Bin-Grenze, oberhalb derer 90% des
Partikelvolumens enthalten sind: die Kurve heif3t in der Legende der Abbildung ,,10% of

Volume*.

IORECONCILE-Datenbank; Nicole Spelten, Martina Kriamer, Forschungszentrum Jiilich, 2012.
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Abb. 4.16: RECONCILE Flug #1 am 17.01.2010: Partikeldurchmesser der FSSP-100-Messung und
drei abgeleitete Durchmesser, die fortlaufend aus 50 Partikeln berechnet wurden. Geometrisches
Mittel (gelb), volumen-gewichtetes Mittel (blau), Bin-Grenze unterhalb derer 10% des gemessenen

Partikelvolumens liegen (rot).

Fiir die Berechnung der abgeleiteten Durchmesser wurden immer fortlaufend 50 Parti-
kel zusammengefasst, um statistisch repridsentative Werte zu erhalten. Eine Mittelung mit
fester Mittelungszeit wére hierzu weniger flexibel gewesen. Alle Volumen-Berechnungen
gehen immer von sphirischen Partikeln aus. Die daraus resultierenden Ergebnisse kon-
nen als Referenzwerte betrachtet werden, wohl wissend, dass gerade grof3e, feste Partikel
(Dp > 10pum) stark von der sphérischen Form abweichen konnen. Dabei muss man be-
riicksichtigen, dass der Partikel-Gro3enbestimmung mittels FSSP auch die Annahme von
sphérischen Partikeln zu Grunde lag. Auf die Partikelvolumen anhand der Annahme der

Sphirizitit wird in der Diskussion der Ergebnisse eingegangen (Abschnitt 4.6).

5. Ebenfalls mit der Annahme Volumen = %WR?’ (R = Partikelradius) ist das Volumen
der Partikelphase in den Abbildungen vom Typ A.13 als Zeitreihe berechnet worden. In
die Rechnung sind ausschlieBlich Partikel mit Durchmessern oberhalb von 1,9um ein-
gegangen. Diese Grenze wurde gezogen, um damit weitgehend nur feste, HNO3-haltige
Partikel zu betrachten, die zur Denitrifizierung der polaren Stratosphire beitragen konnen.
Der genaue Wert der unteren Grenze von 1,9um macht fiir das berechnete Volumen der
Partikelphase einen geringen Unterschied aus, da dort entsprechend V' o< Dp?® maximale

Partikelgroen am stédrksten eingehen.
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Im weiteren Schritt wurde angenommen, dass Partikel mit Durchmessern oberhalb von
1,9um (bzw. das oben vorgestellte Volumen der Partikelphase) aus NAT bestehen. Mit der
Dichte von NAT = 1,62g/cm? (Taesler et al., 1975) lisst sich abschiitzen, wie viel HNOs in
der Partikelphase enthalten ist. Fiir den anschaulichen Vergleich wurde das Ergebnis in das
Mischungsverhiltnis in Einheiten von ,,parts per billion* (ppb) bzw. nmol/mol umgerech-
net. Dazu wurden entlang des Fluges gemessene Werte des Luftdrucks und der Lufttempe-
ratur benutzt (Rechnungsweg im Anhang, Abschniit C.2). Das bedeutet, die griine Kurve
in der Abbildung A.13 ist das Mischungsverhiltnis von HNOj3, das beim Verdampfen der
Partikel zusitzlich zur Gasphase der Salpetersdure (HNOs) beitragen wiirde. Diese Werte
lassen sich mit der in-situ Messung des SIOUX-Instruments, der MIPAS-Messung oder
mit Modellergebnissen!! vergleichen. Das Volumen der Partikelphase anhand der FSSP-
300 Messung fiir Partikel mit Durchmessern unterhalb von 1,9um wird im Abschnitt 4.6
behandelt.

Zeitreihen der Partikelvolumina und der abgeleiteten HNO3-Mischungsverhiltnisse wur-

den iiber 500 Sekunden gemittelt'?

. Besonders lange Mittelungszeiten sind gerade fiir
Volumen-Zeitreihen wegen V' oc Dp® nétig, da ein relativ groBer Anteil des Volumens
in den seltenen, groBen Partikel enthalten ist. Man erhélt sonst Spitzen in den Zeitreihen,

die von einzelnen groflen Partikeln an statistisch zufélligen Stellen verursacht wurden.

6. Vollstiandigkeitshalber sind Werte der NOy- (SIOUX) und Wasserdampf-Messung
(FISH-Instrument) in der Abbildung A.6 aufgefiihrt. NOy-Daten (NOy und NOy*) sind
eine Ausgabe des CLaMS-Modells'® entlang des Flugpfades. Falls vorhanden, wurden
auch in-situ Gasphasen-Messungen des SIOUX-Instruments aufgenommen. An der Un-
terscheidung von NOy und NOy* anhand des CLaMS-Modells sieht man, dass das Mo-
dell Parametrisierungen fiir Nukleation und Sedimentation von HNOs-haltigen Partikeln

beriicksichtigt.

4.4.2 Essence-Fliige

Partikelmessdaten der ESSENCE-Kampagne wurden nach dem RECONCILE-Schema
ausgewertet und in dhnlichen Abbildungen zusammengefasst. Wahrend ESSENCE hat die
CDP-Sonde durchgehend funktioniert. Da FSSP-100- und CDP-Sonden in ihren Messbe-

1in Modellen werden satellitengestiitzte Messungen assimiliert.
2Mittelungsmethode: ,,running average*, gleitendes Mittel.
13Jens-Uwe GrooB, Forschungszentrum Jiilich und GrooB et al. 2013.
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reichen beziiglich des Partikeldurchmessers dhnlich sind, wurden in einigen Abbildungen

Messdaten beider Sonden zusammengefasst (Abbildung 4.17).
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Abb. 4.17: CDP- und FSSP-100-Messungen des ESSENCE-Fluges am 11.12.2011: Anzahlkonzen-

trationen und Temperaturen.

Eine Neuerung fiir die ESSENCE-Abbildungen sind Verteilungen der Zeitintervalle zwi-
schen den CDP-gemessenen Partikeln (Grundlagen in Abschnitt 2.5 und 3.2.2). Eine IPT-
Verteilung'* des gesamten PSC-Abschnitts des Fluges am 11.12.2011 ist in der Grafik
4.18 zu sehen. Eine entsprechende IPT-Verteilung fiir den zweiten ESSENCE-Flug am
16.12.2011 wird im Anhang in der Abbildung A.48 gezeigt. In beiden Verteilungen stellt
man fest, dass zumindest innerhalb der begrenzten Zahlstatistik bzw. des Messvolumens
der CDP-Sonde, detektierte PSC-Partikel zufillig verteilt sind. Das spricht fiir die Robust-
heit der Messereignisse. Messartefakte, wie Doppelzihlung der Partikel bzw. Rauschen

wiirden anhand der erh6hten Anzahl von kurzen Intervallzeiten auffallen.

Die Zeitintervall-Verteilung folgt sehr gut der Poisson-Kurve, die mit einem einzigen Mit-
telwert der Partikelhdufigkeit im gesamten PCS-Abschnitt berechnet wurde. Anders for-
muliert: Entweder sind die groBen PSC-Partikel entlang der Flugstrecke zufillig verteilt
oder die Zihlstatistik der Sonde reicht bei weitem nicht aus, eine rdumlich feinskalige
Struktur der PSC Wolke aufzuldsen.

Vor diesem Hintergrund erscheinen Mittelungszeiten von 500 Sekunden und mehr nicht all

zu grof3. Damit sind beispielsweise drei Mittelungsintervalle im PSC-Abschnitt im ersten

I4TPT: Inter Particle Time oder inter arrival time.
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ESSENCE-Flug moglich, in denen sich die Groenverteilungen aber wenig unterscheiden.
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Abb. 4.18: Hdufigkeitsverteilung der Partikel-Zeitabstinde im PSC-Flugabschnitt, CDP-Messung
wiéhrend des Fluges am 11.12.2011.

Die Ergebnisse der CIPgs-Sonde waren wihrend der ESSENCE-Fliige weniger konsistent
als bei RECONCILE. Die Bildaufnahme war etwas verrauscht, besonders beim ersten Flug
(11.12.2011). Beim zweiten Flug (16.12.2011) wurden im Vergleich zu den RECONCILE-
Daten deutlich mehr Bildereignisse in PSCs detektiert - ca. 300 Bilder, was beziiglich der
Partikelanzahl der FSSP-Messung die Erwartung um einen Faktor zwei ubertrifft. Das
zeigt, wie sensitiv das Messvolumen der ersten Abschattungsstufe der CIPgs auf instru-
mentelle Parameter wie optische Justage und Laser-Ausleuchtung des Fotodioden-Arrays
reagiert. Moglicherweise ist auch in diesem Flug ein Teil der Partikelereignisse vom Rau-

schen verursacht.

4.4.3 Vergleiche mit anderen Instrumenten

Eine einfache qualitative Vergleichsmoglichkeit bieten beispielsweise Daten des LiDAR-
Instruments MAL. In der Abbildung A.9 ist die Messung des nach unten messenden
LiDARs gezeigt. Man findet in dieser Abbildung Flugabschnitte mit geringer LiDAR-
Riickstreuung, die sich mit geringen Anzahlkonzentrationen anhand der FSSP-300-
Messung decken (siche Abbildung A.8).

Eine iibliche quantitative Vorgehensweise fiir Vergleiche der in-situ- mit Fernerkundungs-

Messungen besteht darin, in-situ gemessene Spektren als Eingabe einer Vorwirtsrech-
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nung der Licht-Riickstreuung mit LiDAR-Parametern zugrunde zu legen. Das heif}t, aus
der PartikelgroBenverteilung wird ein Messergebnis des LiDARs simuliert. Der zweite
RECONCILE-Flug am 20.02.2010 wurde mit dem Ziel durchgefiihrt, einen synchroni-
sierten Flug der M-55 Geophysica mit dem satelliten-gestiitzten LIDARs'> durchzufiihren.
Der synchronisierte Flugabschnitt beider Messplattformen befindet sich entlang des klei-
nen Teilstiicks am nordlichen Ende des dreieckférmigen Flugpfads (Abbildung A.7). Mit
der in diesem Flugabschnitt gemessenen und gemittelten GréBenverteilung (FSSP-300)
wurde von M. Pitts'® und L. Poole!” eine Vorwiirtsrechnung der Mie-Streuung durchge-
fithrt, dessen Ergebnisse in der Abbildung A.10 zu finden sind. Die Ubereinstimmung
mit der LiDAR-Messung ist gut. Abgesehen von gezielt geplanten Flugrouten, lassen
sich sehr selten CALIPSO-Trajektorien finden, die zeitlich und rdumlich nah oder we-
nigstens stromaufwirts der Position einer in-situ PSC-Messungen liegen. Daher bleibt
meistens nur die Option, Riickstreurechnungen anhand der in-situ-Messungen mit sehr
vielen CALIPSO-LiDAR Messungen, die in einem Riickstreu-Depolarisation Phasendia-

gram eingeordnet sind, zu vergleichen.

Die Messergebnisse von Infrarotspektrometern wie MIPAS oder CRISTA konnen nur mit
Hilfe komplexer Strahlungsmodelle, in die Partikel-Groenverteilungen mit angenomme-
nen Brechungsindizes und Formen der Partikel eingehen, interpretiert werden. Ein gro-
Beres Problem besteht darin, dass die angenommene Partikelform, die ebenfalls nicht
unmittelbar aus einer FSSP-Messungen resultieren, auf solche Rechnungen und somit
die Spektreninterpretation einen starken Einfluss haben. Man muss also unterschiedlichs-
te Annahmen fiir Brechungsindizes und Partikelformen mehrerer Partikelmoden treffen,
und zusitzlich Spektren um fehlende Partikel unterhalb des Messbereichs der FSSPs er-
ginzen. Moglicherweise kann mit solchen Methoden die Zusammensetzung und Mor-
phologie von festen PSC-Partikeln aus einer Fiille an Erkldrungsvorschlidgen etwas ein-
geschriankt werden. CRISTA-Spektren schlielen beispielsweise die Eis-Phase in FSSP-
GroBenverteilungen wihrend RECONCILE aus'®, die sich oberhalb der Flugzeugtrajekto-

rie bei gegebenen Temperaturen durchaus hitte ausbilden kdnnen.

Sehr wichtige Messdaten sind mithilfe des vorwirts-gerichteten Einlasses des NOy-
Instruments SIOUX gesammelt worden, die aber zum Zeitpunkt der Erstellung dieser Ar-

beit nicht oder nur teilweise zur Verfiigung standen. Mit einer Annahme iiber die Art der

ISCALIOP (Cloud-Aerosol Lidar with Orthogonal Polarization) an Bord des CALIPSO-Satelliten
IoNASA Langley Research Center, Hampton, Virginia, USA

17Science Systems and Applications, Incorporated, Hampton, Virginia, USA

8personliche Kommunikation und Vortrag von Sabine GrieBbach, Forschungszentrum Jiilich
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Partikel, bzw. der chemischen Phase, in der das HNOg3 gebunden war, lassen sich wie in

Fahey et al. 2001 aus den NOy-Messungen indirekt PartikelgroBenverteilungen gewinnen.

Messdaten der Spurengase helfen ,,Aussagen iiber die Herkunft der Luftmassen zu tref-
fen®, und diese Messdaten wurden zum Zwecke der Dateninterpretation in vorliegender
Arbeit der RECONCILE-Datenbank entnommen.

Des Weiteren wurde in dieser Arbeit der Versuch unternommen, in den Wasserdampf-
messungen der FISH- und FLASH-Instrumente Partikelsignaturen zu finden. Wasser aus
der Partikelphase miisste in der Differenz beider Messungen sichtbar werden (siehe Ab-
schnitt 4.2.1). Anhand der Partikelmessungen der FSSPs ergibt sich unter der Annahme
einer NAT-Zusammensetzung ein Wassergehalt in NAT-Partikeln, das einem Mischungs-
verhéltnis von bis zu 50-60ppb entspricht - dreifach hoher als von HNO3, wegen NAT
= HNOg - 3 H;O. Da der vorwiirts gerichtete Einlass des FISH-Instruments Partikel mit
einem Anreicherungs-Faktor (eng.: Enhancement-Faktor) von ca. 10 sammelt!®, miisste
der Unterschied beider Wasserdampfinstrumente bis zu 0,5ppmv betragen. Laut den Ab-
bildungen A.49 und A.50, die mehrere H,O-Zeitreihen beinhalten, ist die Genauigkeit der
Wasserdampf-Instrumente nicht ausreichend, um Wasser aus den PSC-Partikeln nachzu-
weisen. Bei den hochsten FSSP-gemessenen Partikelvolumen im ersten ESSCENCE-Flug
scheint zumindest visuell die Zeitreihe der Wasserdampfmessung des FISH-Instruments
mit dem Partikelvolumen zu korrelieren (Abbildung A.41). Leider ist fiir diesen Fall
der Vergleich mit der Messung der Gasphase vom Wasserdampf nicht moglich, da das

FLASH-Instrument hier nicht zum Einsatz kam.

Ypersonliche Korrespondenz mit Martina Krimer, Forschungszentrum Jiilich
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4.5 Interpretation der Messdaten beziiglich der
Wolkenphysik

Das Ausmal} der maximalen Temperaturabnhame und des zeitlichen Verlaufs der Luft-
temperatur, inklusive der Kiihlungsraten, wirken sich auf die Art und Menge nukleie-
render Partikel aus. Daher muss man einen Blick auf die meteorologische Entwicklung
des polaren Vortex werfen, um Partikelmessungen besser einordnen zu konnen. Prézisere
Aussagen iiber die Entstehung der in-situ gemessenen Partikel bendtigen eine Kenntnis
des Temperaturverlaufs, dem die Partikel im zeitlichen Vorfeld ausgesetzt waren. Dafiir

miissen modell-gerechnete Riickwirtstrajektorien der Partikel herangezogen werden.

Allgemein geht man davon aus, dass unterkiihlte binidre oder terndre (SBS, STS) Tropf-
chen, die als Hintergrundaerosol in vergleichsweise hoher Anzahlkonzentration (10 cm™3)
vorhanden sind, als Nukleationskeime fiir weitere Partikelarten fungieren. Es wurden in
den letzten zwei Jahrzehnten verschiedene Nukleationswege diskutiert, welche immer
noch kontrovers diskutiert werden und Gegenstand aktueller Forschung sind (Peter 1997,
Peter and Groof3 2012). Es ist beispielsweise von Voigt et al. 2005 vorschlagen, aber noch
nicht geniigend belegt worden, dass nanometergrof3e Teilchen meteoritischen oder anthro-
pogenen Ursprungs fiir die Nukleation fester PSC-Partikel verantwortlich sind. Fiir einen
Beleg sind unter anderem, den stratosphérischen Bedingungen méglichst nahe Labormes-

sungen notig.

Es wurde anfangs angenommen, dass feste HNOj3-haltige Partikel (Dihydrat: NAD, Trihy-
drat: NAT, oder allgemein NAX) nur auf Eis-Partikeln bzw. homogen gefrierenden STS
Partikeln nukleieren. Das scheint der Fall zu sein, wenn zuvor tiefe Temperaturen Eis-
Nukleation ermoglicht haben, wie das beispielsweise in Schwerewellen geschieht (Voigt
et al., 2003). Spiter zeigten Messungen, dass NAT Partikel nukleiert sein mussten, oh-
ne dass die Temperaturen entlang der Riickwiértstrajektorien der Partikel oder Luftmassen
unter den Frostpunkt gesunken waren (Voigt et al., 2005). Ein Schwachpunkt dieser Argu-
mentation besteht darin, dass kleinskalige Temperaturdnderungen und Schwerewellen von
atmosphérischen Modellen nicht simuliert werden konnen. Inzwischen ist durch LiDAR-
Messungen belegt, dass feste NAT-Partikel, ohne den Weg iiber die Eis-Phase zu nehmen,

weitrdumig und regelmé@Big in stratosphérischen Wintern entstehen (Pitts et al., 2011).

Neuerdings deuten Modellrechnungen im Vergleich mit winteriibergreifenden satelliten-
gestiitzten LiDAR-Messungen darauf hin, dass feste Einschliisse in SBS/STS-Partikeln,

zusammen mit kleinskaligen Temperaturfluktuationen, die von Modellrechnungen nicht
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wiedergegeben werden konnen, eine entscheidende Rolle bei der Nukleation von sowohl
Eis- als auch NAT-Partikeln spielen (Engel, 2013). Dieser Nukleationsweg wird Immer-
sionsgefrieren genannt. Eine andere fiir feste PSC-Partikel denkbare Nukleationsart heif3t
Depositionsgefrieren. Dabei kondensieren die benotigten Molekiile unmittelbar aus der

Gasphase an der Oberfldche fester Nukleationskeime und bringen diese zum Anwachsen.

4.5.1 Meteorologie im Winter 2009/2010

Eine ausfiihrliche Ubersicht iiber die Meteorologie des polaren Winters in der Stratosphire
2009/2010 ist in Dornbrack et al. 2012 gegeben. Der Artikel geht auf die Entwicklung der
PSCs ein, basierend auf LiDAR Messungen an Bord des CALIPSO-Satelliten, die wie-
derum in Pitts et al. 2011 detailliert beschrieben werden. Anhand der LiDAR Messungen
wird in Pitts et al. 2011 behauptet, dass die Ausdehnung und Héufigkeit der PSCs wéh-
rend des RECONCILE-Winters gro3er als in den drei vorangegangenen Winter zusammen
war. Das spiegelt sich in der Analyse der stratosphirischen Temperaturen der arktischen
Winter von 1989 bis 2009 wieder, die hier in der Abbildung 4.19 aus Dornbrack et al.
2012 zitiert wird. Die polare Stratosphédre war im Winter 2009/2010 zeitweise iiberdurch-
schnittlich kalt - dargestellt als rote Kurve in der Grafik. In von Hobe et al. 2013 findet
man eine entsprechende Abbildung fiir das Druckniveau bei 30hPa. In dieser Hohe wird
der Frostpunkt um einen groferen Betrag und fiir eine lingere Dauer als auf dem 50hPa

Druckniveau unterschritten.

