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Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein flugzeuggetragenes Laserablations-Einzelpartikel-
Massenspektrometer von Grund auf entworfen, gebaut, charakterisiert und auf verschiedenen
Feldmesskampagnen eingesetzt. Das ALABAMA (Aircraft-based Laser ABlation Aerosol
MAss Spectrometer) ist in der Lage die chemische Zusammensetzung und GréBe von
einzelnen Aerosolpartikeln im submikrometer-Bereich (135 — 900 nm) zu untersuchen.

Nach dem Fokussieren in einer aerodynamischen Linse wird dafiir zundchst der
aerodynamische Durchmesser der einzelnen Partikel mit Hilfe einer Flugzeitmessung
zwischen zwei Dauerstrichlasern bestimmt. AnschlieBend werden die zuvor detektierten und
klassifizierten Partikel durch einen gezielten Laserpuls einzeln verdampft und ionisiert. Die
Ionen werden in einem bipolaren Flugzeit-Massenspektrometer entsprechend ihrem Masse-
zu-Ladungs Verhiltnisses getrennt und detektiert. Die entstehenden Massenspektren bieten
einen detaillierten Einblick in die chemische Struktur der einzelnen Partikel.

Das gesamte Instrument wurde so konzipiert, dass es auf dem neuen
Hohenforschungsflugzeug HALO und anderen mobilen Plattformen eingesetzt werden kann.
Um dies zu ermoglichen wurden alle Komponenten in einem Rahmen mit weniger als 0.45 m?
Volumen untergebracht. Das gesamte Instrument inklusive Rahmen wiegt weniger als 150 kg
und erfiillt die strengen Sicherheitsvorschriften fiir den Betrieb an Bord von
Forschungsflugzeugen. Damit ist ALABAMA das kleinste und leichteste Instrument seiner
Art.

Nach dem Aufbau wurden die Eigenschaften und Grenzen aller Komponenten detailliert im
Labor und auf Messkampagnen charakterisiert. Daflir wurden zunichst die Eigenschaften des
Partikelstrahls, wie beispielsweise Strahlbreite und —divergenz, ausfiihrlich untersucht. Die
Ergebnisse waren wichtig, um die spdteren Messungen der Detektions- und Ablationseffizienz
zu validieren.

Bei den anschliefenden Effizienzmessungen wurde gezeigt, dass abhéngig von ihrer Grof3e
und Beschaffenheit, bis zu 86 % der vorhandenen Aerosolpartikel erfolgreich detektiert und
grofenklassifiziert werden. Bis zu 99.5 % der detektierten Partikel konnten ionisiert und
somit chemisch untersucht werden. Diese sehr hohen Effizienzen sind insbesondere fiir
Messungen in groBer Hohe entscheidend, da dort zum Teil nur sehr geringe
Partikelkonzentrationen vorliegen.

Das bipolare Massenspektrometer erzielt durchschnittliche Massenaufldsungen von bis zu
R=331. Wihrend Labor- und Feldmessungen konnten dadurch Elemente wie Au, Rb, Co, Ni,
Si, Ti und Pb eindeutig anhand ihres Isotopenmusters zugeordnet werden.

Erste Messungen an Bord eines ATR-42 Forschungsflugzeuges wéhrend der MEGAPOLI-
Kampagne in Paris ergaben einen umfassenden Datensatz von Aerosolpartikeln innerhalb der
planetaren Grenzschicht. Das ALABAMA konnte unter harten physischen Bedingungen
(Temperaturen > 40°C, Beschleunigungen +/- 2 g) verldsslich und prézise betrieben werden.
Anhand von charakteristischen Signalen in den Massenspektren konnten die Partikel
zuverldssig in 8 chemische Klassen unterteilt werden. Einzelne Klassen konnten dabei
bestimmten Quellen zugeordnet werden. So liefen sich beispielsweise Partikel mit starker
Natrium- und Kaliumsignatur eindeutig auf die Verbrennung von Biomasse zuriickfiihren.
ALABAMA ist damit ein wertvolles Instrument um Partikel in-situ zu charakterisieren und
somit verschiedenste wissenschaftliche Fragestellungen, insbesondere im Bereich der
Atmosphérenforschung, zu untersuchen.



Abstract

Within this work an aicraft-based single-particle laser-ablation mass spectrometer has been
designed from the scratch, built, characterized and deployed during several field campaigns.
The ALABAMA (Aircraft-based Laser ABlation Aerosol MAss Spectrometer) is capable of
determining the chemical composition and size of single sub-micron (135-900 nm) aerosol
particles.

After focusing the particles in an aerodynamic lens, their aerodynamic diameter is specified
by measuring their time-of-flight between to continuous wave lasers. Further downstream the
particles are evaporated and ionized by a selective laser pulse. The ions are then separated
according to there mass-to-charge ratio in a bipolar time-of-flight mass spectrometer. The
results give detailed insight into the chemical structure of the individual particles.