In der Publikation von Pitts et al. 2011 wird der kalte stratosphérische Winterabschnitt
anhand der LiDAR-basierten Klassifikation der beobachteten PSCs und unter Zuhilfe-
nahme der ECMWE-Temperaturverteilungen in vier Zeitphasen unterteilt. In der ersten
Phase (15.-30. Dezember 2009) wurden ausschlieBlich STS- und NAT-Mischungen detek-
tiert. In der zweiten Phase (31. Dezember —14. Januar) fielen die Temperaturen so weit,
dass zumindest in Schwerewellen Eisbildung auftrat. Auch die Beobachtung der NAT-
Partikelphase (Mix-2 und Mix-2enh) nahm dabei zu. In der dritten und kéltesten Phase
(15.-21. Januar) fiel die Temperatur auf synoptischer Skala unter T;.., was eine hiufige
Beobachtung der Eis-Partikelphase von CALIPSO zur Folge hatte. Diese kilteste Pha-
se fiel mit den ersten Flugzeugmessungen des RECONCILE-Projekts zusammen. In der
Flughohe der M-55 Geophysica wurde der Frostpunkt nur gelegentlich fiir kurze Dauer
unterschritten oder auf dem maximalen Flugniveau fast erreicht. Nach dem 21. Januar

(vierter Abschnitt) traten Temperaturen unter T;.. rdumlich begrenzt auf. In den folgenden
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Abb. 4.19: Aus Dornbrack et al. 2012: Der graue Bereich markiert den Umfang der minimalen
Temperatur im Zeitraum von 1989 bis 2009 néordlich von 65°N auf dem Drucklevel von 50hPa.
Schwarze Kurve: 20-jahriger Mittelwert der Temperatur nordlich von 65°N. Rote Kurve: minimale
Temperatur im Winter 2009/2010 nérdlich von 65°N. Blaue Kurve: klimatologischer Temperatur-
mittelwert zwischen 1989 und 2009 nérdliche von 50°N. Blaue gestrichelte Kurve: entsprechender
Mittelwert fiir den Winter 2009/2010.

Tagen stiegen Temperaturen im Vortex stetig. Am 28. Januar wurden keine PCSs mehr

beobachtet und der Vortex hatte sich nahezu aufgelost.

In der Grafik 4.20 sind exemplarisch Temperaturfelder der Arktis aus ECMWF Reanalysen
fiir das Druckniveau von 30 hPa dargestellt. Dieses Druckniveau liegt zwar weit oberhalb
der in-situ Messungen, konnte aber nah bei der Hohe liegen, in der aufgrund der deutlich
niedrigeren Temperaturen grof3e Eis- oder NAT-Partikel (ca. 20pm) entstehen, und genii-
gend Zeit und Fallhohe zum Anwachsen haben. Diese Partikel sedimentieren anschlieBend

so weit, dass sie in Flughohen der Geophysica angetroffen werden konnen.

Die dunkelste blaue Farbe am linken Rand der Farbskala in Abbildung 4.20 ist so gewihlt,
dass sie Temperaturen unterhalb von 188K darstellt. Dieser Wert entspricht ungefiahr dem
Frostpunkt bei stratosphirischen Mischungsverhiltnissen von Wasserdampf. Die vier Bei-

spiele wurden fiir folgende Zeitpunkte (2010) ausgewdhlt:

a) 10. Januar - eine Woche vor dem ersten Messflug (T,,;, = 186,5K).

b) 17. Januar - erster Messflug (T,,.;, = 182,9K).

¢) 25. Januar - letzter Messflug, bei dem PSCs gemessen wurden (T,,;,, = 184,4K).
d) 28. Januar - Auflésen des Vortex und Ende der PSC-Phase (T,,,;,, = 190,8K).
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Abb. 4.20: ERA Interim Daten, Temperatur auf 30hPa wédhrend RECONCILE zu folgenden Zeit-
punkten im Januar 2010: a) 10. Januar 00:00 b) 17. Januar 12:00 c) 25. Januar 12:00 d) 28.
Januar 18:00 UTC.
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Man stellt fest, dass Temperaturen unter T}, bis zum letzten PSC-Flug der RECONCILE-
Kampagne zumindest in groBeren Hohen erreicht wurden. Genauere Aussagen iiber die
Entstehung von den grofiten FSSP-gemessenen Partikeln werden modellierte Riickwiirts-
trajektorien der Partikel liefern. Schwierigkeiten bereitet dabei die Bestimmung der Fall-
geschwindigkeiten (Sedimentation) der Partikel, die empfindlich von den Annahmen tiber
die Dichte und Form der Partikel abhéngen. In der Tabelle 4.4 sind exemplarisch Sedi-
mentationsgeschwindigkeiten fiir sphirische Partikel fiir die Dichte von NAT (1,62g/cm?)
und Eis (0,92g/cm?®) angegeben.

Particle Radius (um) Settling Velocity (cm/s)
NAT Ice
1 0,01 0,005
2 0,23 0,13
3 0,44 0,24
4 0,71 0,39
5 0,92 0,51
6 1,3 0,72
7 1,7 0,96
8 2,2 1,24
9 2,8 1,55
10 3,4 1,9
11 41 2,3
12 4,6 2,6
13 5,4 3,0
14 6,2 3,5
15 7,1 4,0

Tab. 4.4: Sedimentationsgeschwindigkeit fiir sphérische NAT und Eis-Partikel in Abhdngigkeit vom
Partikelradius. Die Rechnung wurde mit dem AtmoFunc-Programm von Prof. Stephan Borrmann
durchgefiihrt. Folgende Parameter wurden benutzt: Luftdruck: 30hPa, Lufttemperatur 190K, Dich-
te der Partikel: 1 ,62g/cm3.
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4.5.2 Meteorologie wihrend der ESSENCE-Kampagne

Entsprechend der Abbildung 4.19 ist das Temperaturverhalten fiir den Winter 2011/2012,
in dem die ESSENCE-Kampagne stattfand, in der Abbildung 4.21 gezeigt. Es lésst sich
erkennen, dass einige Tage vor dem Messflug am 11. Dezember auf dem Druckniveau von
50hPa die Lufttemperatur unterhalb von Ty 47 fiel und auf dem Druckniveau 30hPa der

Frostpunk unterschritten wurde.
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Abb. 4.21: Der graue Bereich markiert den Umfang der minimalen Temperatur im Zeitraum von
1989 bis 2012 nordlich von 65°N auf den Druckniveaus von 30hPa und 50hPa. Durchgezogene
graue Kurve: 20-jihriger Mittelwert der Temperatur nordlich von 65°N. Schwarze Kurve: minima-
le Temperatur im Winter 2011/2012 nérdlich von 65°N. Quelle: personliche Mitteilung von Andre-
as Dornbrack, DLR, 2013. Zusdtzlich sind die Zeitpunkte der beiden ESSENCE-Fliige markiert.
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Analog zu der Grafik 4.20 auf der vorangegangenen Seite zeigt die Abbildung 4.22 einige
Temperaturverteilungen im Umfeld der ESSENCE-Kampagne. Der polare Vortex hat sich
etwa eine Woche vor dem ersten Messflug geformt und erreichte erst ein paar Tage vor
dem Flug weitraumig Temperaturen, bei denen feste PSC-Partikel existieren konnen. Die

vier Temperaturverteilungen sind fiir folgende Tage ausgewéhlt worden:

a) 4. Dezember - eine Woche vor dem ersten Messflug (T,,;, = 189,7K).

b) 8. Dezember - erste Reanalyse mit Temperaturen unter 188K (T,,;, = 187,1K).
¢) 11. Dezember - erster ESSENCE-Messflug (T,,,;, = 185,8K).

d) 16. Dezember - zweiter ESSENCE-Messflug (T,,,;,, = 185,7K).

I >

188,0 190,0 192,0 194,0 196,0 198,0 200,0 202,0 204,0
Temperature (K)

Abb. 4.22: ERA Interim Daten, Temperatur auf 30hPa wdihrend der ESSENCE Kampagne zu fol-
genden Zeitpunkten im Dezember 2011: a) 4. Dezember 00:00 b) 8. Dezember 18:00 c) 11. De-
zember 12:00 d) 16. Dezember 18:00 UTC.
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4.6 Diskussion der in-situ Messungen

Wihrend RECONCILE gemessene polare Stratosphidrenwolken lassen sich reprédsentativ
anhand einiger typischer GroBenverteilungen darstellen. Diese zeigen iiber einige Mess-
fliige hinweg Ahnlichkeiten untereinander und unterscheiden sich neben der Partikelan-

zahldichte hauptsichlich in den maximalen Partikeldurchmessern.

Die sondierten PSCs scheinen abschnittsweise auf der Lingenskala von vielen Kilome-
tern (bis einigen 100km) hinsichtlich der Partikelkonzentration homogen zu sein. Auf der
anderen Seite, kann die geringe Zihlstatistik der Sonden feinere rdumliche Variabilititen
der Partikelkonzentration innerhalb der Wolken nicht auflosen. Man kann in den Zeitreihen
der Partikel-Anzahldichten, insbesondere fiir Partikeldurchmesser oberhalb von einem Mi-
krometer (FSSP-100 Daten), wellenartige Strukturen erkennen (z.B. Abbildung A.22 und
A.28). Man kann vermuten, dass diese Variabilitidten durch Temperaturschwankungen ver-
ursacht wurden, die durch sich bis in die Stratosphire ausbreitende Schwerewellen ausge-
16st worden sind. Entlang der Bewegung der Luftmasse ist damit stromabwérts nach dem
Auftreten der Schwerewellen, nach Stunden/Tagen eine erhohte Anzahl der in Temperatur-
minima angewachsenen Partikel sichtbar. Die raumliche Linge der gemessene Wellenziige
betridgt 35-60km, was etwa in der Groenordnung der polaren Schwerewellen liegt, zumal
man nicht davon ausgehen kann, dass der Flugpfad senkrecht zu den Wellenfronten lag.
Nach Schilling et al. 1999 wurden in der gleichen Region beispielsweise Schwerewellen
mit der Wellenldnge von 8-20km gemessen. Aufgrund der geringen Zihlstatistik dieser
Partikelmessung®® und aus Mangel an einer guten Korrelation zwischen Temperatur- und

Druck-Schwankungen wurde dieser Zusammenhang nicht niher untersucht.

4.6.1 Nachweis der STS-Partikelmode

Signifikantere Unterschiede in Partikelanzahldichten und Grofenverteilungen sind in den
verschiedenen Flughohen unterschiedlicher Lufttemperatur beobachtet worden. Ein gutes
Beispiel stellt hierfiir die Abbildung 4.23 dar - es werden zwei GroBenverteilungen aus
dem Messflug am 25.01.2010, aus zwei unterschiedlichen Flughthen dargestellt. Gegen
Ende des stratosphirischen Messfluges stieg das Forschungsflugzeug auf die maximale
Flughohe. Gleichzeitig stieg anhand der FSSP-100-Messung die Anzahl der Partikel un-

terhalb von 3,3m im Durchmesser um das Vielfache, ohne dass sich die Anzahl von gro-

20ein Wellenberg in der Zeitreihe besteht aus ca. 10-40 Partikeln, und alleine der Zahlstatistische Fehler
betragt damit +15-30%
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Abb. 4.23: Grofienverteilungen aus zwei benachbarten Flugabschnitten mit unterschiedlicher Flug-
hohe und Umgebungstemperatur. Flug #5 am 25.01.2010, FSSP-100-Daten. Fehlerbalken beinhal-

ten nur den zdhlstatistischen Fehler.

Beren Partikeln signifikant dnderte. Gleiches Verhalten kann auch gegen Ende vom Flug
am 24.01.2010 beobachtet werden (siche Abbildungen A.22 und A.28). Zunichst konn-
te man vermuten, dass in dem hoheren Fluglevel neue, feste PSC-Partikel nukleiert sein

konnten oder zum Messzeitpunkt noch nukleieren.

Es stellte sich heraus, dass nicht die Flughohe, sondern maf3geblich die Umgebungstem-
peratur mit der Partikelanzahl in dem ersten, und teils zweitem FSSP-100 Groflen-Bin an-
tikorreliert. Diese Antikorrelation ldsst sich auch in Flugabschnitten mit konstanter Flug-
hohe beobachten. In der Abbildung A.3 beobachtet man unterschiedliches Verhalten von
Anzahldichten fiir FSSP-100-gemessene Partikeldurchmesser oberhalb von 1,05um (blau)
und 4,7pm (griin). Beim Durchfliegen von Luftmassen mit niedrigerer Lufttemperatur
(z.B. kurzer Temperaturabfall in der Zeitreihe, Abbildung A.3), steigt die Anzahlkon-
zentration in der FSSP-100-Messung, aber nur auf Kosten der kleinen Partikel im ersten

GroBen-Bins.

Dank der FSSP-300-Messung, die submikrometer-grof3e Partikel erfasst, kann man an den
gleichen Minimalwerten der Lufttemperatur ebenfalls starke Anstiege der Anzahldichten
von Submikrometer-Partikeln beobachten. Deutliche Beispiele dafiir sind zwei Tempera-
turtiefs zwischen 47000-49000 UTC Sekunden im Flug am 17.01.2010 (Abbildung A.3)
und ein Temperaturminimum um 38700 UTC Sekunden im Flug am 20.01.2010. Der Ver-
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Abb. 4.24: Groflenverteilungen beider FSSPs aus benachbarten Flugabschnitten mit unterschiedli-
cher Temperatur. Flug #1 am 17.01.2010. Fehlerbalken beinhalten nur den zdhlstatistischen Fehler.

gleich von beiden FSSP-Messungen im ersten Flug am 17.01.2010 (Abbildung 4.24) zeigt,
dass die Variabilitidt der Partikelanzahl im ersten GroBen-Bin der FSSP-100 mit der Par-
tikelmode zusammenhingt, die nur in der FSSP-300-Messung gut erfasst wurde. Diese
Partikelmode enthilt etwa 1000 Mal mehr Partikel, als die gesamte Partikelmessung ober-

halb von 2um.

In der Literatur werden Submikrometer grole PSC-Partikel bzw. Hintergrundaerosolpar-
tikel als unterkiihlte binédre (SBS bzw. Sulfat-Aerosol) oder ternidre Losungstropfchen
(STS, Schwefelsdure/Salpetersdure/Wasser) interpretiert. In Carslaw et al. 1995 wird das
Verhalten dieses chemischen Systems beziiglich der Zusammensetzung der Tropfchen je
nach Temperatur und Verfiigbarkeit der beteiligten Stoffe theoretisch beschrieben. Unter-
halb von 192-193K und fiir stratosphérische Partialdriicke von Wasser und Salpeterséu-
re wachsen die Schwefelsdure-Wasser-Losungstropfchen weitgehend durch die Aufnah-
me von Salpetersdure. Modellrechnungen fiir eine STS-Partikelmode wurden von Peter
1997 durchgefiihrt. In diesen Rechnungen wird eine feste, fiir polare Stratosphére typische
Anzahldichte der Sulfataerosol-Partikel vorgegeben. Weiter wird im thermodynamischen
Gleichgewicht fiir eine sinkende Temperatur und vorgegebene Startwerte der Mischungs-
verhiltnisse beteiligter Gase, die Grofle und Zusammensetzung der Tropfchen berechnet.
Darauf basierend wurden in Peter 1997 fiir drei HNO3-Konzentrationen Volumina der
STS-Partikelphase berechnet. Die Ergebnisse sind in der Abbildung 4.25 als schwarze

durchgezogene Kurven dargestellt. In Messungen von Dye et al. 1992 mit einem FSSP-
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300 wurde anhand von dieser Volumen-Temperatur Darstellung belegt, dass es sich bei

der dort gemessenen Partikelmode um STS handelt.
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Abb. 4.25: Volumen der Partikelphase anhand der FSSP-Messungen wdihrend RECONCILE
fiir Partikelgrofien unterhalb von 1,9um im Durchmesser, dargestellt nach dem Schema aus
Peter 1997. Schwarze durchgezogene Kurven sind aktuelle Rechnungen fiir eine FSSP-300-
Detektionsgrenze von 0,46um Partikeldurchmesser. Gestrichelt: Werte aus Peter 1997 fiir eine
Detektionsgrenze von 0,3um. Es sind FSSP-300 Messungen aus ausgewdhlten Zeitintervallen aus
den Fliigen am 17. und 20. Januar herangezogen worden. Drei durchgezogene schwarze Kurven
sind Rechnungen fiir Annahmen zum Volumen-Mischungsverhdltnisse von HNO3 von jeweils 5, 10

und 15ppbv.

In Anlehnung an die Arbeit von Peter 1997 wurden die wiahrend RECONCILE erlang-
ten FSSP-300-Messungen als Partikelvolumen im Zusammenhang mit der Umgebung-
stemperatur untersucht. Fiir die Abbildung 4.25 sind dafiir FSSP-300-Daten aus zwei
Flugabschnitten ausgewihlt worden: von 46990 bis 53360 UTC Sekunden vom Flug am
17.01.2010 und von 35513 bis 40062 vom Flug am 20.01.2010. Datenpunkte sind hierbei
Mittelwerte aus 50-Sekunden-Intervallen. Mit Hinblick auf STS-Partikel wurden Parti-
keldurchmesser oberhalb von 2um ausgeschlossen, denn es ist nicht zu erwarten, dass
STS-Partikel in nennenswerter Anzahl iiber diese Grof3e hinauswachsen. Partikel, die bei-
spielsweise aus NAT bestehen, und die anhand der FSSP-Daten Durchmesser von weit
iber 2um erreichen, wiirden andernfalls sehr stark zum Partikelvolumen beitragen. Diese
grof3en Partikel sedimentieren vergleichsweise schnell aus hoher liegenden Luftschichten

und haben Wachstumszeiten in der GroBenordnung von Stunden/Tagen (z.B. Fueglista-
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ler et al. 2002; Miiller and Peter 1992). Daher miissen die Eigenschaften groBerer Partikel
nicht unbedingt mit den Eigenschaften der Luftschicht gut korrelieren, in der sie gemessen

wurden.

Man beachte weiterhin, dass den modellierten Partikelvolumen in der Abbildung 4.25
(schwarze durchgezogene oder gestrichelte Kurven) nicht die gesamte Partikelmode bein-
halten. In der Rechnung wurde der Messbereich bzw. die untere Detektionsgrenze der
bei RECONCILE verwendeten FSSP-300-Sonde beriicksichtigt, so dass nur das Partikel-
volumen oberhalb der Detektionsgrenze vom FSSP-300 eingerechnet wurde?!. In der ur-
spriinglichen Rechnung (Peter, 1997) wurde eine Detektionsgrenze von 0,3 m und zusétz-
lich andere Parameter der Lognormalverteilung der STS-Mode benutzt. Gestrichelte Kur-
ven/Rechnungen fiir NAT-Partikel oder reine Schwefelsdure-Wasser Tropfchen wurden in
der Abbildung 4.25 aus Peter 1997 unveridndert iibernommen. Zur besseren Darstellung,
wurden in der Abbildung 4.25 Fehlerbalken an Datenpunkten weggelassen. Diese sind fiir
die gleiche Grafik im Anhang in der Abbildung A.52 enthalten. Die Fehlerangaben fiir das
Volumen beinhalten einen zihlstatistischen Fehler (o VN ) und einen zuséitzlichen Fehler
von 30% (10% Fehler fiir die GroBenbestimmung der Partikel). Fiir die Temperaturmes-
sung ist ein Fehler mit £1K angegeben worden. Ebenfalls im Anhang sind FSSP-300-
Messdaten zu Partikelvolumen aus dem dritten Flug am 22.01.2010 zu finden (Abbildung
AS1).