The entire instrument is designed in a way to be operated on the new high-altitude research
aircraft HALO and other mobile platforms. All components have been fitted into a rack with a
total volume of less than 0.45m?3, not exceeding a total weight of 150 kg and meeting all
safety regulations to be operated on board of research aircrafts. Thereby ALABAMA is the
smallest and most lightweight instrument of its class.

After the setup the properties and constraints of all components have been characterized in
detail during several laboratory and field measurements. First the characteristics of the
particle beam, like beam width and divergence have been examined. The results were
necessary to validate further measurements of detection- and ablation efficiency.

During the following measurements of efficiency it could be shown, that up to 86 % of the
aerosol particles could be detected and classified by size, depending on their diameter and
properties. Up to 99.5 % of those detected particles could be ionized and chemically analyzed.
These high efficiencies are especially useful at high-altitude measurements as particle
concentration is often very low.

The bipolar mass-spectrometer reached average mass resolutions of up to R=331. During lab-
and field measurements elements like Au, Rb, Co, Ni, Si, Ti and Pb could be identified by
their isotope pattern.

First measurements on board of a ATR-42 research aircraft during the MEGAPOLI campaign
in Paris produced an embracing dataset of aerosol particles measured within the planetary
boundary layer. ALABAMA could be operated stable and precisely under rough physical
conditions (temperatures > 40°C, accelerations +/- 2 g).

By evaluating characteristic signals in the mass spectra, the particles could be divided into 8
major chemical classes. Single classes could be allocated to certain sources. Particles with
strong potassium and sodium signatures for instance could be traced back to biomass burning
events.

ALABAMA is a valuable instrument for in-situ characterization of particles to examine
several scientific problems, especially within the field of atmospheric chemistry.
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“In this house we obey the laws of thermodynamics.”
- Homer J. Simpson






1 Einleitung

1.1 Motivation

Aerosol, also feste oder fliissige in einem Gas suspendierte Partikel [61] kommen in vielfél-
tiger Form in der Atmosphére vor. Die Aerosolpartikel haben eine Grofe zwischen etwa
1 nm und 100 pgm und entstehen in unterschiedlichsten natiirlichen wie auch anthropoge-
nen Quellen. Aerosolpartikel haben einen entscheidenden Einfluss auf verschiedene atmo-
sphérische Prozesse, wie beispielsweise die Wolkenbildung, oder auch auf den gesamten
Strahlungshaushalt [35, 62]. Die optischen, physikalischen und chemischen Eigenschaften
der individuellen Partikel h&ngen dabei nicht nur von der Grofe dieser, sondern auch
mafgeblich von ihrer chemischen Zusammensetzung ab. So entscheidet beispielsweise die
chemische Zusammensetzung dariiber, wie ein Partikel das Sonnenlicht streut und reflek-
tiert, oder wie gut es als Wolkenkondensationskeim oder Eiskeim dienen kann [19]. Den
entscheidendsten Einfluss auf die atmosphérische Chemie haben dabei Partikel im Gro-
fenbereich zwischen 100 und 1000 nm, da in diesem Bereich die Partikelkonzentration
und die Verweilzeit in der Atmosphére am héchsten ist.

Die Prozesse finden nicht nur in Bodenn#he, sondern in verschiedenen Hohen und
Schichten der Atmosphére statt. Um die Partikel direkt an ihrem Wirkungsort zu mes-
sen, ist es daher notwendig ein Instrument zu entwickeln, welches die chemische Zusam-
mensetzung und Gréfe der Aerosolpartikel in verschiedenen Hohen in-situ untersuchen
kann. Die direkte Messung ohne Zwischenschritte, wie beispielsweise dem Sammeln der
Partikel auf Filterproben und anschliefender Analyse, erlaubt es die Partikel zu un-
tersuchen bevor diese sich mafgeblich iiber die Zeit chemisch verdndert haben. Dieses
zeitnahe Verfahren ist unter anderem hilfreich bei der Messung von Kondensstreifen hin-
ter Flugzeugtriebwerken, bei der die Aerosolpartikel unmittelbar nach der Entstehung im
Triebwerk gemessen werden kénnen [36].

Das Messen der chemischen Zusammensetzung derart kleiner Aerosolpartikel ist nicht
trivial, da ein Partikel mit einem Durchmesser von beispielsweise 500 nm lediglich eine
Masse von 107!3 g hat. In den letzten Jahren hat sich die Messmethode mittels La-
serablation und anschliefender Flugzeitmassenspektrometerie als erfolgreiche Methode
durchgesetzt, um einzelne Partikel verschiedenster Zusammensetzungen zu untersuchen.
Verschiedene Instrumente dieser Art wurden gebaut und intensiv eingesetzt [26, 46, 49].
Um in-situ Messungen in verschiedenen Hohen durchzufiihren wurde 1998 das erste flug-
zeuggetragene Instrument vorgestellt [46], welches die bei der Laserablation entstehenden
Ionen einer Polaritdt misst. Spater wurden zwei weitere flugzeuggetragene Gerite entwi-
ckelt, welche Ionen beider Polaritdten (bipolar) gleichzeitig messen |51, 74]. Neben der
ohnehin sehr anspruchsvollen Messmethode stellt ein flugzeuggetragenes Instrument eine
besondere Herausforderung in Bezug auf Grofe, Gewicht und mechanischer Stabilitét



dar.