Generell kann man anhand der Abbildungen folgern, dass die Messdaten der FSSP-300-
Sonde die theoretische Vorhersage fiir STS-Partikel gut wiedergeben und die Interpretati-
on der gemessenen Partikelmode als STS unterstiitzen. Eine Einschrinkung der Uberein-
stimmung besteht darin, dass die Zeitintervalle fiir die Abbildung hauptsichlich mit dem
Hinblick auf einen moglichst breiten Temperaturbereich ausgewéhlt wurden. Idealerwei-
se, wie es beispielsweise von Dye et al. 1992 durchgefiihrt wurde, sollten die Messdaten
nur innerhalb von Luftmassen mit konstanter potentieller Temperatur oder konstantem
Tracer (z.B. N,O) betrachtet werden. Eine andere Moglichkeit bestiinde darin, Daten in-
nerhalb eines schmalen Wertebereichs der Mischungsverhiltnisse beteiligter Spurengase
(Wasserdampf und Salpetersdure) auszuwerten. In den ersten RECONCILE Fliigen lédsst
sich das nur mit einer starken Einschrinkung des Temperaturbereichs durchfiihren, was
anderseits den Vergleich mit dem theoretischen Kurvenverlauf schwieriger macht. Tem-
peraturwerte oberhalb von 192K stammen aus Flugabstiegen mit bis zu 1.5km niedrigerer

Flughohe - gegeniiber dem vorher konstanten Fluglevel. Verstdndlicherweise weichen da-

2Partikelvolumen wurden von Beiping Luo (ETH Ziirich) berechnet, mit n = 9.135/cm? und Parame-

tern der Lognormal-Verteilung 7,04 = 0.0677, 0 = 1.6
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durch die Parameter der STS-Mode von den in der Modellrechnung verwendeten ab. Die
Ozon-Konzentration kann hier als Tracer verstanden werden. Entlang des ausgewerteten
Flugabschnitts im Flug am 17.01.2010 liegt das Mischungsverhéltnis von Ozon, gemessen
durch das FOZAN-Instrument, meist im engen Bereich zwischen 2,2-2,5ppmv und nur im
Flugabstieg (bei iiber 192K) fillt die Konzentration auf 1,5ppm. Im Datensatz vom Flug
am 20.01.2010 entsprechend zwischen 2,3-2,6ppm und bis 2,0ppm im Flugabstieg.

Weitere Ursachen fiir das Abweichen der Datenpunkte von der theoretischen Kurve fiir
Temperaturen oberhalb von 192K konnten zum einen im gewissen Fehler der Detektions-
grenze der FSSP-300 liegen (Kap. 4.3.2), worauf das Niveau der theoretischen Kurve sehr
sensitiv reagiert (siehe die urspriingliche Kurve in Peter 1997 fiir 0,3m). Zum anderen
ist es denkbar, dass auch im Grofenbereich der STS Mode nicht STS-Partikel (z.B. NAT)
gemessen wurden, die etwas zum Partikelvolumen (bis 196K) beitragen. Weiterhin wird
in den theoretischen Kurven eine mogliche Partitionierung des verfiigbaren HNOj in ver-
schiedene Partikelarten, z.B. in NAT nicht beriicksichtigt. Im Unterschied zu den Messun-
gen von Dye et al. 1992 wurden wihrend RECONCILE nie reine STS-Wolken von den
FSSPs vermessen - in allen Messfliigen sind gleichzeitig groBere PSC-Partikel (z.B. NAT)
vorhanden. Im Lichte der diskutierten Einschriankungen erscheinen die gemessenen Par-
tikel in Relation zu der Modellierung (Abbildung 4.25) mit hoher Wahrscheinlichkeit als
STS-Partikel beschreibbar zu sein. Der zuletzt beschriebene Aspekt beeinflusst das STS-
Volumen dennoch nicht so stark, da das HNOg fiir NAT-Partikel aufgrund der schnelleren

Sedimentation groftenteils aus hoher liegenden Luftschichten stammt.

Da das Volumen der STS-Mode stark vom HNOs-Mischungsverhiltnis abhéngt (siche
Kurven fiir 5, 10 und 15ppbv in der Abbildung 4.25), konnte man unter Beriicksichtigung
der verfiigbaren HNO3-Menge die Streuung der Datenpunkte vermindern, in dem man
das Partikelvolumen gegen T-T y 47 auftrdgt. Dabei wiirde man das Fehlen einer Definiti-
on der STS-Gleichgewichtstemperatur umgehen und die Tatsache ausnutzen, dass Ty a7
auch proportional zur Konzentration des HNOy ist. Fiir die genaue Berechnung von Ty 7
hitte man die NOy-Messung des SIOUX-Instruments heranziehen miissen, das in den drei
RECONCILE-Fligen am 17.,20. und 22. Januar nicht funktioniert hat.

Aufbauend auf dem letzten Abschnitt ldsst sich das Verhalten der Zeitreihen der FSSP-
300-gemessene Anzahldichte anschaulich interpretieren: Die Partikelanzahl wird fast voll-
standig von der STS-Mode bestimmt und zwar von dem Anteil der STS-Mode, die in
den Messbereich der FSSP-300-Sonde je nach kurzzeitiger Temperaturvorgeschichte hin-
einwichst. Bei den niedrigsten Temperaturwerten um 188-189K liegt die STS-Mode fast
vollstdndig im Messbereich der FSSP-300, so dass die FSSP-gemessene Anzahldichte fast
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die mit COPAS gemessene Aerosolanzahlkonzentration erreicht. Man kann bei von voll-
standiger Aktivierung aller vorhandenen Hintergrundaerosolteilchen in PSC Partikel spre-
chen, welche auch in Borrmann et al. 2000b beobachtet wurde. Die COPAS-Messung der
Anzahlkonzentration erfasst dabei die gesamte STS-Partikelmode. Auf die gleiche Weise
lasst sich der Anstieg der Anzahldichte im ersten Groen-Bin der FSSP-100 bei tiefen
Temperaturen erklédren - die rechte Flanke der STS-Partikelmode wichst tiber ca. 1pym im
Partikeldurchmesser und wird von der FSSP-100 erfasst. In der Grofenverteilung in der
Abbildung 4.23 beobachtet man in einer relativ niedrigen Temperatur, dass auch die Par-
tikelanzahl im zweiten GroB3en-Bin der FSSP-100 oberhalb von 2um zunimmt. Es ldsst
sich spekulieren, ob dabei nur STS-Partikel, oder eventuell schon darauf nukleierte und

angewachsene NAT-Partikel (oder NAD), gemessen wurden.

4.6.2 Konsequenzen aus der Messung fester, HNO;-haltiger
PSC-Partikel

Entsprechend dem Schema der Abbildung 4.25 wurden in der Abbildung 4.26 Volumen-
werte fiir Partikeldurchmesser oberhalb von 2pum eingezeichnet. In diesem Fall wurden
zusammenhingende PSC-Messabschnitte fiir jeden Flug in Zeitintervallen von 500 Se-
kunden ausgewertet. So gemittelte Partikelvolumen sind in den Grafiken als ausgefiillte
Datenpunkte dargestellt. Man stellt fest, dass diese Datenpunkte meist klar ins Schema
fiir NAT-Partikel passen, teilweise mit unerwartet hohen Werten der Partikelvolumen. Ins-
besondere in den Messfliigen vom 22. und 25. Januar ergeben sich vergleichsweise hohe
Volumen der Partikelphase, die im ersten ESSENCE-Flug noch um ungeféahr das Doppelte

iibertroffen werden.

Bei den ESSENCE-Daten fillt weiterhin auf, dass einige Datenpunkte eine Temperatur
besitzen, die oberhalb der NAT-Gleichgewichtstemperatur liegt. Anhand der Zeitreihen
der Messungen sieht man zwar, dass PSCs nur dann gemessen wurden, wenn sich die
Umgebungstemperatur T 4 ndherte und diese anschlieBend unterschritt. Aus der Erfah-
rungen wihrend der RECONCILE-Kampagne mit den Instrumenten UCSE und TDC zur
Bestimmung der Lufttemperatur ist bekannt, dass die Messungen der beiden Instrumen-
te wihrend eines Fluges zu einander einen Drift aufweisen, was zu einer Differenz von
1-2K fiihrt. In der Abbildung A.54 ist dieses Verhalten fiir den Flug am 25.01.2010 ge-
zeigt, welches fiir alle RECONCILE-Fliige reprisentativ ist. Wahrend ESSENCE war nur
die UCSE-Temperaturmessung verfiigbar, die anschlieBend in der Auswertung verwendet

wurde. Die TDC-Temperaturmessung wurde allgemein als genauer angenommen. Man
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kann also davon ausgehen, dass die Lage von T y 47 gegeniiber der Temperatur der Daten-
punkte die NAT-Zusammensetzung der Partikel (Dp > 2pm) stark unterstiitzt. An vielen
Zeitreihen, und insbesondere bei ESSENCE-Daten, beobachtet man, dass das Vorkommen
dieser PSC-Partikel genau oberhalb der Gleichgewichtstemperatur von NAT aufhort. Da
beispielsweise die Gleichgewichtstemperatur von NAD etwa zwei Grad niedriger als von
NAT ist (Worsnop et al., 1993), sprechen ESSENCE-Messungen eher gegen eine NAD-

Zusammensetzung der Partikel.
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Abb. 4.26: Volumen der Partikelphase unterhalb und oberhalb (ausgefiillte Datenpunkte) von
1,9um Durchmesser. Unterhalb von 1,9um wurden Daten in 50-Sekunden-Intervallen gemittelt.
Oberhalb mit 500 Sekunden. Gelistet sind Daten der 5 RECONCILE- (REC X) und zwei ESSENCE-
Fliige (ESS1, ESS2).

Die Detektion groBer NAT-Partikel leicht oberhalb von T y 47 ist kein Wiederspruch, falls
diese Partikel gerade wihrend des Verdampfens in einer untersittigten Schicht gemessen
wurden. Das Verdampfen der NAT-Partikel kann je nach Unterséttigung Stunden dauern,
zumal das Verdampfen die Untersittigung fiir von oben nachfolgende Partikel verringert.
Damit lassen sich einige PSC-Zeitreihen der RECONCILE-Fliige wie folgt interpretieren:
In Zeit-/Flugabschnitten, in denen die Anzahldichte der PSC-Partikel schnell gegen Null
geht, stellt man fest, dass die Umgebungstemperatur dort immer noch 1-2K unterhalb der
NAT-Temperatur liegt. Gleichzeitig beobachtet man an diesen Stellen anhand der NOy-
Messungen von SIOUX - sofern vorliegend - einen Anstieg im NOy-Mischungsverhéltnis
(Abbildungen A.22, A.26 und A.28, A.32). Es ist naheliegend, dass diese Anstiege mit

der der Messung vorausgegangenen Re-Nitrifizierung der Luftschicht, bzw. mit den zuvor
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verdampften NAT-Partikel zusammenhingen, und Ty 47 dort dadurch angehoben wurde.
Denkbar ist, dass PSC-Felder aufgrund anderer Ursachen, wie Lee-Wellen entlang der

Messpfades einfach rdumlich begrenzt sind.

Die wihrend RECONCILE und insbesondere wihrend ESSENCE gemessen Partikelvo-
lumen iibertreffen bisherige Messungen, die man in der Literatur findet. In Brooks et al.
2003 betriigt das maximale Partikelvolumen ca. 3ym?/cm?. Bei Dye et al. 1992 findet
man ebenfalls hohe Werte (6um?/cm?), allerdings wird dabei ausschlieBlich die STS-
Partikelmode behandelt. Auerdem wurden in Dye et al. 1992, legt man die hohe Anzahl
an Datenpunkte in den Abbildungen zugrunde, wahrscheinlich relativ kurze Mittelungs-

zeiten benutzt, so dass einzelne Datenpunkte groBe Fehler aufweisen??.

4 | [Reconcile, Flight 5, 2010.01.25 O FSSP-100
10" 3§ |avg. time: 28000-30000 UTC sec. === Fahey et al. (NOy)
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Abb. 4.27: Griofenverteilung anhand der FSSP-100-Daten von RECONCILE, Flug #5 vom
25.01.2010, im Vergleich zu einer Messung der SAGE-III Kampagne, 1999/2000: aus NOy ab-
geleitete Groflenverteilung Fahey et al. (2001) (rote Kurve). Optische Messung, MASP-Instrument
Brooks et al. (2003) (griine Kurve).

Maximale Partikelvolumen resultierten bei RECONCILE- und ESSENCE-Messungen aus
der Partikelmode um 10-15um, die in den Abbildungen 4.27 und 4.28 zu sehen sind. In
den GroBenverteilungen findet man Werte fiir Partikeldurchmesser bis tiber 30pm. Zum
Vergleich sind in den beiden Grafiken GroBenverteilungen eingezeichnet, die wihrend der
SAGE III-Kampagne an Bord des ER-2 Forschungsflugzeugs mithilfe zweier unterschied-

licher Messmethoden simultan gewonnen wurde. Zum einen ist dort eine Groenverteilung

22Es ist zu beriicksichtigen, dass diese Daten mit einer FSSP-300 gesammelt wurden, die ein relativ

kleines Messvolumen hat.
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des optischen Partikelspektrometer MASP (Brooks et al., 2003) dargestellt. Ahnlich zur
FSSP-Technik, wird beim MASP-Instrument die Partikelgro8e anhand der Vorwirts- (30-
60°) und zusitzlich anhand der Riickstreuung (120-150°) basierend auf der Mie-Theorie
bestimmt. Bei der zweiten Messmethode handelt es sich um die vorwirts-gerichteten
NOy-Messung, aus der unter der Annahme der NAT-Zusammensetzung eine Grofenver-
teilung gewonnen wurde (Fahey et al., 2001). Hierbei wurden die Durchmesser einzelner
Partikel aus der Hohe der kurzzeitigen (einige Sekunden) Peaks der NOy-Zeitreihe ge-
wonnen. Zusitzlich wurde fiir die so gewonnene GroBenverteilung mittels einer Monte-
Carlo-Simulation eine Korrektur fiir Koinzidenzfehler durchgefiihrt (wie z.B. in Lance
et al. 2010). Hierbei wurde in Fahey et al. 2001 Partikelwachstum entlang von Riickwirts-
trajektorien simuliert - das Ergebnis schlie3t sphirische NAT-Partikel mit Durchmessern
groBer als 18um aus. Der Partikelgrofle sind aufgrund der Fallgeschwindigkeit von Parti-
keln, zum Wachstum bendtigter Zeit und Fallhohe, und durch Mischungsverhéltnisse be-
notigter Stoffe entlang der Trajektorie, die zusitzlich unterhalb von Ty 47 verlaufen soll,

Grenzen gesetzt.

Ausgehend von drei Koordinaten des ersten ESSENCE-Fluges im PSC-Flugabschnitt, sind
Riickwirtstrajektorien®® der Partikel berechnet worden. Nach dieser Modellrechnung kén-
nen NAT-Partikel auf maximal 16m im Durchmesser anwachsen. Gleichzeitig wurde hier

eine um 10% verringerte Sedimentationsgeschwindigkeit der Partikel angenommen.

Nach den Simulationen, wie in Fahey et al. 2001 und Fueglistaler et al. 2002 durchgefiihrt,
werden fiir das Anwachsen der NAT-Partikel auf ca. 20pum etwa vier Tage bendtigt. Daher
bendtigen in dieser Arbeit ausgewertete Messungen mit (optischen) Partikeldurchmessern
groBer 20pm plausible Erkldrungen. Immerhin sind selbst in der Auswertung von Fa-
hey et al. 2001 Daten im GroBen-Bin zwischen 21-22um enthalten. Die Auswertung von
Brooks et al. 2003 bietet maximale Partikeldurchmesser von 19,9pm. Auch in Dye et al.
1992 findet man in GroBenverteilungen der PSCs Werte im 20pm-Grofen-Bin, die dort

aber nicht weiter diskutiert werden.

In den SAGE-III-Publikationen ist ein groer Unterschied zwischen optischer und che-
mischer Partikelmessung auffallend: Die optische Partikelzdahlung iibertrifft die aus der
NOy-Messung abgeleitete Anzahldichte um ungefihr einen Faktor vier (Abbildung 4.27).
Dieser Unterschied in der Anzahlkonzentration wird in den Publikationen nicht erklart,
wenngleich die Partikel-GroBenbestimmung aus NOy-Daten unter der NAT-Annahme gut

zur optischen Messung passt und beide GroBenverteilungen dhnlich aussehen. Ein entspre-

Zpersonliche Korrespondenz mit Beiping Luo, ETH Ziirich
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Abb. 4.28: ESSENCE, Flug #1, 11.12.2011: Groflenverteilung anhand der FSSP-100- und CDP-
Messung mit Groflenverteilungen aus Fahey et al. (2001): NOy-Ableitung (rote Kurve) und Brooks
et al. (2003) optische Messung (griine Kurve).

chender Vergleich der FSSP-Ergebnisse mit der NOy-Messung bet RECONCILE-Daten
wird durchgefiihrt, sobald SIOUX-Daten verfiigbar sind. Die Partikel-Groenverteilung
vom ersten ESSENCE-Flug dhnelt vielen Messungen der RECONCILE-Kampagne, iiber-
trifft dabei die hochsten Anzahldichten der Fliige am 22. und 25. Januar 2010 um ungeféhr
einen Faktor zwei. Gleichzeitig zur Partikelmode um 12-14pm ist in vielen FSSP-100-
gemessenen Groflenverteilungen eine leichte Erh6hung zwischen 4 und 7p:m zu beobach-

ten.

Insgesamt wurden wihrend RECONCILE und ESSENCE PSC-GroBenverteilungen wie in
Abbildung 4.27 und 4.28 dargestellt, im groBem Umfang und von mehreren Instrumenten
(FSSP-100/300, CDP, CIPgs, SIOUX) gemessen, so dass diese Daten nicht als Messar-
tefakte interpretiert werden konnen. Auch die Grolenbestimmung der Partikeln oberhalb
von 20pm kann nicht vollig widerlegt werden, da diesbeziiglich mehrere Instrumente, und
insbesondere die CIPgs-Sonde, wie im Abschnitt 4.3.4 beschrieben, Messdaten in guter

Korrelation zu einander aufweisen.

Zeitabstinde der PSC-Partikel folgen der Poisson-Verteilung, was dafiir spricht, dass es
sich bei den relativ seltenen Messsignalen um die Detektion realer Ereignisse und nicht
etwas um ein Messartefakt handelt. Vom Rauschen verursachte Messpulse, die mogli-

cherweise auch zufillig verteilt sein konnten, konnen ausgeschlossen werden, da dabei
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verfélschte Messungen auch und vorwiegend im unteren Grof3en-Messbereich der Sonden
vorkommen sollten, was in vielen Messungen nicht beobachtet werden kann. Gleichzeitig
sind Koinzidenzen der Partikel in den Messvolumina der Sonden, die grofere Partikel vor-

tauschen konnten, bei gemessenen niedrigen PSC-Konzentrationen vollig ausgeschlossen.