Ziel dieser Arbeit war es ein flugzeuggetragenes Laserablations- Einzelpartikel- Mas-
senspektrometer nach dem neusten Stand der Technik zu entwickeln, welches auf dem
neuen deutschen Forschungsflugzeug HALO (High Altitude and Long Range Research
Aircraft) und anderen mobilen Plattformen eingesetzt werden kann. Die Vorgaben in
Bezug auf Grofke, Gewicht und Sicherheit fiir den Betrieb auf HALO waren dabei sehr
strikt vorgegeben und forderten das kleinste und leichteste Instrument dieser Art zu bau-
en. Alle Komponenten miissen in ein 19 Zoll breites Flugzeugrack passen und diirfen ein
Zuladungsgewicht von 150 kg nicht tiberschreiten.

Das daraufhin gebaute Instrument mit dem Namen ALABAMA (Aircraft-based Laser
ABlation Aerosol MAss Spectrometer) ist ein leistungsstarkes Einzelpartikel- Massen-
spektrometer und erfiillt alle nétigen Kriterien fiir den Flugzeugeinsatz.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde das Instrument von einem ersten Entwurf ausge-
hend konzipiert und aufgebaut. Nach einer ausfiihrlichen Laborcharakterisierung um die
Méglichkeiten und Grenzen des Instrumentes aufzuzeigen, wurde das Instrument auf
Messkampagnen eingesetzt. Nach ersten Tests an einer Atmosphérensimulationskammer
(AIDA - Aerosols and Heterogeneous Chemistry in the Atmosphere, Karlsruhe), welche
die Einsatzfihigkeit unter laborfernen Bedingungen und die Langzeitstabilitit des ALA-
BAMA bewiesen, wurde es im Rahmen der MEGAPOLI (Megacities: Emissions, urban,
regional and global atmospheric pollution and climate effects, and integrated tools for
assessment and mitigation) Messkampagne an Bord eines Forschungsflugzeuges des Typs
ATR-42 erfolgreich eingesetzt. Ein Einsatz an Bord von HALO ist im Rahmen der ML-
Cirrus Messkampagne im Jahr 2010 oder 2011 geplant.



1.2 Grundlagen der Laserablations-Massenspektrometrie
(LA-MS)

1.2.1 Methoden der Partikelfokussierung und aerodynamischen Linse

Methoden zur aerodynamischen Separation von Molekiilen unterschiedlichen Gewichts
durch kleine Bohrungen, Diisen oder Kapillare (= Blenden) sind bereits schon in den
sechziger Jahren beschrieben [5, 53| worden und wurden spéter auf in Gas suspendierte
Partikel iibertragen [14].

Die partikelbeladene Luft bei Umgebungsdruck wird dafiir mit Hilfe einer Pumpe durch
eine axialsymmetrische Blende gesaugt und die Partikel auf Grund ihrer Trigheit vom
Trégergas separiert. Die Verdichtung und Fokussierung des Partikelstrahls um die Sym-
metrieachse erfolgt dabei in zwei Schritten auf Grund des Druckunterschiedes pg zu p;
vor und hinter der Verjiingung (vgl. Abb. 1.1). Vor der Blende folgen die Partikel den

Einlasswand
Stromlinie

Partikel

Symmetrieachse

Abbildung 1.1: Verjiingung der Partikeltrajektorie an einem fokussierenden Element.

Stromlinien und werden radial in Richtung der Achse beschleunigt. Aufgrund ihrer Trég-
heit folgen die Partikel am kleinsten Querschnitt nicht genau den Stromlinien, sondern
werden iiber diese hinaus in Richtung der Mittelachse beschleunigt. Bei der Expansion
hinter der Linse kann die Reaktion der Partikel aus den Gesetzen der Wechselwirkung
von Partikeln mit einem Fluid abgeleitet werden. Charakteristisch fiir die Stromungsei-
genschaften der Blende und damit fiir die Fokussierung der Partikel ist insbesondere die
Stokes-Zahl und die Stoppdistanz der Partikel.

Um sich neuen Kriften anzupassen, die auf ein Partikel durch Anderung der Umge-
bungsbedingungen wirken, benétigt ein Partikel die Relaxationszeit t. Diese berechnet
sich nach [61] gem&f:

my-Ce
3-m-u-D,

T =



mit:

my, = Masse des Partikels [kg|

Cc = Cunningham’scher Gleitkorrektur-Faktor
u = Viskositdt des Fluids |[Pa-s|

D,, — Partikeldurchmesser [m]|

Geht man von sphérischen Partikel aus ergibt sich:

T~ Dz-Cc (1.2)

Dabei ist zu beachten, dass diese Gleichungen den Idealfall sphérischer Partikel darstellen.
Wie in [38] gezeigt, erzeugen nicht-sphérische Partikel (zum Beispiel NaCl) zusétzliche
Krifte und lassen sich daher deutlich schlechter fokussieren. Diese Aufweitung des Par-
tikelstrahls durch nicht-sphérische Partikel wurde durch [37]| experimentell belegt.

Der Cunningham’sche Gleitkorrektur-Faktor kann parametrisiert dargestellt werden als

8]

C. = 1+ Kn-(a+Bexp®n) (1.3)

mit:

Cc : Cunningham’scher Gleitkorrektur-Faktor
Kn : Knudsenzahl

o : Koeffizient, 1.142 fiir Partikel

B: Koeffizient, 0.558 fiir Partikel

v: Koeffizient, 0.999 fiir Partikel

Die Koeffizienten wurden zunichst experimentell fiir Oltrépfchen ermittelt, spiter jedoch
auch an festen Aerosolpartikeln [4]. Die Knudsenzahl berechnet sich laut [61] gemé&R:

Kn=— (1.4)

mit:
A: mittlere freie Weglénge |m]|
D,, : Partikeldurchmesser [m)|

Wenn die Partikelgrofe im Bereich der mittleren freien Weglénge liegt (Kn > 1), erhoht
sich der Widerstand auf die Partikel um den Cunningham’schen Gleitkorrektur-Faktor.
Die Stoppdistanz S ist nach [8] das Produkt aus der Relaxationszeit T des Partikels und
der Partikelgeschwindigkeit v:

S = v (1.5)



Sie beschreibt die Strecke, die das Partikel innerhalb der Relaxationszeit zuriicklegt.
Damit die Partikel nicht auf der Blende impaktieren, sondern sich schnell genug den
wechselnden Umgebungsbedingungen anpassen konnen, muss der Durchmesser der Blen-
de immer grofer als die Stoppdistanz der Partikel ausgelegt werden.

Die dimensionslose Stokes-Zahl beschreibt das Verhéltnis der Stoppdistanz zu einer cha-
rakteristischen Lénge und ist nach [61] definiert als:

_ TUp
St o= (1.6)

mit:

T : Relaxationszeit [s]

ug : charakteristische Strémungsgeschwindigkeit ||
L: charakteristische Lange [m]

Fiir Unterschall-Fokussierblenden, wie im Falle der im ALABAMA verwendeten aero-
dynamischen Linse, wird fiir die charakteristische Geschwindigkeit in der Regel die mitt-
lere Geschwindigkeit in der Blendenebene gewihlt [39]. In diesem Anwendungsfall ist der
Blendendurchmesser gleich der charakteristischen Lénge. Fiir den Fall St << 1 kénnen
die Partikel den Richtungsidnderungen der Stromungslinien folgen und somit durch die
Blende fokussiert werden. Fiir den Fall St >> 1 konnen die Partikel auf Grund ihrer
Tréagheit nicht den Strémungslinien des Trégergases folgen.

Bei der Auslegung der Blende muss darauf geachtet werden, dass die Partikel klein ge-
nug sein miissen, um den Stromlinien zu folgen und nicht auf der Blende impaktieren.
Andererseits miissen sie groft (und damit trage) genug sein, damit sie bei der Expansion
hinter der Blende den Stromlinien nicht folgen kénnen und dadurch fokussiert werden
(vgl. Abb. 1.1).

In einer aerodynamischen Linse werden daher mehrere Blenden mit abnehmendem Durch-
messer kombiniert. Insbesondere weil kleinere Partikel hinter der Blende noch relativ
gut den Stromlinien folgen und daher schlecht fokussiert werden, sind weitere, kleinere
Blenden notig, um Partikel kleineren Durchmessers weiter zu fokussieren. Die fiir das
ALABAMA verwendete Linse nach [37, 38| ist aus fiinf aufeinanderfolgenden Blenden
aufgebaut. Der genaue Autbau ist in Abschnitt 2.2.3, die Transmissions- und Fokussier-
eigenschaften in Abschnitt 3.1.4, beschrieben.

Die genaue Berechnung der Partikeltrajektorien erfordert komplexe Losungen der Navier-
Stokes-Gleichungen und wird heutzutage vornehmlich mit Hilfe von CFD Programmen
gelGst (zum Beispiel [38]).