Flug # Datum FSSP-100/300 CDP CLaMS gas-NOy / NOy* | SIOUX gas-NOy

1 17. Jan. 2010 0.5 ppbv 17 /8 ppbv -

w 2 20. Jan. 2010 12 ppbv 11/8 ppbv .

Y -

O

§ 3 22. Jan. 2010 13 ppbv ) 7/ 10 ppbv -

L

@ 4 24. Jan. 2010 5 ppbv 6/8 ppbv 6-8 ppbv
5 25. Jan. 2010 17 ppbv 3/8 ppbv 6-7 ppbv

L

% 1 11.Dec.2011 35 ppbv 25 ppbv - -

0

@ 2 16 Dec.2011 7 ppbv 8 ppbv - -

Tab. 4.5: Maximale Werte der Mischungsverhdltnisse von HNOs, die sich aus dem Volumen der
Fartikelphase unter Annahme von einer NAT-Partikelzusammensetzung und fiir sphérische Parti-
kelform ergeben. Zum Vergleich sind die Werte des Mischungsverhdltnisses von Gas-NOy anhand
des CLaMS-Modells und der SIOUX-Messung angegeben.

Neben den Einschriankungen, die Partikeltrajektorien fiir die maximale Partikelgroe auf-
legen, ist auch die Anzahldichte dieser Partikel bzw. das resultierende Partikelvolumen des
Hydrats von der stratosphirischen Konzentration von HNOj3 begrenzt. Mit der Annahme
einer NAT-Zusammensetzung und Sphérizitét der Partikel wurde fiir alle Fliige der Gehalt
an Salpetersdure in der Partikelphase berechnet und als Gas-Mischungsverhiltnis in ppbv
ausgedriickt. Der Rechnungsweg dazu ist im Anhang im Abschnitt C.2 dargestellt. In der
Tabelle 4.5 sind auf diese Weise berechnete maximale Werte fiir jeweils jeden PSC-Flug
aufgelistet. Maximale Mischungsverhiltnisse von Salpetersidure unter den hier diskutier-
ten stratosphérischen Bedingungen iiberschreiten selten Werte von 15ppb. Selbst Werte
oberhalb von 10ppb sind dabei nur in renitrifizierten Luftschichten zu finden, die eben

beim Verdampfen der HNOs-haltigen Partikel entstehen.

Die MIPAS-Messung wihrend der RECONCILE-Kampagne, hier anhand der Abbildung
4.30 illustriert, bietet die Moglichkeit, den maximalen Beitrag der PSC-Partikel zur Reni-
trifizierung mit einer unabhiingigen Messmethode einzugrenzen. Der allerhochste Beitrag

zur Renitrifizierung, den man der Abbildung 4.30 entnehmen kann, ist 9ppbv an HNOj.



132

aq aq
1 Flight 2, 20.01.2010,
] Flight 1, 17.01.2010, lght 2, :
0.014 .01 &
P A ~ 0013 T
£ o 7 o]
5 1 g
o 1 = 4
[a) 24 a 24
2 g
S 0.001o < 0.001
=S 8 > 83
=z 69 =z 64
S ] 5 ]
4 4
24 24
0.0001 T T T T T T — 0.0001 T — T T T T T —
2 3 4 6 789 2 3 4 2 3 4 5 6789 2 3 4
1 10 1 10
Dp (um) Dp (um)
(a) (b)
4 4
1 Flight 3, 22.01.2010, ] Flight 4, 24.01.2010
2 avg. time: 41700-42250 sec 2] avg. time: 50800-51600 sec.
o o~ 0017
£ ‘e &3
A S ]
Q. 1 o 4
a 2 8 N
= =)
° <]
T 0001 S 0.001
Z 3 > 83
S 64 =z 64
1 ] 1
44 a4
24 24
0.0001 - 0.0001+
T — T — T 7 T —
2 3 4 5 6 789 2 3 4 2 3 4 5 6 789 2 3 4
10 10
Dp (Hm) Dp (um)
(©) (d)
o
] Flight 5, 25.01.2010,
N avg, time: 23600-24150 sec.
. 0014
of 83
. o
2 4]
Q.
a 24
g
=S 0.001
= LE
=z 64
5 1
]
24
0.0001 -
T — T T —
2 3 5 6 789 2 4
10
Dp (um)
(e)
1 ‘Ie 2011.12.16,
J[Essence
B o CDP
o CDP » 2 FSSP-100
0014 | @ Fssp-100 * o
kA o L
5 ] b § o]
g g
24 2
g g
T 0.0014 3 0.00191
=] = 2 E
£ 61 5 o &
] o
24 2
0.0001 0.0001 r ; [T T
v T T —— - . T v T
2 3 4 56789 2 4 B IREE H 1
1 10 1 10
Dp (um) Dp (um)

(o)

Abb. 4.29: PSC-Grofienverteilungen fiir jeweils jeden Flug an Zeitintervallen mit dem maximalen

Partikelvolumen, das fiir Partikeldurchmesser oberhalb von 2 pym berechnet wurden. Die Zeitpunkte

entsprechen den Eintrdgen der Tabelle 4.5.
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Hierbei muss der Abstand nach der Renitrifizierung (griine Punkte, max 16ppb) zu iibli-
chen HNOs-Vertikalprofilen (ca. 7ppb) betrachtet werden. Man bedenke, dass die Werte
in der Tabelle 4.5 dagegen nur den Gehalt der NAT-Partikelphase beinhalten. Die NOy-
Gasphase, wie es in SIOUX-Messungen beobachtet werden kann (Abbildung A.26, A.32),
unterschreitet nicht 2-4ppbv HNOj3. Auch ist der HNO3-Gehalt der STS-Partikel in den
Werten der Tabelle nicht beriicksichtigt. Daher stellen viele Partikelmessungen der opti-
schen Spektrometer einen Widerspruch dar, da deren Partikelvolumen zu unrealistisch ho-
hen HNO3-Mischungsverhiltnissen fiithren. Fiir die Zeitintervalle, an welchen die Werte
fiir die Tabelle 4.5 abgelesen wurden, sind in der Abbildung 4.29 exemplarisch GroBen-

verteilungen der PSCs oberhalb von 1pm in Durchmesser angegeben.

T T T T T v T T T T T T T T T T T T 1
1 _ e Jan 25th 2010 (vortex)
480 MIPAS-STR A Jan 30th 2010 (vortex)
i A Jan 30th 2010 (01_01376,vortex)
¢ March 2nd 2010 (vortex)
i & March 2nd 2010 (02_01541,vortex)
440 - March 2nd 2010 (different origin)
_ A
3 — 4
< _ Sy
400 - T
I 1 —a—]A :
= : :
360 " .
20+
0 4 8 12 16 20

VMR (HNO,) [ppbv]

Abb. 4.30: Mischungsverhdltisse (VMR - Volume Mixing Ratio) des HNOs, die aus MIPAS-
Messungen gewonnen wurden, aufgetragen gegen die potenzielle Temperatur. Es wurden mehre-
re Messzeitpunkte im Verlauf der Vortex-Entwicklung zwischen dem 25. Januar und 2. Mdrz 2010
farbig unterschieden. An den griinen Datenpunkten (30.01.2010) wird die Renitrifizierung der Luft-
schicht im Vortex zwischen 360 und 440K deutlich sichtbar. Quelle: personliche Kommunikation
mit Wolfgang Woiwode, Karlsruher Institut fiir Technologie, 2013.

Man kann argumentieren, dass HNO3-Werte, die aus der in-situ Partikelmessung ab-
geleitet sind, Werte der MIPAS-Messung mit ihrer fernerkundenden raumlichen Mitte-
lung iibertreffen konnen. Anderseits konnen in MIPAS-Messungen oder generell in NOy-

Messungen Beitrige mehrerer Renitrifizierungs-Vorgénge zusammengefasst sein und im
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Mittel ist der Beitrag zur Re-Nitrifizierung weitaus geringer als 9ppbv an HNO3. Gleich-
zeitig sind Partikelspektrometer-Messungen iiber lange Zeitintervalle gemittelt und iiber-
steigen dabei immer noch oft 9ppbv (siehe Abbildungen A.13, A.19, A.31).

Spitestens der erste ESSENCE-Flug, mit aus der Partikelphase abgeleiteten Werten von
iber 25ppbv an HNOj3 zeigt, dass Partikelvolumen bzw. der HNO3-Gehalt der Partikel-
phase systematisch in allen Auswertungen iiberschitzt wird. Die ESSENCE-Messung ist
fiir die folgende Diskussion exemplarisch, da man dort klar sieht, dass der Widerspruch
nicht durch einfache Messfehler in der Anzahlkonzentration oder Partikelgrofle erklirt
werden kann. Man kann erwarten, dass eine genauere Abschitzung der HNOj3-Diskrepanz
aus den SIOUX-Messungen (Gesamt-NOy: Gas- plus Partikel-Phase) fiir Fliige am 24.
und 25. Januar 2010 abgeleitet werden kann, sobald diese Messdaten ausgewertet zur Ver-
fiigung stehen. Im Folgenden werden einige Erklidrungsversuche zur Uberschitzung des

Partikelvolumens diskutiert.

Da Partikeldurchmesser mit der dritten Potenz in die Berechnung der Partikelvolumen
eingehen, ist gerade die Groenbestimmung der gro3ten von den FSSP- und CDP-Sonden
gemessenen PSC-Partikel zu hinterfragen. Gegeniiber bisherigen Messungen, die man in
der Literatur findet, kann ein Teil des hoheren Partikel-HNO3-Gehalts durch das Vorhan-
densein der Partikel mit Durchmessern oberhalb von 22 und bis zu 35um erklért werden.
Im Falle der Messungen am 11.12.2011 trugen zusétzlich hohere Anzahlkonzentrationen
dieser groBen PSC-Partikel zu unerwartet hohen Partikelvolumen bei. Andererseits, beim
Testen der Abhéngigkeit des maximalen Partikelvolumens von der Prisenz grofer Parti-
keldurchmesser im Spektrum, kommt man zu folgenden Ergebnissen: Unter Ausschluss
der Partikel mit Durchmessern oberhalb von 20pum in der FSSP-100-GroBenverteilung,
wie in der Abbildung 4.28 dargestellt, verringert sich das gesamte Partikelvolumen um
nur 22%.

Hypothese der Asphirizitiit

Eine naheliegende Hypothese zur Erkldarung des unerwartet hohen Partikelvolumens be-
steht in der Vermutung, dass groBe HNOs-haltige Partikel aufgrund einer Asphérizitit
gegeniiber ihrem volumen-dquivalenten Durchmesser in der GroBe iiberschitzt werden.
Man muss beachten, dass man bei FSSP- oder CDP-Messungen nur von optischen Durch-
messern im Sinne der Mie-Rechnung spricht, die fiir sphirische Partikel hergeleitet wurde.
Fiir ein asphérisches Partikel ist die Bestimmung dessen Grof3e mittels FSSP von der Ori-

entierung des Partikels wihrend des Durchquerens des Messvolumens abhéngig.



135

In Borrmann et al. 2000a sind fiir iiber alle Raumrichtungen zufillig orientierte, asphé-
rische Partikel die gemittelten Streuquerschnitte fiir Parameter einer FSSP-Messung be-
rechnet worden. Dabei sind mit der T-Matrix-Methode Streuquerschnitte fiir Aspekt-
Verhiltnisse der Ellipsoide von bis zu 1:2 (oder 0,5) berechnet worden. Die Mittelung
iiber alle Orientierungen folgt sehr gut der gewohnlichen Mie-Kurve (sphirische Parti-
kel), die fiir die Kalibration der Partikelspektrometer verwendet wurde. In den Ergeb-
nissen der T-Matrix-Rechnung wurden volumen-dquivalente Durchmesser als Parameter
benutzt, so dass auch fiir die Volumenberechnung anhand der GroéBenbestimmung mit-
tels der T-Matrix-Methode im arithmetischen Mittel passende Durchmesser gelten. Aller-
dings haben Streuquerschnitte der Partikel abhéngig von ihrer Orientierung im Messvo-
lumen eine starke Variabilitit, so dass im Endeffekt gemessene Groflenverteilungen ver-
breitert werden. Das fiihrt zu einer Uberschiitzung im gesamten Partikelvolumen. Partikel-
Orientierungen, die gegeniiber ihrem Volumen-dquivalenten Durchmesser-Mittelwert mit
einem tiiberschitzten Durchmesser gemessen werden, iiberwiegen in der Volumenberech-
nung, wegen VocD?. Dennoch hilt sich dieser Effekt, wie im Folgenden gezeigt, in Gren-

zen.

Falls Partikel, die mit der Form eines Rotationsellipsoids ndherungsweise beschrieben
werden konnen, eine stirkere Asphdrizitit besitzen, gelten die Ergebnisse der Rechnung
aus Borrmann et al. 2000a nicht. Man kann dann abschitzen, wie grofl der maximale
Volumen-Fehler ist, wenn die optische Groenbestimmung im Mittel der gro3en Halbach-
se eines Rotationsellipsoids entspricht oder zumindest mit dieser skaliert. Das Volumen
eines Rotationsellipsoids wird nach der Formel V..t = 4/3 7 ab? fiir prolate (zigarren-
formige) und Ve = 4/3 7 a’®b fiir oblate (abgeplattete) berechnet, wobei a die groe und
b die kleine Halbachse des Rotationsellipsoids bezeichnen. Im Fall eines prolaten Partikels

ist das Volumen, anders ausgedriickt gleich

Cl3

4
V;;rolat = 4/37Tab2 = g’ﬂ'ﬁ,

(4.6)

mit dem Aspektverhiltnis R = a/bund R > 1. Gegeniiber einem sphirischen Partikel und
mit einer Groenbestimmung, bei der optisch gemessene Radius eher der gro3en Halbach-
se a entspricht, verringert sich das Partikelvolumen mit R2. Fiir eine oblate Partikelform
folgt mit gleicher Abschiitzung eine Skalierung mit R, da Vi, = 4/37b0%/R, mit R
ebenfalls als R > 1 definiert. Man kann also, aus der letzten Abschitzung folgern, dass

eine starke Asphadrizitdt zusammen mit einer maximal fehlerhaften Gréenbestimmung zu
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sehr groen Uberschiitzung des Partikelvolumens fiihrt. Z.B. mit R = 3, maximal um den
Faktor 9 (prolat) oder Faktor 3 (oblat).

Auch ohne die exakte Kenntnis der Partikelformen und entsprechender Streuquerschnit-
te je nach Orientierung, kann man testweise ausrechnen, um wie viel sich das gesamte
Partikelvolumen maximal verringert, wenn man im Grenzfall die Partikelmode auf eine
einzige Partikelgrole am Maximum der Partikelmode reduziert. Fiir den Fall der CDP-
GroBenverteilung vom ersten ESSENCE-Flug erhélt man eine Verringerung des Parti-
kelvolumens um nur 26% und nicht beispielsweise um einen Faktor 2. In dieser Rech-
nung wurden nur Partikel ab dem Durchmesser von 8um betrachtet. Ansonsten wiirde
die Volumen-Korrektur noch geringer ausfallen. Dass sich dieser Effekt hier nur auf eine
Verfilschung um 20-30% beschrinkt, veranschaulicht die deutlich schmiler aussehende
lineare Darstellung der betrachteten Gro3enverteilung. Diese ist in der Abbildung 4.31 fiir
die gleiche GroBenverteilung der CDP-Messung gezeigt, wie man sie in der logarithmi-
schen Darstellung in 4.28 findet. Zusétzlich kann man beriicksichtigen, dass die gewohnli-
che Instrument-bedingte spektrale Verbreiterung einer CDP-Messung (siehe Kapitel 3.3.3)
zu einer leichten Unterschitzung (5-10%) des Gesamtvolumens fiihrt. Man beachte: die
berechnete Korrektur ist ein maximaler Wert, der sich auf eine monodisperse Groflenver-
teilung bezieht - dagegen sieht die (volumen-dquivalente) Partikelmode von Fahey et al.
2001 nicht monodispers aus und unterscheidet sich in ihrer Breite wenig von der optischen
Messung. Leider fehlt an dieser Stelle das Ergebnis der zeitgleichen SIOUX-Messung, aus

dem man die volumen-dquivalente Breite der Verteilung erhalten wiirde.

Falls die Annahme der Asphérizitit mit der resultierenden starken Spektrum-Verbreiterung
stimmt, liegt das Maximum der Partikelmode (siehe Abbildung 4.31) und somit alle realen
Partikeldurchmesser unterhalb des maximalen volumen-dquivalenten Partikeldurchmes-
sers von 16pum, das mit den Riickwirtstrajektorien (von Beiping Luo) fiir NAT-Partikel
vereinbar ist. GroBere Partikeldurchmesser im Spektrum wiren demnach nur Partikel, die
in Orientierungen gemessen wurden, die im FSSP-Instrument deutlich héhere Streuquer-

schnitte ausweisen.

Wenn sich mehrere Messfehler ungiinstig in die gleiche Richtung auswirken, so dass das
gesamte Partikelvolumen iiberschitzt wird, kann man folgende Fehlerangaben addieren:
ca. 20% fiir die Spektrum-Verbreiterung; ca. 30% fiir den mittleren Fehler der GroBen-
bestimmung, falls dieser ca. 10% betrigt; 20% fiir den Fehler der Messvolumens - davon
ca. 10% fiir die Messfliche und ca. 10% fiir die wahre Luftgeschwindigkeit (TAS). Man
erhilt somit bei Fehlerfortpflanzung (Addition aller Fehlerarten) im Extremfall um 70%
erhohte Werte des gesamten Partikelvolumens bzw. des HNO3-Gehalts.
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Abb. 4.31: ESSENCE-Flug am 11.12.2011: PSC-Grifienverteilung anhand der CDP-Messung in

linearer Darstellung.

Dieser Fehlerabschidtzung kann man zum Teil entgegenhalten, dass bei der ESSENCE-
Auswertung eine CDP-Messfldache von 0,27mm? benutzt wurde (anhand der Kalibration),
was an der oberen Grenze moglicher Werte liegt (siehe Kapitel 3.3.1). Es ist plausibler
zu denken, dass sich die reale Messfldche im Flug eher verringert - z.B. durch thermische
Deformation der Sonden-Mechanik (und damit der Optik), da diese Aullentemperaturen
bis -85°C ausgesetzt sind. Fiir eine hohe Messfliche, wie 0,27mm?, muss die Optik der
Sonde optimal justiert sein. Durch eine geringere Messflache wihrend des Fluges wiir-
de die Detektionsoptik weniger Partikel wahrnehmen als im Labor. Eine Unterschitzung
der Stromungsgeschwindigkeit (TAS, true air speed) um ca. 10% oder 17m/s, was ei-
ne Uberschitzung der Partikelkonzentration bewirken wiirde, erscheint hingegen eher un-

wahrscheinlich.

Man kann aus den obigen Abschitzungen schlieBen, dass bekannte Messfehler der
FSSP-Technik nicht ausreichen, um den HNO3; Gehalt unter der Annahme einer NAT-
Zusammensetzung, der um einen Faktor 2 bis 3 zu hoch erscheint, zu erkldren. Eine solche
Erkldarung wire fiir die Messung vom 11. Dezember 2011 allerdings zwingend erforder-
lich. Dennoch kann die Hypothese der Asphérizitit der Partikel einige Widerspriiche be-
seitigen. Die Sedimentationsgeschwindigkeit der Partikel wird verringert, so dass fiir das
Partikelwachstum mehr Zeit und Fallhohe verfiigbar sind. Anhand der MIPAS-Messungen
kann der Hohenunterschied und der zeitliche Abstand von de- und renitrifizierten Luft-
schichten ermittelt werden: diese Ergebnisse konnen nur mit gegeniiber der sphirischen
Partikelform reduzierter Fallgeschwindigkeit der Partikel mit FSSP-Messungen in Uber-

einstimmung gebracht werden?*.