1.2.2 GréRenbestimmung

1.2.2.1 Beschleunigung der Partikel

Beim Ubergang aus der aerodynamischen Linse in das Vakuum des Rezipienten des ALA-
BAMA werden die Aerosolpartikel beschleunigt. Laut dem Stokes’schen Gesetz wirkt auf
ein Partikel, das sich in einem Fluid bewegt eine Reibungskraft Fg:



Fr = 3mpDpus (1.7)

mit:

w: Viskositdt des Tréagergases [Pa - s]

D,, : Partikeldurchmesser [m|

Uoo ¢ Partikelgeschwindigkeit relativ zur Stromung ||

Das Gesetz von Stokes leitet sich aus den Kontinuitédtsgleichungen sowie aus Losun-
gen der Navier-Stokes-Gleichungen ab und gilt daher fiir den Grenzfall Kn — 0 [61].
Wenn der Partikeldurchmesser jedoch im Grofenbereich der mittleren freien Weglénge
des Tragergases liegt, so ist die Reibungskraft geringer als durch das Gesetz von Stokes
ermittelt.

Um diesen Effekt zu beriicksichtigen wird Gleichung 1.7 um den Cunnningham’schen
Gleitreibungsfaktor Co erweitert:

3 Dptio
Frp = “Cip (1.8)
C

Mit der Parametrisierung des Cunningham’schen Gleitkorrekturfaktors (1.3) sowie der
Bedingung, dass Kn >> 1 ist (mittlere freie Wegldnge A >> Partikeldurchmesser D))
kann C¢ angenidhert dargestellt werden als [17]:

A(a+P)

C, 1.9
C Dp ( )
Geht man von dem zweiten Newton’schen Gesetz aus:
F = ma (1.10)
mit:
F: Kraft [N]
m: Masse [kg]
a: Beschleunigung |35 ]
so ergibt sich bei Annahme von sphérischen Partikeln:
T 3
F = é-pp-Dp-a (1.11)



Durch Gleichsetzen von 1.8 und 1.11 gleich erhdlt man nach Einsetzen von 1.9 und
Freistellen nach a:

(20 uoo)
eph(a+p)-Dp 12

Bei konstanten Umgebungsbedingungen und gleicher Dichte der Partikel ist die Beschleu-
nigung also umgekehrt proportional zum Partikeldurchmesser. Aufgrund dieser Tatsache
kann mit ALABAMA der Durchmesser der Partikel nach Kalibrierung mit sphérischen
Partikeln bekannten Durchmessers anhand ihrer Geschwindigkeit bestimmt werden. Die
Dichte der Partikel wird dabei als 1 Cm% angenommen und man spricht per Definition
vom aerodynamischen Durchmesser der Partikel. Die Verwendung des aerodynamischen
Durchmessers ist der Praktikabelste, da in der Regel die Dichte der Partikel nicht be-
kannt ist und auch Partikelgemische verschiedener Dichten beprobt werden. Im freien
molekularen Bereich spricht man vom vakuum-aerodynamischen Durchmesser.

Der vakuum-aerodynamische Durchmesser ist also der Durchmesser eines sphérischen
Partikels der Dichte 1 23, das die gleiche Geschwindigkeit bei der Beschleunigung durch
eine Expansion des Trégergases im freien molekularen Strémungsbereich erhilt wie das
untersuchte Partikel [22].

1.2.2.2 Laser-Streuung am Partikel

Um die Geschwindigkeit der Partikel zu ermitteln, ldsst man sie zwei Dauerstrichlaser mit
bekanntem Abstand zueinander durchfliegen. Das von den Partikeln erzeugte Streulicht
wird detektiert und aus der zeitlichen Differenz der beiden Signale die Geschwindigkeit
ermittelt.

Der Grofsteil des atmosphérischen Aerosols liegt in dem Grofenbereich < 3 um [74]. Die
Menge des gestreuten Lichtes hingt von der Querschnittsfliche des Partikels ab. Geht
man von sphérischen Partikeln aus, ist die Menge des Streulichtes also proportional zu
r2. Um die minimal zu detektierende Partikelgrofe zu senken, muss die Hintergrund-
strahlung im Instrument effektiv unterdriickt werden und das Streulicht sehr empfindlich
gemessen werden.

Da die Wellenldnge des Detektionslasers mit 532 nm im Bereich der Grofe der zu de-
tektierenden Partikel liegt, handelt es sich {iberwiegend um Mie-Streuungseffekte [42].
Die Mie-Theorie ergibt sich aus der vollstéindigen Lésung der Maxwell-Gleichungen fiir
die Streuung von elektromagnetischen Wellen an sphérischen Partikeln. Demnach bringt
die elektromagnetische Lichtwelle die Atome und Molekiile im Partikel zum Schwin-
gen, wodurch wiederum Lichtwellen der gleichen Wellenlénge erzeugt werden (elastische
Streuung). Durch Uberlagerung der einzelnen Wellen entstehen charakteristische Inten-
sitdtsverteilungen, welche auch in Streuwinkeln > 90° zu beobachten sind.
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Abbildung 1.2: Rechnungen der Winkelabhéngigkeit der Streulichtintensitit von
Polystyrol-Partikeln [17].

Abbildung 1.2 zeigt exemplarische Intensititsverteilungen an sphérischen Partikeln
verschiedener Durchmesser. Man erkennt, dass das Licht in einem weiten Winkelbereich
gestreut wird. Um einen moglichst grofen Anteil des gestreuten Lichtes detektieren zu
konnen, werden im ALABAMA elliptische Spiegel verwendet (vgl. Abschnitt 2.4.2). Der
Fokus des Detektionslasers befindet sich dabei in dem einen Brennpunkt des Spiegels,
so dass das gestreute Licht im zweiten Fokuspunkt gebiindelt wird und dort detektiert
werden kann.

1.2.3 Laserdesorption und -ionisation

Laserdesorption bezeichnet den Abtrag von Material von einer Oberfliche eines Korpers
durch einen starken Laserstrahl. In dem vorliegenden Fall handelt es sich um den Ab-
trag von der Oberfliche von Aerosolpartikeln durch einen Laserpuls. Wird der gesamte
Korper abgetragen, spricht man von Ablation. Bei der Ionisation wird ein oder meh-
rere Elektronen aus einem Atom oder Molekiil entfernt oder daran angelagert und es
somit positiv oder negativ geladen. Fiir die Desorption und gleichzeitige Ionisation von
Aerosolpartikeln sind Leistungsdichten zwischen 10% und 10'2 C% notig. Um derartige
Leistungsdichten zu erzielen, werden normalerweise COy Laser (A = 10.6 um), Neodym-
dotierte Yttrium-Aluminium-Granat-Laser (Nd:YAG) mit Frequenzvervierfachung (A —
266 nm) oder Excimer-Laser (A = 193 nm) mit einer Pulsdauer von ~ 10 ns (Excimer
und Nd:YAG) bzw. ~ 1 us (COz2) verwendet, deren Puls auf einen Durchmesser zwischen



1 ym und 1 mm fokussiert wird [64].

Der Prozess, der zur Dekomposition des Partikels fiihrt, ist abh#ngig von der La-
serwellenldnge, der Pulsdauer, dem lonisationspotenzial und der Gitterenergie der ver-
schiedenen Komponenten. Komplexe thermische, photochemische und photomechanische
Effekte fithren zur Ablation und Ionisation des Partikels [59]. Untersuchungen zeigen,
dass thermische Effekte den groften Einfluss bei der Ionisation haben [21]. Das genaue
Zusammenspiel dieser Effekte ist bis heute nicht genau bekannt, so dass der Prozess nur
qualitativ beschrieben werden kann.

Wird ein Partikel mit Laserlicht beschossen, wird die Energie einiger Photonen zu-
néchst auf die Elektronen und von da aus auf das Festkorper-Gitter des Partikels {iber-
tragen. Dadurch wird der Festkorper zum Schwingen angeregt und heizt sich auf. Uber-
schreitet die Leistungsdichte des Lasers einen gewissen Schwellwert, kann die Warme
nicht mehr durch Warmeleitung von der Partikeloberfliche abgeleitet werden und der
Partikel beginnt zu verdampfen [34, 52]. Welcher Anteil eines Partikels verdampft wird,
wurde ausfiihrlich untersucht und simuliert und ist von der Leistungsdichte des Lasers
und der Grofe des Partikels abhéngig [59, 79]. Moderne Simulationen berechnen sogar, zu
welchem Anteil die abgedampfte Wolke aus einzelnen Molekiilen und zu welchem Anteil
sie aus groferen Molekiilclustern besteht |79].

Dariiber hinaus ist auch die Morphologie des Partikels entscheidend. Abbildung 1.3
zeigt die Simulation des Beschusses zweier Partikel mit einem Durchmesser von 110 nm
bei einer Pulsdauer von 15 ps und zwei verschiedenen Energien. Das homogene Partikel
(a), welches komplett aus absorbierendem Material besteht, wird bei dem Beschuss mit
geringerer Energie nur teilweise verdampft, bei hoher Energie jedoch vollstdndig. Das he-
terogene Partikel (b) besteht aus einem optisch transparenten Kern, der nicht von dem
Laserlicht angeregt wird. Bei niedriger Energie wird hier nur die Oberfliche abgetragen,
bei hoher Energie wird aufgrund der Absorption der Hiille auch der Kern mit verdampft,
jedoch nur teilweise. Die Simulation zeigt deutlich die Problematik des Laserablationsver-
fahrens: Unvollsténdige Ablationsprozesse konnen dazu fithren, dass die nachgewiesenen
Komponenten nicht der tatséchlichen Zusammensetzung des Partikels entsprechen. Der
Absorptionskoeffizient der einzelnen Komponenten des Aerosolpartikels sowie deren Bin-
dungsenergie sind daher entscheidend fiir die Verdampfungseigenschaften.