24Vortrag und Wolfgang Woiwode, Karlsruher Institut fiir Technologie.
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Auch sind FSSP-Messungen mit Durchmessern der PSC-Partikel um 30m moglicher-
weise tatsdchlich nur auf den Messfehler wegen der Asphirizitit der Partikel zuriick zu
fiihren. Dabei erscheinen optische Partikeldurchmesser von 30um auch mit Hinblick auf
die Messung von Fahey et al. 2001 nicht unverhiltnisméBig grofl. Man beachte, dass in
der Ableitung von Partikeldurchmessern aus den Spitzen der NOy-Zeitreihe eine sphiiri-
sche Partikelform angenommen wurde. Das heif3t, dass man in dieser Methode Volumen-
dquivalente Durchmesser betrachtet, die in der Groenverteilung von Fahey et al. 2001
bis zu 21-22um betrugen. Es erscheint plausibel, dass ein 21um-Volumen-dquivalentes,
NAT-Plittchen bis zu 30-35um im Querschnitt messen kann, wenn es in bestimmter Ori-

entierung das Messvolumen der FSSP- oder der CIP-Sonde passiert.

Eventuell kann die Asphirizitit der Partikel den Unterschied in der Anzahldichte zwi-
schen der optischen (Brooks et al. 2003) und der NOy-abgeleiteten (Fahey et al.
2001) Partikelzdhlung erklidren. Fiir das Ermitteln der Partikelkonzentration anhand der
von einem Instrument-Einlass subisokinetisch beprobter Luftmenge, ist die Kenntnis
des Enhancement-Faktors notwendig. Dieser beschreibt einen Partikel-gro3enabhingigen
Faktor, um den Partikel aufgrund ihrer Tréagheit, gegeniiber der Gasphase vermehrt vom
Instrument-Einlass eingesaugt werden. In der Ableitung des Enhancement-Faktors wird
allgemein Sphérizitit angenommen. Asphérische Partikel wiirden dagegen grofere aero-
dynamische Durchmesser besitzen, was sich in einem niedrigeren Enhancement-Faktor

und einer geringeren Partikelkonzentration niederschlagen wiirde.

2
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Abb. 4.32: Grofsenverteilungen anhand der FSSP-100-Messung, tiberlagert mit Groflenverteilun-
gen, die aus der Einzelpeak-Analyse der NOy-Zeitreihe des SIOUX-Instruments gewonnen wurden.
Gezeigt sind Zeitabschnitte mit vergleichbar niedrigen Partikelkonzentrationen aus dem Flug am

24.Januar (a) und 25. Januar (b).
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Qualitativ sieht man in der Zeitreihe der SIOUX-Messung (Abbildung A.53)%, dass
groe HNOgs-haltige Partikel in hoher Anzahl gemessen wurden, was sich mehrmals in
NOy-Konzentrationen jenseits der Sattigung des SIOUX-Sensors widerspiegelt. Die vor-
laufige Auswertung der NOy-Zeitreihe des SIOUX-Instruments beschriankt sich daher
auf zwei Messabschnitte mit einer vergleichsweise niedrigen Konzentration der grofen
HNOs-haltigen Partikel (NC < 0,5 - 1073cm™2). Die Abbildung zeigt die Ergebnisse
der Einzelpeak-Analyse, mittels welcher die GroBen der Partikel ermittelt wurden. Da-
bei wurden die Partikeldurchmesser anhand der Hohe und der Fliche der Peaks im NOy-
Messsignal bestimmt. Als Annahmen werden in dieser Analyse die Partikelzusammenset-
zung bzw. der HNO3-Anteil und Dichte von NAT und eine bekannte Zeitkonstante des In-
struments benutzt. Kritischer Parameter fiir die Bestimmung der Partikelkonzentration aus
der NOy-Messung ist der Enhancement-Faktor, der fiir das Erstellen der Groenverteilun-
gen der Abbildung 4.6.2 zunichst als GroBenunabhingig angenommen wurde. Moglicher
weise stimmt dieser Faktor fiir Partikeldurchmesser um 20pm und fillt fiir kleinere Parti-
kel deutlich geringer aus, was die zunehmende Diskrepanz hin zu kleineren Partikeln im
Vergleich zur FSSP-100-Messung erklért.

Die Sensitivitit der Einzelpeak-Analyse steigt mit dem Volumen der einzelnen Partikel,
also mit Dp?. Aus diesem Grund lassen sich mit dieser Methode keine Partikeldurchmes-
ser unterhalb von ca. 8um bestimmen. Eine Monte-Carlo-Simulation, wie die im Fahey
et al. 2001 durchgefiihrt wurde, wird diese Sensitivitit etwas verbessern und die Analyse
in Messabschnitten mit hoherer Partikelkonzentration erlauben. Immerhin findet man an
den Beispielen wie in der Abbildung 4.6.2 einige Partikelereignisse, die sphirischen NAT-
Durchmessern von mehr als 20pm entsprechen. Der grofite NOy-Peak resultiert dabei zu
einem Durchmesser von 23,5um, vorausgesetzt es handelt sich nicht um zwei Koinziden-
te Partikel. Als Fazit kann man folgern, dass die SIOUX-Messung Volumen-dquivalente
Partikeldurchmesser von bis zu 22-23,5um bestétigt.

Hypothese der NAT-Beschichtung auf Eis

Ein weiteres Indiz fiir die Priasenz fester, kristalliner PSC-Partikel mit Durchmessern bis
30pum liefert eine Publikation von Goodman et al. 1997. Das von Goodman et al. 1997
vorgestellte Messprinzip basiert auf Abdriicken, die von im Flug impaktierenden PSC-
Partikeln auf beschichteten Glasplittchen hinterlassen werden. Mikroskopaufnahmen der

Abdriicke sind in der Grafik 4.33 gezeigt. In der Publikation wird davon ausgegangen,

Zaus einem Quicklook der Messkampagne
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dass in den Abbildungen dargestellte Abdriicke von Eispartikeln stammten, auch wenn
diese 2-4 Grad oberhalb vom Frostpunkt gesammelt wurden. Da gleichzeitig die chemi-
sche Analyse der Abdriicke auf NOy-Verbindungen hindeutet, wird in Goodman et al.
1997 vermutet, dass die Eispartikel eine d@ufere Schicht aus NAT gehabt haben konnten.
Diese Schicht hat das Verdampfen der Partikel bis zum Messzeitpunkt in Eis-untersittigter

Luft verzogert.

Dass es sich bei Messungen mit unrealistisch hohen Volumen der Partikelphase beziig-
lich des HNO3-Gehalts, um mit NAT beschichtete Eispartikel handeln konnte, stellt ei-
ne weitere Hypothese zur Erklarung der RECONCILE- und ESSENCE-Messungen dar.
Diese PSC-Partikelart wurde auch in fritheren Publikationen vorgeschlagen, wobei aber
Labormessungen (Biermann et al., 1998) gezeigt haben, dass eine NAT-Schicht auf einem
Eis-Substrat, nicht verhindert, dass das Eis verdampft. Diese Labormessungen wurden auf
flichigen Substraten und nicht auf Partikeln durchgefiihrt, daher ist die Ubertragbarkeit

dieser Laborstudie auf reale Bedingungen kritisch zu betrachten.

Falls ein Teil eines groBen HNO;3-haltigen PSC-Partikels aus Eis besteht, wird die beno-
tigte Menge des kondensierten HNOj5 verringert. Weiterhin hat Eis eine deutlich geringere
Dichte als HNO; (0,92g/cm?® gegen 1,62g/cm?). Damit wiirde sich auch die Sedimentati-
onsgeschwindigkeit eines solchen Mischpartikels gegeniiber einem puren massiven NAT-
Partikel etwas verringern (NAT hat eine relativ hohe Dichte von 1,62g/cm?). Auch der
Brechungsindex von NAT, als Annahme fiir die Grofenkalibration der FSSP-Messung,
resultiert in groBBeren Partikeldurchmessern, als das beim Benutzen des Brechungsindex
von Eis der Fall wire (siehe Abbildung 4.13). Reine Eis-Partikel sind dennoch bei allen in
dieser Arbeit diskutierten Messungen ausgeschlossen, da die Umgebungstemperatur wih-
rend der Messungen stets oberhalb von T;.. lag. Dies mag in hoheren Hohen, aus denen

die herunterfallenden Partikeln kommen nicht so sein.

Folgende Erkldrung der Messungen wurde bis heute nicht in der Literatur disku-
tiert: Das Eis aus NAT-beschichteten Eis-Partikel verdampft, sobald Partikel in Eis-
untersdttigter Luft fallen. Verbleibende NAT-Schichten bestehen danach als Schalen bis
zur NAT-Gleichgewichttemperatur weiter. Falls es sich in den Fillen der ESSENCE- oder
RECONCILE-Messungen (wie auch bei Goodman et al. 1997) zum Teil um solche Parti-
kel handelt, kann das reale NAT-Volumen der Partikel noch geringer ausfallen. Mit dieser
Hypothese sind die hochsten Unterschiede zwischen dem scheinbar hohen Partikelvolu-
men, dem HNOj3-Gehalt und der Fallgeschwindigkeit der Partikel erklidrbar. Allerdings
muss auch gezeigt werden, dass Riickwirtstrajektorien dieser Partikel in Regionen mit der

Umgebungstemperatur unterhalb der Frosttemperatur verlaufen.
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Abb. 4.33: Mikroskop-Aufnahmen der Partikel-Replika (Abdriicke), die auf einem Formvar-
Impaktor in antarktischen PSCs 1994 gesammelt wurden. Abbildung aus Goodman et al. (1997).

Die Messung, bzw. das Sammeln der Partikel erfolgte bei Umgebungstemperaturen zwischen 190
und 192K, also oberhalb von T;...

Von den Messfliigen mit hohen Partikelvolumen (22. und 25. Januar 2010, 11. Dez.
2011) kann in Riickwirtstrajektorien?® der Partikel zumindest fiir den Flug am 11. De-
zember 2011 (erster ESSENCE-Flug) die Bildung von Eispartikeln nicht ausgeschlossen
werden. Fiir diesen Fall, ausgehend von den Koordinaten der PSC-Messung zwischen
49500-51300UT Sekunden werden entlang der Riickwértstrajektorien Umgebungstem-
peraturen unterhalb von 188K auf einem Drucklevel von 30hPa (laut ECMWF-Daten)
erreicht, falls gleichzeitig eine hohe Sedimentationsgeschwindigkeit angenommen wird,
die fiir Partikel mit Radien von ca. 9um gelten wiirde (Tabelle 4.4). Die Sedimentations-
Geschwindigkeit ist dabei von der unbekannten Partikelform und Partikeldichte abhén-
gig. Anhand der Ergebnisse aus Miiller and Peter 1992 und einiger Rechenbeispiele des
AtmoFunc-Programms?’ wurden als eine Schiitzung 100m Fallhthe pro Stunde benutzt
(2,8cm/s). Mit dieser Fallgeschwindigkeit muss sich ein Partikel etwa 20 Stunden vor
der Messung, wie anhand der griinen Kurve in der Abbildung 4.34 dargestellt, im Eis-

tibersittigten Gebiet iiber der Ostkiiste von Gronland, auf 30hPa befunden haben.

Moglicherweise sind dort aufgrund von Lee-Wellen, die durch orographische Gege-

benheiten hervorgerufen wurden, gegeniiber dem ECMWF-Model auf feinerer rdumli-

%yorldufige Rechnungen mit dem HYSPLIT-Model (Hybrid Single Particle Lagrangian Integrated Tra-

jectory Model), http://www.arl.noaa.gov/HYSPLIT_info.php
2Programmsammlung von Prof. Stephan Borrmann, personliche Mitteilung


http://www.arl.noaa.gov/HYSPLIT_info.php
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Abb. 4.34: Temperatur auf dem 30hPa Druckniveau am 10.Dezember 2011, um 12Uhr UTC. Ein-
gezeichnet sind Riickwdrtstrajektorien, ausgehend von drei Koordinaten der PSC-Messung am
11.12.2010 um 14Uhr UT sind als Linien dargestellt. Trajektorien der Luftpakete ohne Sedimenta-
tion - weifse Linien. Trajektorien startend von einer Hohe von 20,5km - gelbe Linien. Sedimentation
wurde mit schrittweiser Steigerung der Hohe um 100m pro Stunde (griiner Kurve) fiir 16 Stunden
beriicksichtigt. Weisse Punkte auf jeweils jeder der Trajektorien markieren den Zeitpunkt fiir den

die Temperaturverteilung dargestellt ist.

cher/zeitlicher Skala noch tiefere Umgebungstemperaturen entstanden. Da Eis-Partikel
im Vergleich zu NAT nur wenige Minuten und nicht Tage oder Stunden zum Anwach-
sen auf angenommene Durchmesser brauchen, erscheinen 20 Stunden fiir die Deposition
einer NAT-Schicht auf dem Partikel als plausibel. Zum Vergleich benétigen reine NAT-
Partikel, wie in Fahey et al. 2001; Fueglistaler et al. 2002 vorgerechnet, etwa vier Tage
zum Anwachsen auf Durchmesser von 20pm. Kritisch gegeniiber der Belastbarkeit der
HYSPLIT-Resultate soll erwidhnt werden, dass es Trajektoiren liefert, anhand derer die
Luftmassen 48 Stunden und mehr vor dem RECONCILE-Flug sogar Temperaturen ober-

halb von Ty 47 ausgesetzt waren.

Solange die Form (und die genaue Zusammensetzung) der in diesem Abschnitt diskutier-
ten Partikel, nicht in weiteren Messungen geklért ist, kann auch eine stérkere Asphirizitit
der NAT-Partikel (> 1:2) nicht ausgeschlossen werden. NAD Partikel, wie sie beispiels-
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weise in der AIDA-Wolkenkammer erzeugt wurden (Wagner et al., 2005), hatten Seiten-
verhiltnisse von mehr als 1:5. Fiir solche Partikel wiirden die Ergebnisse aus Borrmann
et al. 2000a nicht mehr gelten, so dass iiber alle Orientierungen gemittelte Streuquerschnit-
te stirker von der GroBenkalibration anhand der Mie-Rechnung abweichen. In Borrmann

et al. 2000a werden Aspektverhiltnisse von maximal 1:2 verwendet.

Als Fazit wird aus der obigen Diskussion gefolgert: RECONCILE-Messungen der Par-
tikelmode um 10-15um konnen durchaus als moderat asphirische NAT-Partikel inter-
pretiert werden. Eine Korrektur des Partikelvolumens um 30-50% nach unten kann mit
der spektralen Verbreiterung der NAT-Mode durch die Asphirizitit der Partikel, und
durch einige geringe Messfehler erklidrt werden. Die Asphirizitit der Partikel passt bes-
ser zu anderen indirekten Hinweisen, wie der Fallgeschwindigkeiten der Partikel, die
aus MIPAS-Messergebnissen resultieren. Fiir die Erkldrung der ESSENCE-Messung am
11.12.2010 reichen mit hoher Wahrscheinlichkeit das Modell reiner massiver NAT-Partikel
nicht mehr aus. Gleichzeitig erscheint der Weg iiber dhnlich grof3e Eispartikel, auf denen
sich NAT-Schichten bildeten, aufgrund der dazu passenden Meteorologie sehr interessant.
Dahingehend kann auch die Messung von Goodman et al. 1997 interpretiert werden. Mit
der Hilfe von préziseren Riickwirtstrajektorien sollte diese Hypothese weiter untersucht
werden. Alternativ kann eine stirkere Asphérizitit der Partikel, die die Gro3enbestimmung
aller optischen Instrumente insgesamt stark beeinflusst, nicht ausgeschlossen werden. An-
derseits sprechen Vergleiche der Sedimentationsgeschwindigkeiten unterschiedlicher Par-

tikelformen?® fiir plattenformige, und eher gegen stark asphirische nadelférmige Partikel.

BWolfgang Woiwode, Vortrag am 26.02.2013 in Budapest(Woiwode et al., 2013)
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Kapitel 5

Zusammenfassung und Ausblick

5.1 PSC-Messungen der RECONCILE- und ESSENCE-

Kampagnen

5.1.1 Zusammenfassung der Ergebnisse

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit ist ein Datensatz entstanden, der neue Einsichten
in die Mikrophysik der polaren stratosphérischen Wolken (PSC) liefert. Die gesamte
flugzeuggestiitzte Messzeit innerhalb der PSCs in den polaren Wintern 2009/2010 und
2011/2012 summiert sich auf etwa 13 Stunden, was einer Messstrecke von etwa 8.000km
entspricht. In den ersten fiinf RECONCILE-Fliigen (Januar 2010) wurden dabei oberhalb
von 18km Flughohe fast durchgehend PSC-Felder detektiert, die dementsprechend synop-
tische Ausdehnungen hatten. Die hdufige Entstehung der stratosphérischen Wolken hing
mit der tiberdurchschnittlich kalten arktischen Stratosphére im Winter 2009/2010 zusam-
men. Dadurch sind neben der weit verbreiteten PSC-Partikelart vom Typ Ia (STS), auch

sehr zahlreiche PSCs vom Typ Ib und Typ II entstanden.
Die sub-mikrometer Partikel der STS-Partikelmode wurden klar anhand der FSSP-300-

Messung nachgewiesen. Feste PSC-Partikel wurden in unerwartet hoher Anzahl und mit
unerwartet groen Partikeldurchmessern in allen Messfliigen detektiert. Partikel mit bis
zu 25pm im Durchmesser, die in der Publikation von Fahey et al. 2001 als NAT-Rocks
bezeichnet wurden, scheinen aufgrund der neuen umfangreichen Messungen eine weit
verbreitete Eigenschaft der PSCs zu sein. Diese Partikel spielen bei der De-nitrifizierung

der Stratosphire eine entscheidende Rolle, und es besteht daher der Wunsch, diese Parti-
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kelphase so zu verstehen, dass sie auf eine mikrophysikalische Art in Computermodellen
parametrisiert werden kann. Man beachte, dass sich, obwohl satelliten-gestiitzte LiDAR-
Messungen PSCs sehr weitrdumig detektieren, aus solchen Messungen meistens keine
Daten zu sehr geringen Anzahldichten von groBen PSC-Partikeln ableiten lassen. Ahnli-
ches gilt fiir andere fernerkundende Instrumente. Daher sind durch in-situ Messungen, wie

in dieser Arbeit, neue Erkenntnisse in diesem Partikel-Groenbereich moglich.

Da die Diskussion um die Beschaffenheit dieser Partikel noch nicht abgeschlossen ist,
werden diese Partikel (NAT-Rocks) in dieser Arbeit oft als feste HNOjs-haltige Partikel
bezeichnet. Dabei stellt das Salpetersdure-Trihydrat (NAT) wegen seiner vergleichsweise
hohen Stabilitdt unter stratosphirischen Temperaturen, die wahrscheinlichste Phase dar,
die in meisten Rechnungen dieser Arbeit auch angenommen wurde. Auch die Umgebung-
stemperatur entlang der Messfliige unterstiitzt diese Annahme. Im Widerspruch dazu ste-
hen gemessene Partikelvolumen, die sich zu unerwartet hohen Mischungsverhéltnissen
der Salpetersdure summieren. Daher bleibt neben der Form und der Entstehungsgeschich-
te auch die genaue Zusammensetzung der Partikel offen. Die Partikelmoden mit optischen
Partikeldurchmessern von ca. 3 bis 35um beinhalten dabei moglicherweise unterschied-
liche Partikelarten. Zwar lisst sich der HNO3-Widerspruch durch unterschiedliche Hypo-
thesen und Messfehler (oder eine Kombination davon) erklédren. Fiir die endgiiltige Ant-
wort werden neue in-situ Messungen durch Instrumenten, die weitere Eigenschaften der
Partikel ermitteln, benotigt. Ein Teil der offenen Fragen kann moglicherweise durch Mo-
dellierung und Labormessungen beantworten werden - der Datensatz dieser Arbeit bietet

dazu eine Fiille an Partikelgroenverteilungen.

Konkret haben die neuen FSSP- und CDP-Messungen gezeigt, dass NAT Partikel hoch-
wahrscheinlich eine stark asphirische Form haben miissen. Uber die Stirke der Asphiiri-
zitdt und die genaue Form der Partikel kann aktuell nur spekuliert werden. Gleichzeitig
zeigten ESSENCE-Messungen, dass auf Eispartikeln gewachsene NAT-Schichten denk-
bar sind. Auch wenn die NAT-Beschichtung das Eis nicht vom Verdampfen schiitzt, ist
es denkbar, dass die NAT-Schalen ohne die Eiseinschliisse bestehen bleiben. Die letzte
Hypothese wiirde eine bislang unentdeckte Partikelart der polaren Stratosphdrenwolken

darstellen.

5.1.2 Naéchste Schritte der Forschung

Einen bedeutenden Beitrag wird der Vergleich mit den NOy-Messungen des SIOUX-

Instruments liefern. Sobald aus diesen Daten Partikel-GroBenverteilungen ermittelt sind,
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wird ein Vergleich mit den FSSP-Daten einige Aussagen des vorangegangenen Kapitels
stirker eingrenzen. Zum einen lassen sich dann unmittelbar volumen-dquivalente Partikel-
groBen vergleichen. Zum zweiten wird man aus der NOy-ermittelten Groenverteilung den
HNOj3-Gehalt in der Partikelphase abschétzen konnen, und das mit den Ergebnissen der
optischen Partikelmessung vergleichen. Zusitzlich ldsst sich einfach anhand der Zeitreihe
der NOy-Messung (ebenfalls vorwirts gerichteter Einlass) auch ohne die Gewinnung ei-
ner GroBenverteilung, der HNO3-Gehalt der Partikelphase bestimmen. Dies kann fiir eine
untere und obere Grenze des Enhancement-Faktors durchgefiihrt werden. Moglicherweise
wird selbst eine solche Abschitzung die FSSP-Ergebnisse stirker in ihrer Interpretation

eingrenzen.

Ein weites Forschungsfeld bieten Modellrechnungen der Riickwirtstrajektorien fiir in-
situ gemessene Partikel. Hier miissen diverse Parameterbereiche durchgespielt werden.
Dazu zdhlen unterschiedliche Annahmen fiir Partikeldichte, Partikelform und somit ihre
Sedimentations-Geschwindigkeit. Da es nicht bekannt ist, welchen Anteil an der FSSP-
GroBenbestimmung die Asphirizitidt der Partikel ausmacht, sollten hier auch unterschied-
liche Partikeldurchmesser getestet werden. Auch dieser Aspekt wird von den Grofenver-

teilungen anhand der SIOUX-Auswertung profitieren.

Falls iiber die Asphdrizitit der Partikel und ihre Form nihere Hinweise vorliegen, die
sich vor allem in einer starken Asphdrizitit dulert, sollte eine Modellrechnung, z.B. mit
Hilfe der T-Matrix-Methode fiir die Lichtstreuung an diesen Partikeln durchgefiihrt wer-
den. Entscheidend ist dabei, wie stark der Streuquerschnitt je nach Partikelorientierung im
Laserstrahl variiert, und wie stark die GroBenbestimmung von iiber alle Partikelorientie-
rungen gemittelte Streuquerschnitte von der Mie-Rechnung abweicht. Idealerweise sollten
die Ergebnisse der Streurechnung nicht iiber die Orientierung gemittelt werden. Denkbar
ist z.B. eine Look-up-Tabelle, die im Sinne einer Monte-Carlo-Simulation fiir zufillige
Partikelorientierungen und Durchmesser abgefragt wird. Die Annahmen der Partikelpa-
rameter werden dann solange variiert, bis das Ergebnis am besten zur FSSP-gemessenen
GroBenverteilung passt. Ein einfacherer Weg die Ergebnisse zu Streuquerschnitten anzu-
wenden, wire die Berechnung unterschiedlich gewichteter Partikeldurchmesser, z.B. des
volumen-dquivalenten Durchmesser, der sich bei einer Mie-kalibrierten-Messung ergibt.

Daraus liee sich dann eine Korrektur der FSSP-Messungen ableiten.

Da neue in-situ Messungen in PSCs mit einem grof3en finanziellen und organisatorischen
Aufwand verbunden sind, und moglicherweise nicht so schnell wieder zustande kommen,
muss sich die PSC-Forschung auf Labormessungen konzentrieren. Immerhin konnen man-

che Fragen, z.B zur Schalenhypothese nur in Labormessungen beantwortet werden. Ei-
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ner der Aspekte, der ausgiebig in Wolkenkammern untersucht werden kann, ist der Ein-
fluss bzw. die Voraussetzung unterschiedlichster Kondensationskerne fiir die NAT/NAD-

Nukleation.

Interessanterweise konnten bis jetzt keine NAT-Partikel in Wolkenkammer erzeugt wer-
den. In mehreren Versuchen an der AIDA-Wolkenkammer sind nadelformige NAD-
Partikel erzeugt worden (Wagner et al., 2005). Auch neue Messungen an der AIDA-
Wolkenkammer wéhrend der ASCONA-Kampagne (Dezember 2012) zeigten, dass zu-
mindest die Dihydrat-Form der Salpetersdure (NAD, a- und [-Art) nadelférmige Par-
tikel mit Aspektverhiltnissen von ca. 1:5 bildet!. Die NAD-Zusammensetzung wurde
dort mittels der Infrarotspektrometrie bestimmt. Bei fernerkundenden Infrarotmessungen
bleibt ein klarer NAT/NAD Nachweis bis heute aus. Einziger in-situ Nachweis der NAT-
Zusammensetzung beruht auf der in-situ Messung des molaren Verhiltnisses von H2O zu
HNO;3; mit Hilfe der Massenspektrometrie (Voigt et al., 2000). Allerdings kann man der
Publikation keine Partikel-GréBenverteilungen entnehmen, so dass nicht klar ist, ob Parti-
kel mit Dp > 10-15um auch ein molaren Verhiltnis von 1:3 (NAT) gehabt hitten. Daher
ist es wiinschenswert, wenn in zukiinftigen Labor oder in-situ Messungen optische Par-
tikelzdhlung (FSSP) mit der Einzelpartikel-Massenspektrometrie kombiniert wird. Mit-
tels Einzelpartikel-Massenspektrometrie wiirde man beispielsweise hypothetische NAT-

beschichtete Eispartikel von reinen NAT-Partikeln unterscheiden.

Man muss eingestehen, dass wihrend der RECONCILE/ESSENCE-Messungen Messin-
strumente gefehlt haben, mit deren Hilfe die Morphologie der Partikel ndher untersucht
werden konnte. Messmethoden, die dazu in Frage kommen und bei zukiinftigen strato-
sphérischen Messungen zum Einsatz kommen sollten, werden im Folgenden kurz erwihnt.
Digitale Inline Holographie, wie sie zurzeit von Jacob Fugal in der Arbeitsgruppe entwi-
ckelt wird (Fugal et al., 2004), konnte Partikel mit Dp > 5-10 in ihrer Struktur aufldsen.
Ein optisches Instrument wie SID3 (Small Ice Detector, Kaye et al. 2008), was in der
Vorwirtsrichtung Streumuster bildgebend aufzeichnet, kann schon fiir Partikel ab etwa 1-
2pm Aussagen iiber die Partikelform inklusive des Aspektverhiltnisses liefern. Gewohnli-
che Mikroskopische Bildaufnahme der Partikel (z.B. Cloud Particle Imager, CPI?, Lawson
et al. 1998) ist auf Dp > 25,m und geringe Tiefenschirfe/Messvolumen limitiert. In die-
ser Beziehung hat die Holographie ihren grof3ten Vorteil, da gleichzeitig zu einer htheren

Bildauflosung keine groBBen Abstriche beim Messvolumen gemacht werden. Und gerade

1pers‘dnliche Kommunikation mit Martin Schnaiter, KIT, 2012.
2Instrument-Hersteller: SPEC inc (Boulder, Colorado)
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die Messungen in PSCs mit Anzahlkonzentrationen um 10~°-10"3cm™3 verlangen nach

einem hohen Messvolumen.

Eine preiswerte aber dennoch strukturauflosende Messtechnik basiert auf dem Impaktie-
ren der Partikel auf beschichteten, formbaren Substraten, wie das in Goodman et al. 1997
angewandt wurde. Beim VIPS-Instrument (Video Ice Particle Sampler, McFarquhar and
Heymsfield 1997) ist eine dhnliche Technik im Form eines laufendes Bandes, auf dem Par-
tikel impaktieren und anschlieend von einer Mikroskop-Kamera erfasst werden, imple-
mentiert. Diese Technike implizieren alledings andere Probleme, die z.B. mit dem Aufprall
bei hohen Geschwindigkeiten verbunden sind. Offene Fragen, die durch die Unkenntnis
der Partikelform in dieser Arbeit entstehen, konnten mit der oben beschriebenen Instru-

mentierung direkter beantwortet werden.

Die Wunschliste fiir die Instrumentierung ldsst sich leicht fortsetzen - eine Messung des
gesamten NOy-Gehalts mit einem isokinetischen Lufteinlass wiirde die Unsicherheit des
partikelabhiingigen Enhancement-Faktors eliminieren. Dies wiirde das Gesamt-NOy in der

Partikelphase sehr eindeutig beschrinken.
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5.2 Messtechnik der Wolkenspektrometer

5.2.1 Ergebnisse der Kalibration und Instrument-Charakterisierung

Zur Charakterisierung der FSSP/CDP-Sonden wurde im Laufe dieser Arbeit erfolgreich
ein monodisperser Tropfchengenerator aufgebaut und betrieben. Damit konnten die Mess-
flachen aller FSSP-Sonden, zu den die CDP-Sonde zihlt, erneut, genau und wiederholbar
vermessen werden. Bei den FSSP-Messfldchen ergaben sich gegeniiber den alten Werten
Korrekturen der Flidchen von bis zu 30% (FSSP-100) und 50% (FSSP-300). Die Messfli-
che der CDP-Sonde kann nach Erfahrungen dieser Arbeit mindestens zwischen 0,22mm?
und 0,27mm? variieren. Im ungiinstigen Fall kann eine Unkenntnis der genauen Messfli-
che zu einem Fehler fiir Partikelkonzentration von 30% fiihren. Falls zur Flugmessung kei-
ne zeitnahe Vermessung der CDP-Messfliche vorliegt, sollte ein Mittelwert von 0,25mm?
angenommen werden. Damit ist nicht ausgeschlossen, dass die Sonde wéhrend einer Mes-
sung stirker de-justiert war, und die Messfliche weniger als z.B. 0,2mm? betrug. Eine
schlechte Justage kann in diesem Fall mit geringem Aufwand mit der rotierenden Loch-
blende iiberpriift werden. Je nachdem wie unsymmetrisch die Groflenbestimmung quer

zur optischen Achse aussieht, kann man die Justage der CDP schnell beurteilen.

Generell sollten erneute Vermessungen der Messflichen nach Hersteller-Reparaturen oder
nach Neujustagen der Optik durchgefiihrt werden. Insbesondere in Hersteller-Upgrades
konnen Anderungen in der Messelektronik verborgen sein, die eine Beurteilung der opti-

schen Justage nicht aufzeigen.

Die Kalibration der Grofenbestimmung wurde ebenfalls am Tropfchengenerator zumin-
dest fiir Tropfendurchmesser von 35um zufriedenstellend durchgefiihrt. Damit wird der
gesamte, fiir die in-situ Messungen von PSCs relevante Groflenbereich prizise erfasst. Die
Genauigkeit dieser Kalibration wurde mit etwa 5% abgeschitzt. Auch hier soll der Tropf-
chengenerator die einfachere Methode mit Testpartikeln (Glas-Sphéren definierter Grof3e)
nicht ausschlieBen. Auf einer Mess-Kampagne kann damit zumindest die einwandfreie
Funktion der Groflenbestimmung schnell iiberpriift werden. Allgemein scheinen die Jus-
tage und Kalibration der CDP relativ robust und dauerhaft zu sein, was zu den Vorteilen

des kompakten Aufbaus des Messkopfes gezihlt werden kann.

Die spektrale Verbreiterung der CDP ist gegeniiber dem, was fiir klassische FSSPs bekannt
ist, deutlich geringer. Die Messung ist so gut, dass man auf eine korrigierende Inversion der

GroBenverteilungen verzichten kann. Stattdessen reicht es, diverse abgeleitete Parameter
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und Bin-Grenzen zu korrigieren. Die mittleren Partikeldurchmesser miissten dabei um

etwa 3,5% und das Partikelvolumens entsprechend um 10% nach unten korrigiert werden.

Unter Zuhilfenahme des Hilfsmesskanals zur Anzahl der mit dem DoF-Kriterium ver-
worfenen Partikel, und der Einzelpartikeldaten, konnten einige weitere Aspekte der CDP-
Messung untersucht werden. Dazu zihlen der Einfluss von Partikelkoinzidenzen und die
Charakterisierung der unteren Detektionsgrenze der CDP. Ein Fehler im Partikelvolumen
von 10%, der durch Beeinflussung der GroBenbestimmung durch Partikelkoinzidenzen
entsteht, wird bei Anzahlkonzentrationen von ca. 200cm 3 erreicht. Der deutlich stirke-
re Messfehler, der die gesamte Partikelzédhlung durch Totzeit-Verluste betrifft, wird bei ca.
2000-3000cm—? erreicht. Trotzdem ist die CDP-Sonde unter solchen Partikelkonzentratio-
nen eindeutig iiberfordert, da dabei fast jedes Messereignis in seiner Grof3enbestimmung
von koinzidenten Partikeln beeinflusst wird. Fiir eine Messkampagne in dichten tropo-
sphérischen Wolken, sollten Modifikationen, wie z.B. die Verkleinerung der Fldche der

grofBenbestimmenden Fotodiode erwogen werden.

5.2.2 Weiterentwicklung der Kalibrationsmethoden

Wie in Abschnitten zum Aufbau des Tropfchengenerators besprochen, kann der GroBen-
bereich erzeugter Tropfchen mit eine Stromungsrohre, innerhalb derer die Tropfen, um-
stromt von trockener Luft, schnell schrumpfen, nach unten erweitert werden. Damit wiren
Tropfchendurchmesser von mindestens 7pm im Durchmesser moglich. Diese Tropfengro-
Be wiirde die GroBenkalibration und die Messflichen-Vermessung auf eine solidere Basis
stellen. Bis jetzt dienten dazu nur theoretische, wenn auch recht plausible Annahmen iiber

die Funktionsweise der Messtechnik.

Eine weitere Verbesserung der Messflichen-Vermessung kann durch eine automatisierte
Ansteuerung der Positionierung des monodispersen Tropfenstrahls gelingen. Die mecha-
nische Positionierung ist schon vorhanden und aufgebaut, wurde in dieser Arbeit aber noch

nicht angewandt.

Eine offene und dringende Frage bleibt die Temperaturabhiingigkeit der Laserleistung mit
der zugehorigen Kontrolle am ,,Dump-Spot-Monitor*. Zur Kldrung dieser Abhéngigkeit
sollten Experimente mit einer auf mindestens -25°C gekiihlten CDP-Sonde durchgefiihrt
werden. Gleichzeitig muss die Grofle der Testpartikel konstant bleiben und iiberpriitbar
sein. Selbst wenn der Einfluss der Laserleistung auf die Partikelgrofle bei 10% liegt, fiithrt

das zu einer Uberschiitzung des Partikelvolumens um 30%. Als erster experimenteller An-
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satz wird eine Partikelsimulation mit einer auf einer rotierenden Disk befestigten Glasfaser

vorgeschlagen.

Ein weiteres Vorhaben, das in der Zukunft angegangen werden kann, ist das Testen der
CIP-Sonden am Tropfchengenerator. Dazu ist eine schnellere Geschwindigkeit der Trop-
fen, wie sie eine Stromungsrohre ermoglichen wird, eine Voraussetzung. Auf diese Weise
konnte der Cut-off im unteren Messbereich der CIPgs (und der mono CIP) genauer und
vor allem fiir unterschiedliche Einstellungen der Abschattungsstufen angegeben werden.
Davon konnte die Interpretation der Messdaten, wie sie beispielsweise im RECONCILE-

Abschnitt zu CIPgs-Messungen 4.3.4 diskutiert werden, stark profitieren.
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5.3 Auswertung der Wolkenpartikel-Daten

5.3.1 Neue Hilfsprogramme in der Auswergung der FSSP/CDP-

Daten

Fiir das schnelle Ausfiihren vieler Datenauswertungen, die in diese Arbeit eingeflossen
sind, wurden viele Hilfsprogramme neu geschrieben oder in der vorhandenen FSSP-
Datenauswertung angepasst. Dazu zihlt z.B. das schnelle Erstellen von Zeitreihen mit
samtlichen instrumentellen Parametern, um die fehlerfreie Funktion der Sonde nach einem
Flug zeitnah diagnostizieren zu konnen. Die Datenaufnahme und generell die Elektronik
der CCP-Sonde hat mehrere Reparaturen und Upgrades beim Hersteller durchlaufen, was

wiederholt kleine aber zahlreiche Modifikationen in der Datenauswertung erforderte.

Zum ersten Mal wurde innerhalb der Arbeitsgruppe die Moglichkeit der Einzelpartikel-
daten einer FSSP-Messung am Beispiel der CDP-Sonde ausgenutzt. Dazu wurden Pro-
gramme geschrieben, die Messereignisse in Verteilungen der Intervallzeiten einsortieren
und grafisch, zusammen mit der Poisson-Verteilung darstellen. Die Einzelpartikeldaten
erlaubten z.B. ein rdumliches Mittelungseffekt bei Detektieren einer bi-modalen GroBen-
verteilung auszuschlieBen. Es wurden einige Mittelungsroutinen geschrieben, die speziell

auf sehr niedrige Anzahlkonzentrationen der PSC-Messungen ausgelegt wurden.

5.3.2 Weiterentwicklung der Datenauswertung

Ein groBeres Vorhaben, das zukiinftig fiir die Datenauswertung der CDP-Sonde umgesetzt
werden konnte, ist eine Monte-Carlo-Simulation, die alle Aspekte der CDP-Messung be-
riicksichtigt. Das ist vor allen bei der Charakterisierung der Wolkenmessung mit sehr ho-
hen Anzahlkonzentrationen um 103cm™3 nicht zu vermeiden. Die Simulation kann alle
Messeffekte berticksichtigen. Jedes Simulations-Partikel wird an einer zufilligen Stelle
auf der Messflidche eingefiihrt - das beriicksichtigt die spektrale Verbreiterung. Zusitzlich
kann im Fall der Asphdrizitit das Testpartikel zufillig orientiert sein, wobei ein entspre-
chender Streuquerschnitt abgerufen werden muss - das wird die spektrale Verbreiterung
aufgrund der Asphirizitit einbeziehen. Das nichste Simulations-Partikel wird nach einer
zufélligen Zeit, entsprechend der Poisson-Wahrscheinlichkeit eingefiihrt und mit der Si-
gnalamplitude iiberlagert. Das beriicksichtigt wiederum Partikelkoinzidenzen. In der Pra-
xis miissten dann Parameter der Simulation solange optimiert werden, bis das simulierte

Spektrum dem gemessenen moglichst nahe kommit.
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Des Weiteren kann die maximale Zeitauflosung der Histogramm-Daten der CDP von 10Hz
in der Datenauswertung umgesetzt werden, und zwar so, dass diese mit Einzelpartikel-
Daten verglichen werden konnen. Dies wird fiir die Charakterisierung der Wolken auf

einer feineren raumlichen Skala von Vorteil sein.