Bei hohen Leistungsdichten des Lasers wird das Partikel nicht nur verdampft, sondern
gleichzeitig ionisiert. Die Anregung erfolgt dabei durch Photoionisation sowie durch ther-
mische Ionisation. Durch Kollision eines Atoms/Molekiils des Probenmaterials mit Photo-
nen des Laserlichtes oder durch Stof mit schnellen neutralen Teilchen werden Elektronen
freigesetzt und das Atom/Molekiil wird ionisiert. Bei Laserleistungsdichten von etwa >
10867%2 entsteht auf diese Art zeitweise ein Plasma [34, 80]. Um zu berechnen, welcher
Anteil ionisiert ist, eignet sich unter Annahme eines thermodynamischen Gleichgewichts
im Plasma die Saha-Eggert-Gleichung [59], welche sich aus dem Massenwirkungsgesetz
ergibt:

n Q-Q(T) |:2'Tt'me'k‘T]2€wp<Eip_AE> (1.13)

no  Qo(T) - ne h3 k-T



mit:

ng: Dichte der Neutralteilchen [em ™3]

n;i: Dichte der Tonen [em ™3

ne: Dichte der freien Elektronen in [cm ™3]
Q(T): Zustandssummen der Ionen

Qo(T): Zustandssummen der Neutralteilchen
me: Elektronenmasse [kg]

k: Boltzmann-Konstante [J - K 1]

T: Temperatur [K]|

H: Planck’sches Wirkungsquantum [J-s|
E;p: lonisierungsenergie der Atome |[J]|
AE: Coulomb-Depression [J]

25 eVinm 300 eVinm

20pa

S50 ps

d ¢
S ;
00 ps
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Abbildung 1.3: Ablation eines homogenen Partikels (a) und eines heterogenen Partikels
(b) mit zwei unterschiedlichen Energien [59].

(a) {b) (b)

Die Gleichung beschreibt das temperaturabhingige Gleichgewicht zwischen neutralen
Teilchen, lIonen und freien Elektronen im Plasma. Je hoher die Temperatur und je gerin-
ger die Tonisierungsenergie der Atome, desto grofer ist der Anteil an Ionen im Plasma. Da
freie Ladungstriger im Plasma ein elektrisches Feld bilden, kénnen Elektronen leichter
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vom Atom getrennt werden. Diese so genannte Coulomb-Depression senkt die Ionisie-
rungsenergie.

Die Abhéngigkeit der Ionenausbeute von der Partikelgrofe wurde in [69] betrachtet und
zeigt eine lineare Zunahme der Ionenausbeute mit dem Partikeldurchmesser bis zu einer
Grofe von ca. 1 ym. Grofere Partikel werden nicht mehr vollstdndig verdampft, somit
sinkt auch die Tonenausbeute. Auch ein Erhohen der Laserleistung erzielt keine héhere
Ausbeute, da sich ein dichtes Plasma um das Partikel bildet, welches den Laserstrahl
absorbiert und das Partikel vor weiterem Verdampfen und Ionisieren schiitzt.

Aufer der Intensitit des Laserstrahls spielt auch die Wellenldnge eine entscheidende Rol-
le, da die Wechselwirkungen meistens {iber komplexe Multiphotonenprozesse stattfinden
[9, 72]. In [66] und [67] wurde die zur Ionisation minimal benétigte Intensitédt ermit-
telt. Dabei zeigte sich, dass die notige Intensitét fiir kleinere Wellenléingen systematisch
sinkt. [46] zeigt, ebenfalls anhand praktischer Versuche, dass der Fragmentierungsgrad
von Molekiilen beim Beschuss mit Laserpulsen gleicher Wellenlédnge mit zunehmender In-
tensitit steigt. Aufgrund der vielen Parameter, die bei der Ionisierung eine Rolle spielen
und des technisch bedingten nicht-konstanten Ablationsprozesses (Partikel durchqueren
unterschiedliche Bereiche des Laserfokus), ist eine quantitative Analyse mit dem Laserab-
lationsverfahren praktisch nicht mdglich.

1.2.4 Flugzeitmassenspektrometrie

Flugzeitmassenspektrometrie bezeichnet die Trennung von Ionen mit unterschiedlichem
Masse-zu-Ladungsverhéltnis (Z) aufgrund verschiedener Flugzeiten. Dabei werden die
Ionen in einem elektrischen Feld entsprechend ihrem “* - Verhiltnis unterschiedlich be-
schleunigt. In einer feldfreien Driftstrecke separieren sie sich aufgrund ihrer unterschied-
lichen Geschwindigkeit. Am Ende der Driftstrecke kénnen die Ionen detektiert und an-
hand der Flugzeit einem 7 - Verhiltnis zugeordnet werden. Bei der Kombination aus
Laserdesorption /-ionisation und Flugzeitmassenspektrometrie dient der Zeitpunkt des
Laserpulses als Startpunkt fiir die Flugzeitmessung.