Ein eigenstindiges Projekt kann das Ausloten von Moglichkeiten der Graustufen-
Fahigkeit der CIPgs der CCP-Sonde werden. Mittels der hochsten Abschattungsstufe kann
z.B. die Messflache der CIPgs zum Teil praziser definiert werden. Anderseits sollte die
Moglichkeiten der 3 Graustufen nicht iiberbewertet werden - die erste Graustufe ist oft
verrauscht. Diese Stufe kann in einigen Fillen aufzeigen, dass nah liegende aber nicht
zusammenhingende Bilder/Pixel der 50%-Abschattung in Wirklichkeit zu einem Beu-
gungsmuster gehoren. Bisher konnten auch diese Messereignisse zum Teil anhand der
Intervallzeiten-Verteilung als ein ,,Shattering“-Messartefakt entfernt werden (Frey, 2011).
Die Charakterisierung der Graustufen-Funktion der CCP-CIP kann auch vom monodisper-

sen Tropfchengenerator profitieren.

5.3.3 Verbesserungen an der CCP/CDP-Sonde

In diversen Labor-, Boden- oder Flugmessungen wurden viele ,,Kinderkrankheiten* der
CCP wihrend dieser Arbeit entdeckt und behoben. Die CCP wurde beispielsweise vor den
Geophysica-Messfliigen in einer Druckkammer getestet. Damit wurde iiberpriift, ob die
Messelektronik (vor allem der PC zur Datenaufnahme) bei einer sehr geringen Luftdichte
bei einem Luftdruck von 50hPa nicht tiberhitzt.

Vor dem Hintergrund aufgetretener Fehlfunktionen der CCP-Sonde muss zugegeben wer-
den, dass der Hersteller die CCP-Sonde nur bis zu einer Temperatur von -40°C spezifiziert.
Die maximale Geschwindigkeit ist mit 200m/s und die maximale Flugh6he (und somit der
Luftdruck) mit 6km angegeben. Bei Messfliigen in der Stratosphire oder selbst wihrend
der Flugmessungen in Cirrus-Wolken werden die Grenzen dieses Spezifikationsbereichs
weit iiberschritten. Die Temperatur-Stabilisierung und Isolierung der CDP-Sonde, vor al-
lem in dem Messkopf sollte zukiinftig verbessert werden. Die Messungen in der Strato-
sphire legen nahe, dass die Sensitivitit der Partikelmessung im unteren Grofenbereich
abnimmt. Man beobachtet, dass selbst mit verbesserter Elektronik, die Probleme unter
niedrigen Auflentemperaturen beheben soll, Partikel erst ab einem Durchmesser von 6-

7upm detektiert werden.
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Neben den Hersteller-Reparaturen wurde die CCP-Sonde umfangreich innerhalb der Ar-
beitsgruppe modifiziert. Einige Modifikationen dienen der Zuverldssigkeit der Sonde. Es
wurden beispielsweise Tiefpass-Filter in die Stromversorgung eingebaut. Es wurde ein
besserer Zugang zu den Anschliissen und Sicherungen diverser Heizungen im Instru-
ment geschaffen - dies ermoglicht ein schnelles Anpassen der Sonde an unterschiedliche
Messplattformen und verbessert nebenbei die Fehlersuche. Viele Modifikationen an der
Sonde wurden durch strenge Zulassungsvorgaben fiir Flugzeuge erzwungen. Dazu wur-
den die z.B. die Verkabelung an die Stromstirken in ihren Querschnitten angepasst. Ein
gutes Beispiel fiir eine Modifikation, die aus einer Zulassung resultierte, ist die Verstér-
kung der Befestigung des CDP-Messkopfes. Nach einem Messversuch am DLR, bei dem
Schwingungen des CDP-Messkopfes untersucht wurden, wurde die Befestigung des CDP-
Messkopfes am CIPgs mit einer Manschette um die Verstrebung zusétzlich verstirkt (siehe
Abbildung 1.1).

Nach solchen Modifikationen wurde die CCP-Sonde unter anderem auf einer zwei-
motorigen Propellermaschine, Partenavia der Enviscope GmbH, und in der AIDA-
Wolkenkammer getestet - dort wurde die CCP-Sonde bis dato bei zwei Messkampagnen
eingesetzt: HOLO-06 im Januar-Februar 2011 und ASCONA - im Dezember 2012.

CCP-Messungen, die zu dieser Arbeit beigetragen haben, stammen aus mehreren flug-
zeuggestiitzten Messkampagnen: RECONCILE-Testkampagne auf der M-55 Geophysica
- Oktober 2009, RECONCILE-Kampagne - Januar-Mérz 2010, Testfliige auf der Parte-
navia - Dezember 2010, DENCHAR-Kampagne auf dem Learjet von Enviscope/GFD -
Mai 2011, ESSENCE-Kampagne auf der M-55 Geophysica - Dezember 2011, VERDI-
Kampagne auf der Polar 5 (DC-3) des Alfred Wegener Instituts, - Mai 2012.

Die FSSP-Messtechnik, wie sie im CDP umgesetzt wurde, hat immer noch grundlegen-
des Verbesserungspotential. Wiinschenswert wire z.B. die Erhohung der Zihlrate, die die
Aufnahme der Einzelpartikeldaten verarbeiten kann. Aktuell ist dies bei der CDP auf 256
Ereignisse pro Sekunde beschrinkt. Denkbar ist auch eine Datenaufnahme der Pulshéhen
des qualifizierenden Signals - damit sind Korrekturen denkbar, die die Positionsabhin-
gigkeit der GroBenbestimmung und eindeutige Partikelkoinzidenzen herausrechnen. Eine
FSSP konnte auch ohne einen Strahlteiler gebaut werden. Falls an Stelle der zwei Fotodi-
oden hinter dem Stahlteiler ein Mehrfachfeld an Fotodioden eingesetzt wird. Dabei wiirde
die Summe oder die Differenz von Signalen einiger Fotodioden das qualifizierende oder
das groBenbestimmende Signal bilden. Der Verzicht auf den Strahlteiler wiirde den Ein-
fluss der Polarisationseffekte auf die Messung reduzieren. Weiterhin wéren damit mehrere

simultane Messvolumen-Kriterien definierbar. Ein iibliches Messvolumen in dem die Gro-
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Benbestimmung genau ist, und ein vielfach groBBeres Messvolumen in dem auf Kosten der

Genauigkeit der GroBenbestimmung eine viel bessere Zihlstatistik erreicht wird.

Als Fazit kann man fiir diese Arbeit festhalten, dass eine CCP-Sonde zum ersten Mal
erfolgreich in PSCs eingesetzt wurde und zusammen mit zwei FSSP-Sonden der grofBte

Datensatz zu in-situ Messungen in PSCs entstanden ist.
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Abbildungen zu den Messfliigen
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A.1 RECONCILE-Kampagne

A.1.1 RECONCILE, Flug 1 am 17.01.2010
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Abb. A.1: RECONCILE, Flug #1. Flugpfad und ECMWEF-Temperatur auf 50hPa.
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Abb. A.2: FSSP-300: Anzahlkonzentration (blau) mit Temperaturen: Lufttemperatur (rot), Ty aT
(schwarz), Ticg/Frostpunkt (blau). Gestrichelte Fehlerkurven beinhalten den zdihlstatistischen

Fehler und einen Fehler fiir das Messvolumen von 20%.
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Abb. A.3: FSSP-300 und FSSP-100: Anzahlkonzentration mit Temperaturen: Lufttemperatur (rot),
T aT (schwarz), Trop/Frostpunkt (blau). Gestrichelte Fehlerkurven zeigen den zdhlstatistischen

Fehler, der zusdtzlich einen Fehler fiir das Messvolumen von 20% beinhaltet.
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Abb. A.4: FSSP-100: gemessene optische Partikeldurchmesser (schwarze Punkte) und daraus ab-
geleitete mittlere Durchmesser: geometrischer Mittel (gelb), Volumen-gewichtet (blau). Durchmes-

ser, der 10% des Volumens einschlief3t (rot).
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Abb. A.5: FSSP-100: Partikelvolumen und HNOs-Gehalt in Partikeln oberhalb von 1,9um in
Durchmesser, unter Annahme von NAT und ausgedriickt als Mischungsverhdltnis. Fiir beide
Zeitreihen sind gestrichelte Fehlerkurven eingezeichnet. Diese beinhalten einen Fehler fiir das

Messvolumen von 20% und einen Fehler der Gréf3enmessung von 10%.
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Abb. A.6: Mischungsverhdltnisse von: NOy (CLaMS-Modell-Ausgabe entlang des Flugpfades),
Wasserdampf (FISH-Instrument).
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A.1.2 RECONCILE, Flug 2 am 20.01.2010
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Abb. A.7: Flug #2. Flugpfad und ECMWF-Temperatur auf 50hPa.
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Abb. A.8: FSSP-300: Anzahlkonzentration mit Temperaturen: Lufttemperatur (rot), TnaT
(schwarz), Ticg/Frostpunkt (blau). Gestrichelte Fehlerkurven beinhalten den zdihlstatistischen

Fehler und einen Fehler fiir das Messvolumen von 20%.
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Abb. A.9: MAL2-Instrument: qualitative Darstellung der Riickstreuung vom nach unten schauen-

den LiDAR-Instrument. Qelle: Valentin Mitev, Centre Suisse d’Electronique et Microtechnique.
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USA.
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Abb. A.11: Bilder der CIP grey scale in polaren Stratosphdrenwolken als Anzahl der Pixel pro
Bild. FSSP-Daten zum Vergleich. Fiir die Bestimmung der CIPgs-Konzentration wurde das CIPgs-

Messvolumen fiir 15 und 20um grofle Partikeldurchmesser berechnet.
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Abb. A.12: FSSP-300: gemessene optische Partikeldurchmesser (schwarze Punkte) und daraus be-

rechneter volumen-gewichteter Durchmesser (blau).
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Abb. A.13: FSSP-300: Partikelvolumen und HNOs-Gehalt in Partikeln oberhalb von 1,9um in
Durchmesser, unter Annahme von NAT und ausgedriickt als Mischungsverhdltnis. Fiir beide
Zeitreihen sind gestrichelte Fehlerkurven eingezeichnet. Diese beinhalten einen Fehler fiir das

Messvolumen von 20% und einen Fehler der Griffenmessung von 10%.
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Abb. A.14: Mischungsverhdltnisse von: NOy (CLaMS-Modell-Ausgabe entlang des Flugpfades),
Wasserdampf (FISH-Instrument).



165

A.1.3 RECONCILE, Flug 3 am 22.01.2010

<
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. >

Abb. A.15: Flug #3. Flugpfad und ECMWEF-Temperatur auf 50hPa.
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Abb. A.16: FSSP-100: Anzahlkonzentration mit Temperaturen: Lufttemperatur (rot), Tyar
(schwarz), Trcg/Frostpunkt (blau). Gestrichelte Fehlerkurven beinhalten den zdhlstatistischen

Fehler und einen Fehler fiir das Messvolumen von 20%.
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Abb. A.17: Bilder der CIP grey scale in polaren Stratosphdrenwolken als Anzahl der Pixel pro
Bild. FSSP-Daten zum Vergleich. Fiir die Bestimmung der CIPgs-Konzentration wurde das CIPgs-

Messvolumen fiir 15 und 20pum grofie Partikeldurchmesser berechnet.
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Abb. A.18: FSSP-100: gemessene optische Partikeldurchmesser (schwarze Punkte) und daraus ab-
geleitete mittlere Durchmesser: geometrischer Mittel (gelb), Volumen-gewichtet (blau). Durchmes-

ser, der 10% des Volumens einschlief3t (rot).
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Abb. A.19: FSSP-100: Partikelvolumen und HNOs-Gehalt in Partikeln oberhalb von 1,9um in
Durchmesser, unter Annahme von NAT und ausgedriickt als Mischungsverhdltnis. Fiir beide
Zeitreihen sind gestrichelte Fehlerkurven eingezeichnet. Diese beinhalten einen Fehler fiir das

Messvolumen von 20% und einen Fehler der Grifenmessung von 10%.

16 = [er ] N - 20

[ Flight 3, 22.01.2010| I

14
% / M\V/ ("
-/ i A
3ol [ YA \ \ &
S [y “J \ L3

Y. \_ |

2 / / — NOy (CLaMS) \»\ __4

/ ) — NOy* (CLaMS) L

= g 1 —— H,0 total (Fish) X .
E ¢ L | | 6
s 5] 4
Q 4 |
T, 3

I ' I ' I ' I ' I ' I ' I !
36000 38000 40000 42000 44000 46000 48000
UTC time (s)
Abb. A.20: Mischungsverhdltisse von: NOy (CLaMS-Modell-Ausgabe entlang des Flugpfades),

Wasserdampf (FISH-Instrument).
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A.1.4 RECONCILE, Flug 4 am 24.01.2010
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Abb. A.21: Flug #4. Flugpfad und ECMWEF-Temperatur auf 50hPa.
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Abb. A.22: FSSP-100: Anzahlkonzentration mit Temperaturen: Lufttemperatur (rot), Tyar
(schwarz), Trcg/Frostpunkt (blau). Gestrichelte Fehlerkurven beinhalten den zdhlstatistischen

Fehler und einen Fehler fiir das Messvolumen von 20%.
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Abb. A.23: Bilder der CIP grey scale in polaren Stratosphdrenwolken als Anzahl der Pixel pro
Bild. FSSP-Daten zum Vergleich. Fiir die Bestimmung der CIPgs-Konzentration wurde das CIPgs-

Messvolumen fiir 15 und 20um grofle Partikeldurchmesser berechnet.
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Abb. A.24: FSSP-100: gemessene optische Partikeldurchmesser (schwarze Punkte) und daraus ab-
geleitete mittlere Durchmesser: geometrischer Mittel (gelb), Volumen-gewichtet (blau). Durchmes-

ser, der 10% des Volumens einschlief3t (rot).
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Abb. A.25: FSSP-100: Partikelvolumen und HNOs-Gehalt in Partikeln oberhalb von 1,9um in
Durchmesser, unter Annahme von NAT und ausgedriickt als Mischungsverhdltnis. Fiir beide
Zeitreihen sind gestrichelte Fehlerkurven eingezeichnet. Diese beinhalten einen Fehler fiir das

Messvolumen von 20% und einen Fehler der Griffenmessung von 10%.
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Abb. A.26: Mischungsverhdltnisse von: NOy (CLaMS-Modell-Ausgabe entlang des Flugpfades),
Gas-NOy gemessen vom SIOUX-Instrument, Wasserdampf (FISH-Instrument).
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A.15

RECONCILE, Flug 5 am 25.01.2010
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Abb. A.27: Flug #5. Flugpfad und ECMWEF-Temperatur auf 50hPa.
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Abb. A.28: FSSP-100: Anzahlkonzentration mit Temperaturen: Lufttemperatur (rot), Tnar

(schwarz), Trog/Frostpunkt (blau). Gestrichelte Fehlerkurven beinhalten den zdhlstatistischen

Fehler und einen Fehler fiir das Messvolumen von 20%.
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Abb. A.29: Bilder der CIP grey scale in polaren Stratosphdrenwolken als Anzahl der Pixel pro
Bild. FSSP-Daten zum Vergleich. Fiir die Bestimmung der CIPgs-Konzentration wurde das CIPgs-

Messvolumen fiir 15 und 20um grofie Partikeldurchmesser berechnet.
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Abb. A.30: FSSP-100: gemessene optische Partikeldurchmesser (schwarze Punkte) und daraus ab-
geleitete mittlere Durchmesser: geometrischer Mittel (gelb), Volumen-gewichtet (blau). Durchmes-

ser, der 10% des Volumens einschlief3t (rot).
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Abb. A.31: FSSP-100: Partikelvolumen und HNOs-Gehalt in Partikeln oberhalb von 1,9um in
Durchmesser, unter Annahme von NAT und ausgedriickt als Mischungsverhdltnis. Fiir beide
Zeitreihen sind gestrichelte Fehlerkurven eingezeichnet. Diese beinhalten einen Fehler fiir das

Messvolumen von 20% und einen Fehler der Grifienmessung von 10%.
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Abb. A.32: Mischungsverhdltnisse von: NOy (CLaMS-Modell-Ausgabe entlang des Flugpfades),
Gas-NOy gemessen vom SIOUX-Instrument, Wasserdampf (FISH-Instrument).
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A.1.6 RECONCILE, ,,Haushaltsdaten* der FSSP-300

10°

[Fiight 1, 17.01.2010, FSSP-300] - 20

Counts/s
(w>) spmmy

- DOFrejectedCounts| 2
+  TotalCounts
= FIFOfull
0
10 I T I T I T I T I T I T I T I T I
40000 42000 44000 46000 48000 50000 52000 54000 56000
UTC time (s)

Abb. A.33: FSSP-300: Haushaltsdaten vom ersten RECONCILE Flug: akzeptierte (TotalCounts)
und verworfene (DOFrejectedCounts) Ereignisse. Das Vorhandensein der FIFOfull-Datenpunkte

zeigt, dass Gerdt eine so hohe Anzahl vom Rauschen verursachter Ereignisse nicht verarbeiten

konnte.
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Abb. A.34: FSSP-300 Haushaltsdaten vom zweiten RECONCILE Flug: akzeptierte und verworfene

Ereignisse.
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Abb. A.35: FSSP-300 Haushaltsdaten vom dritten RECONCILE Flug: hier weicht die Menge an
akzeptierten und verworfenen Ereignissen erheblich vom akzeptablen Niveau ab. Messdaten ab der

UTC-Zeit von 42000 Sekunden wurden verworfen.
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Abb. A.36: RECONCILE, Flug #3: a) Anzahlkonzentration der beiden FSSP-Gerdte in dem Bin
mit gleichen Grenzen: von 1,9 bis 3,3um. b) Zeitreihe der Anzahlkonzentration von FSSP-300 und

COPAS.
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A.2 ESSENCE-Kampagne

A.2.1 ESSENCE, Flug 1 am 11.12.2011
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Abb. A.37: ESSENCE, Flug #1. Flugpfad und ECMWF-Temperatur auf 50hPa.
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Abb. A.38: CDP und FSSP-100: Anzahlkonzentration mit Temperaturen: Lufttemperatur (rot),
Tnar (schwarz), Ticg/Frostpunkt (blau). Gestrichelte Fehlerkurven beinhalten den zdhlstatisti-

schen Fehler und einen Fehler fiir das Messvolumen von 20%.
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Abb. A.39: CDP: gemessene optische Partikeldurchmesser (schwarze Punkte) und daraus abgelei-
tete mittlere Durchmesser: geometrischer Mittel (gelb), Volumen-gewichtet (blau). Durchmesser,

der 10% des Volumens einschlief3t (rot).
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Abb. A.40: CDP und FSSP-100: Partikelvolumen und HNOs-Gehalt in Partikeln oberhalb von
1,9um in Durchmesser, unter Annahme von NAT und ausgedriickt als Mischungsverhdltnis in Luft.
Fiir beide Zeitreihen sind gestrichelte Fehlerkurven eingezeichnet. Diese beinhalten einen Fehler

fiir das Messvolumen von 20% und einen Fehler der Grifienmessung von 10%.
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Abb. A.41: Essence, Flug #1: Zeitreihe der Wasserdampf-Messung vom FISH-Instrument. Die rote
Kurve zeigt eine Hypothetische Korrektur der Wasserdampf-Messung unter Annahme von NAT an-
hand der CDP-Partikelmessung. Fiir das FISH-Instrument wurde ein ,, Enhancement “-Faktor von

~ 10 angenommen.
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Abb. A.42: CDP-Messung: Hdaufigkeitsverteilung von Partikel-Zeitlabstinden aus der Messung der
grofien PSC-Partikel. Die Verteilung folgt sehr gut der Poisson-Verteilung, was zeigt, dass Partikel

raumlich zufillig verteilt sind.
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A.2.2 ESSENCE, Flug 2 am 16.12.2011
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Abb. A.43: ESSENCE, Flug #2. Flugpfad und ECMWEF-Temperatur auf 50hPa.

0.01

— 83 [Essence Flight 2, 16.12.2011] 20
o 6 >
15 10 2
% iy Nﬁ\ li'\“ 12 =
M \3/
0.0018—E 8
\
4
N
o [ 208
< — CDP
g —— FSSP-100
= — Temp
g —— T_NAT_min
8- — T_NAT_max
% — T_ice_min
|_ 188 T I T I T I T I T I T I T I = 188
50000 52000 54000 56000 58000 60000 62000 64000
UTC time (s)

Abb. A.44: CDP und FSSP-100: Anzahlkonzentration mit Temperaturen: Lufttemperatur (rot),
Tn AT (schwarz), Trog/Frostpunkt (blau). Gestrichelte Fehlerkurven beinhalten den zdhlstatisti-

schen Fehler und einen Fehler fiir das Messvolumen von 20%.



180

30

35 - |Essence Flight 2, 16.12.2011] - 20
- - 18
/ . ws \ - 165
c
25 / e \ 45
D
M PR —
- 12
20 CEC % ey %
3

.

R

1 . .
5 .

\ L

Diameter (um)

\ m—s

10 -6
M & Particles
. Geom. Mean L4
5 . — Volume Mean

/ . —— 10% of Volume| | 2

0 \

I I I I I I I I
50000 52000 54000 56000 58000 60000 62000 64000
UTC time (s)

Abb. A.45: CDP: gemessene optische Partikeldurchmesser (schwarze Punkte) und daraus abgelei-
tete mittlere Durchmesser: geometrischer Mittel (gelb), Volumen-gewichtet (blau). Durchmesser,

der 10% des Volumens einschlief3t (rot).

20
. [Essence Flight 2, 16.12.2011] ~ 20
oz
Q215 i 18
b4 ;
T8 \ 16
o L
S g0
€ > \ - 14 >
© =
o = —
5 -|— cbpP 12 g
— FSSP-100 o
0 \ — 10 ;3;
L"’)A T | 8 N
£ 6
S 6
™ L
£ 4
= — CDP — 4
g 2 —— FSSP-100
=} | 2
S
I — 1 T 1
50000 52000 54000 56000 58000 60000 62000 64000
UTC time (s)

Abb. A.46: CDP und FSSP-100: Partikelvolumen und HNOs-Gehalt in Partikeln oberhalb von
1,9um in Durchmesser, unter Annahme von NAT und ausgedriickt als Mischungsverhdltnis in Luft.
Fiir beide Zeitreihen sind gestrichelte Fehlerkurven eingezeichnet. Diese beinhalten einen Fehler

fiir das Messvolumen von 20% und einen Fehler der Grifienmessung von 10%.



181

J]|Essence, Flight 2, 2011.12.16 O CDP data
- ||avg. time: 52500-57000 UTC sec. O Fahey etal.
o w0
E -
o -
~ -3
o 10 =
o 3 |
(@) N
O j
° -4
Z 10 =
© ]
-5
10 =
1 1 1 1 1 1 I 1 1 1 1
4 5 6 7 89 2 3 4 5
10
Dp (um)

Abb. A.47: ESSENCE, Flug. #2. PSC-Groflenverteilung der FSSP-100 iiberlagert mit Fahey et al.
2001.

3 IPT Distribution, 52500-58300s
25 —| —A— Poisson, 0.0138 particles/s

20 —1 180 counts

i

s i\
> 4 \[

LT N

average NC=3-10" cm” [

Number of Counts

3 4 6

10 10t 10° 10

Inter Particle Time, ms
Abb. A.48: CDP-Messung: Hdufigkeitsverteilung von Partikel-Zeitlabstinden zwischen grofien
Partikeln. Die gesamte PSC-Messung mit 80 Partikeln sollte nicht in kleinere Zeitintervalle un-

terteilt werden. Die Partikel konnen innerhalb der Statistik als zufillig verteilt angesehen werden.



182

A.3 Weitere Abbildungen
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Abb. A.49: Reconcile, Flug #3. Wasserdampf-Zeitreihen zu: gesamtes Wasser (Gas und Partikel-
phase) - FISH-Instrument. Nur Gasphase - FLASH-Instrument. Vergleich der FISH zu FLASH-
Differenz mit der aus Partikelmessungen abgeleiteten Wassermenge unter einer Annahme der NAT-

Zusammensetzung.
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Abb. A.50: Reconcile, Flug #3. Wasserdampf-Zeitreihen: Wasserdampf-Zeitreihen zu: gesamtes
Wasser (Gas und Partikelphase) - FISH-Instrument. Nur Gasphase - FLASH-Instrument. Vergleich
der FISH zu FLASH-Differenz mit der aus Partikelmessungen abgeleiteten Wassermenge unter
einer Annahme der NAT-Zusammensetzung. Die Zeitreihen illustrieren, dass keine systematische

Korrelation der FISH- und FLASH-Signale zu dem FSSP-gemessenen Partikelvolumen besteht.
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Neben den Rechnungen fiir eine Detektionsgrenze von 0,46pm mit drei Annahmen fiir HNO3-
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Abb. A.52: FSSP-300-Daten: Partikelvolumen unterhalb von 1,9um, Fliige am 17. und 20. Janu-

ar 2010. Fehlerbalken der Datenpunkte beinhalten unter anderem Unsicherheiten auf Grund der

Zdhlstatistik.
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Anhang B

Tabellen

Name des Messkanals

Beschreibung

nom. Wert

Laser_Current_(mA)

Stromstérke des CDP-Lasers. Die Stromstérke kann zur Korrektur der
GroRenbestimmung an einem Potentiometer eingestellt werden.

80mA
(70-90mA im Flug)

Laserintensitat, gemessen auf der Empfangerseite, hinter dem Optikfenster.

Typischerweise herrschen dort unproblematische Temperaturen.

Dump_Spot_Monitor_(V) Dient zur Kontrolle und Korrektur der GroRenbestimmung. 3.05[au]
Wi Tanp (0) | Empert af dr Sk, e s s ten COP AN | g5 e
Laser_Temp_(C) ngl%e;?;zrj?;]&lz;’;_aser. Werte unterhalb von 25°C . +50°C
Sizer Baseline (V) girgu:;.spannung am Ausgang des Vorverstarkers. Gréenbestimmender 0.16V ...0.28V
Qualifier Baseline (V) Grundspannung am Ausgang des Vorverstérkers. Qualifizierender Signal. 0,16V ... 0,28V
+ 5V Monitor (V) Kontrolle der Spannungsversorgung der CDP bei +5V. 5,0v
Control_Board_T_(C) Temperatur auf der CDP-Platine im inneren des Instrument-Kanisters. 10°C ... +40°C

DOF_Reject_Cnt

Anzahl der Messereignisse pro Sekunde, die aufgrund des DoF-Kriteriums
verworfen wurden.

0...ca. 200.000s™

Koinzidenzen von Partikeln mit Durchmessern im oberen Messbereich.

Average Transt Mittlere Dauer der Messpulse in Taktzyklen von 40MHz (0,025ps). ca.0,8 ... 5us
Dient zur Korrektur der Baselines ("Dynamic Baseline"-Firmware). Zeigt die

DT_Bandwidth Breite der Verteilung der Rausch-Pulse der Grundspannung am ca. 15
Vorverstarker in AD-Werten.

Dynamic Threshold AF:D-SchvngIe Zl.fyr Pamkgldetektl.onl.lst je nach Temperatur und Baseline- 24 ca. 90
Niveau variabel ("Dynamic Baseline").
Anzahl der Messereignisse pro Sekunde deren Pulshéhen die Elektronik

ADC_overflow sattigten. Ursachen: Partikeldurchmesser oberhalb des Messbereichs oder 0 bis N [5-1]

Tab. B.1: Instrumentelle Parameter (House Keeping) der CDP-Sonde.
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FSSP-300 RO FSSP-100 R1
Bins, Bins,
Upper Limits Upper Limits
Channel ADC [um] Channel ADC [um]
1 3 -
2 8 -
3 22 0,4
4 48| rem., 0.46
5 85
6 153
7 274 0,55
8 398
9 586
10 846
11 1120 1 3
12 1333 0,8 2 8 1.05(0.8)
13 1915 3 16
14 2548| optional 4 31
15 3062 1,05 5 46
16 4096
17 4107 1,9 1,9
18 4167 6 81
19 4233 7 140 3,3
8 200
4,65 9 231 4,65
10 277
20 4281 11 346 6,5
21 4339 7,7 12 384
13 436 9,5
22 4402 14 507
23 4423 11,2 15 560
16 613 12,5
24 4453 17 715
25 4607 18 756
26 4690 15,1 19 897 15,1
20 1065
27 4809 21 1217 17,7
28 5015 22 1379
29 5060 20,5 23 1436 20,5
24 1500
25 1609 22,4
30 5221 26 1677
31 5380 25 27 1913 25
40 8191 47 40 4096 37,5

Tab. B.2: Bin-Grenzen der FSSP-Sonden fiir den Brechungsindex von NAT (n = 1,48). Rot sind
Modifikationen fiir die korrigierte Auswertung markiert. In der Channel-Spalte sind die ersten
31 von 40 Kandilen aufgelistet. In der ADC-Spalte sind die digitalen Schwellenwerte der oberen
Grenze der Groflen-Bins notiert. In der jeweils ndchsten Spalte, sind die den Schwellenwerten

entsprechende Partikeldurchmesser angegeben.



Anhang C

Erganzungen

C.1 Geophysica als Messplattform

Die Messdaten, um die es im Kapitel 4 geht, wurden im Rahmen zweier Flugzeug-
Messkampagnen an Bord des russischen Hohenforschungs-Flugzeugs Myasishchev M-55
Geophysica gesammelt. Daher sollte die Messplattform ,,Geophysica“ hier kurz vorge-
stellt werden. Es ist eines von zwei-drei Flugzeugen weltweit !, die in Hohen von bis zu
21km Messfliige durchfithren konnen - das Fliegen in solchen Hohen erfordert auf Grund
vergleichsweise sehr niedriger Luftdichte Spezialflugzeuge. Die Luftdichte, die direkt in
die Tragfdhigkeit/Leistung von Flugzeugfliigeln und luftatmenden Triebwerken eingeht,
ist in dieser Hohe etwa 15-mal geringer als bei Normalbedingungen. Andere vergleichba-
re Flugzeuge stammen alle von militdrischen Aufkldrungsmaschinen ab. Entgegen dieser
naheliegenden Annahme, hat die M-55 etwas andere Wurzeln. Hervorgegangen ist die M-
55 aus einem Vorgingermodell M-17, das die Aufgabe gehabt hitte, in den Luftraum ein-
dringende, hochfliegende Aufklidrungsballons abzufangen, was in Tests auch demonstriert
wurde. Damals iiberflogen hunderte, relativ giinstige Heliumballone mit Aufklidrungsauf-
riistung die UdSSR und es war aus Kostengriinden nicht denkbar, diese mit hoch- und
weitreichenden und daher teuren Raketen zu erreichen. Diese Aufgabe eriibrigte sich Mit-
te der 80er Jahre, und man hat versucht fiir den erst geplanten Nachfolger M-55 andere
Aufgaben wie Aufklirung, oder dem Einsatz als Relaisstation oder zur Zielmarkierung zu
finden.

Zwischen 1988-1992 wurden vier M-55 Maschinen gebaut und zunichst erprobt (zwei

davon sind abgestiirzt). Nach dem Zerfall der Sowjetunion gab es auch fiir die Art von

'ER-2 und WB-57 (NASA)
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Flugzeugen keine Mittel oder Verwendung, und man hat gleich versucht, die M-55 fiir
wissenschaftliche Zwecke anzubieten. Das ist auch in den folgenden Jahren erfolgreich
umgesetzt worden: zwischen 1993 und 1995 nahm die Geophysica an einigen internatio-
nalen Luftfahrausstellungen teil, und schon 1996/1997 gab es die erste Messkampagne
(APE), an der Instrumente des IPA, Mainz teilnahmen (Borrmann et al., 2000b). Man be-
denke, dass das Flugzeug erst im Julie 1991 seinen Erstflug hatte 2. Zusammenfassend
kann man sagen, dass die M-55 Geophysica von Anfang an ein Forschungsflugzeug war
und inzwischen an zahlreichen Projekten teilgenommen hat, die in der Tabelle C.1 aufge-

listet sind.

Abb. C.1: Hohenforschungsflugzeug Myasishchev M-55 ,,Geophysica*“.

M-55 bietet folgende Flugleistungen:

Das Flugzeug kann eine Nutzlast von ungefihr 1,5t mitnehmen. Die Flugdauer betragt
etwa 5 Stunden, dabei kann eher gegen das Ende dieser Dauer eine maximale Flughthe
von 20-21km erreicht werden - am Ende der Flugzeit ist das Flugzeug um das Gewicht
des verbrauchten Treibstoffs deutlich leichter. Eine hohere Nutzlast verringert die maxi-
male Flughohe natiirlich. Die Fluggeschwindigkeit liegt auf maximaler Flughthe bei ca.
190m/s.

2Viele Infos sind in der offiziellen Seite der Myasishchev Design Bureau entnommen
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Jahr Kampagnen-Name Ort Region

1996 |Testflige Forli (latalien) Mittlere Breiten
1997 |APE Rovagnemi (Finnland) Arktis

1999 |APE-THESEO Mahé (Seychellen) Tropen

2002 [EUPLEX-Testflige Forli (latalien) Mittlere Breiten
2003 |EUPLEX Kiruna (Schweden) Arktis

2005 [Troccinox Aracatuba (Brasilien) Tropen

2005 [SCOUT-Testflige Oberpfaffenhofen (Deut.) Mittlere Breiten
2005 [SCOUT Darwin (Australien) Tropen

2006 [SCOUT-AMMA Ouagadoudou (Burkina Faso) Tropen

2009 |[RECONCILE-Testflige |Oberpfaffenhofen (Deutschland) |Mittlere Breiten
2010 [RECONCILE Kiruna (Schweden) Arktis

2011 |ESSENCE Kiruna (Schweden) Arktis

Tab. C.1: Liste der Geophysica-Kampagnen mit der Teilnahme des Instituts fiir Physik der Atmo-

sphdre, Universitdit Mainz

Zusitzlich kann ein Flugprofil auch ein ,,Dive* (von z.B. 18km auf 13km-Flughdhe und

wieder auf die maximale Flughohe zuriick) und andere Flugmandver wie hohe Steigraten

enthalten, die eher dem ,,Abfangjiger* in der Geschichte des Flugzeugmusters zu verdan-

ken sind. Es werden derzeit etwa 15 Messinstrumente an diversen Stellen im Flugzeug

untergebracht. Die Wolkenpartikel-Spektrometer, deren Messungen in vorliegender Ar-

beit analysiert werden, sind wie iiblicherweise vorgesehen, in zylinderformigen Einschub-

kanistern (sogenannte PMS-Kanister®) unter der Flugzeugtragfliiche untergebracht (siehe

Abbildung 4.1).

3PMS - Particle Measuring Systems: Das Unternehmen hat mit ihren zahlreich verkauften FSSP-Griten

diese Bezeichnung geprigt.
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C.2 Umrechnung des Partikelvolumens in

Mischungsverhaltnis von HNO;

Unter Annahme einer NAT-Partikelzusammensetzung wird aus dem FSSP-gemessenen
Partikelvolumen das HNOs-Mischungsverhiltnis (ppbv) berechnet, welches sich beim
vollstidndigen Verdampfen der Partikel unter Umgebungsbedingungen der in-situ Messung
ergeben wiirde. Zunichst muss der Massenanteil von HNO3 in NAT = HNO; - 3H50 be-

stimmt werden.

Molmasse(Hy0) =2 -1+ 16 = 18g/mol
Molmasse(HNO3) =1+ 14+ 3 - 16 = 63g/mol (C.1)

l
Massenanteil(HNOsin NAT) = (63g/mfl:)))g4{7§(~)18g/mol = %37 =0,54

Im Auswerteprogramm zu FSSP-Daten wird die Konzentration des Partikelvolumens
(um?/em?) multipliziert mit der Dichte von NAT (p = 1,62) zur Massenkonzentration
von NAT (ug/cm? bzw. g/m?) umgerechnet. Diese GroBe wird hier mit MassConc be-
zeichnet. Die Stoffmenge von HNOj pro Kubikmeter Luft (n(HNOj3)) ergib sich dann mit:

n(HNO;) = Massenanteil(HNOsinN AT) - MassConc(NAT)
v Molmasse(HNOs) -
0,54 - MassConc(NAT)

63g/mol

(C.2)

Die Stoffmenge der Luft entlang des Flugpfades beim gemessenen Druck und Temperatur,

mit der Beziehung des idealen Gases:

v
n(Luft) = Z—T. (C.3)

Das V kann hier durch ein Kubikmeter ersetzt werden. Das Volumen-Mischungsverhéltnis
von HNO3; (VMR(HNO3)) ergibt sich schlussendlich mit:

n(HNO3) 0,54 MassConc(NAT) - R-T

MR(HN = =
VMR(HNO;) n(luft) 63g/mol - p

(C4)

mit R = 8,314 J mol~! K™!, pin hPa und T in Kelvin.



191

Beispiel:
T = 200K, p = 55hPa. Es wurde wihrend der RECONCILE-Kampagne héufig ein

3

Partikelvolumen von iiber 2um?/cm® gemessen. Dieses Partikelvolumen entspricht

2 - 107%m?/m3. Die Massenkonzentration ergibt sich mit:

MassConc(NAT) =2 -10"%m?*/m® - 1,6g/cm® = 3,24 - 10 %g/m?. (C.5)
Eingesetzt in die Gleichung C.2 folgt:

0,54 -3,24-1075g/m3 - 8,314 mol~* K1) - 200K

MR(HNO3) =
VMR(HNOs) 63g/mol - 5,5 - 103Pa

= 8, 4ppbu.
(C.6)



Liste der Abkiirzungen

CCP
CDP
CIP
ClPgs
DoF
Dp
ECMWF
FSSP
IPT
NAD
NAT
NC
OAP
PbP
PMS
PSC
SA
SCS
SBS/STS
SV
UTC

Cloud Combination Probe = CDP + CIPgs
Cloud Droplet Probe

Cloud Imaging Probe

Cloud Imaging Probe, grey scale

Depth of Field

Diameter of particle

European Center for Medium Weather Forecast
Forward Scattering Spectrometer Probe

Inter Particle Time

Nitric Acid Dihydrate

Nitric Acid Trihydrate

Number Concentration

Optical Array Probe

Particle by Particle

Particle Measuring Systems

Polar Stratospheric Cloud

Sample Area

Scattering Cross Section

Supercooled Binary Solution/Supercooled Ternary Solution
Sample Volume

Universal Time Coordinated
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