In der Ionisationsregion werden die Ionen zun&chst durch ein oder mehrere elektri-
sche Felder extrahiert und dann beschleunigt. Wird ein Ion einem elektrischen Feld der

Spannung U ausgesetzt, so wird diesem (kinetische) Energie zugefiihrt:

z2U = %~m-v2 (1.14)
mit:
z: Ladung |C|
U: Extraktionsspannung [V]
m: Tonenmasse [kg]
v: Geschwindigkeit []
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Ersetzt man in Gleichung 1.14:

S
= = 1.15
v = (115)
mit:
s: Flugstrecke [m]
t: Flugzeit [s]
ergibt sich:
m 2.-U 12
beziehungsweise nach t umgestellt:
m - s2
t = 1.17
2-z0 ( )

Unter Annahme gleicher Ladung sind also leichtere Tonen schneller und erreichen das
Ende des Flugrohres, und damit den Detektor, vor den schwereren Ionen.

Wird ein Partikel vom Laserpuls verdampft und die entstehenden Molekiile ionisiert,
entsteht eine lonenwolke. Die Zeit und der Ort der Ionenbildung variieren dabei genauso
wie der Betrag und die Richtung der kinetischen Energie, die den Ionen durch den Laser-
desorptions und -ionisationsprozess zugefiihrt wird. Ionen mit gleichem 7 - Verhéltnis
erreichen daher den Detektor mit einer Zeitdifferenz At. Um diesen Effekt zu kompensie-
ren, kann eine zweistufige Extraktion nach Wiley und McLaren verwendet werden [70].
Damit Ionen unterschiedlicher Masse getrennt voneinander detektiert werden konnen,
diirfen sich die Signale mit der Breite At nicht oder nur kaum iiberlappen [11|. Mit
Gleichung 1.17 ldsst sich At entsprechend in Am umrechnen (unter Annahme einfacher
Ladung).

Die Auflésung eines Massenspektrometers ist allgemein definiert als R = <7-. Ein Auf-
16severmogen von R = 1000 bedeutet also, dass das Signal der Ionen der Masse m = 999
noch von dem Signal der Ionen der Masse m = 1000 unterschieden werden kann. Als Am
wird im Bereich der Flugzeitmassenspektrometrie in der Regel die Breite des Signalpeaks
in halber Héhe (FWHM) verstanden.

Um den Effekt der unterschiedlichen Ausgangsgeschwindigkeiten der lonen weiter zu
reduzieren und damit die Massenauflosung zu erhéhen, wurde in [40] ein Reflektron ent-
wickelt, welches die Ionen zunéchst in einem elektrischen Feld abbremst und anschliefend
in die Gegenrichtung beschleunigt (reflektiert). Betrachtet man zwei Ionen mit gleichem
7+ - Verhiiltnis aber unterschiedlichen Geschwindigkeiten, dringt das schnellere Ion tiefer

12
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Abbildung 1.4: Schematische Darstellung eines Reflektrons [17].

in das Bremsfeld ein, bevor es vollstindig abgebremst ist und wieder herausbeschleunigt
wird. Somit ist die Aufenthaltsdauer des schnelleren Ions im Reflektron héher als die
des langsameren. Stellt man die Brems- und Beschleunigungsspannungen entsprechend
ein, ldsst sich die aus den unterschiedlichen Startgeschwindigkeiten entstehende Zeit-
differenz im Idealfall vollstindig kompensieren. Lediglich die aus den unterschiedlichen
Zeitpunkten und Orten der Ionenbildung entstehende Zeitdifferenz ldsst sich so nicht
kompensieren. Das Massenspektrometer des ALABAMA ist mit je einem Reflektron pro
Flugrohr ausgestattet. Abbildung 1.4 zeigt den schematischen Aufbau eines Reflektrons,
bestehend aus mehreren parallelen Ringelektroden, welche das elektrische Feld bilden.
Die blauen und roten Punkte stellen zwei lonen mit gleichem “* - Verhéltnis dar, welche
zur gleichen Zeit am gleichen Ort entstehen. Das rote Ion (1) besitzt jedoch beim Start
eine hohere kinetische Energie. In der Ionenquelle werden die Ionen beschleunigt, die
Strecke % ist (bis auf Ablenkfelder) feldfrei.

Die Herleitung der Geschwindigkeiten und Flugzeiten der lonen im Reflektron aus den
physikalischen Grundlagen zur Beschleunigung von geladenen Teilchen im elektrischen
Feld wurden in der Literatur bereits ausfiihrlich beschrieben (zum Beispiel [11, 40]). Es
ergibt sich:

tiotale = t2+1toRes (1.18)

und

to
ttotal,l = th+ tl,Ref - ? + C'tZ,Ref (119)
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mit:

tiotar,1: Gesamtflugzeit von Ton (1) [s]
tiotal,2: Gesamtflugzeit von Ion (2) [s]
t1: Flugzeit im feldfreien Raum von Ion (1) [s]
t1,ref: Flugzeit im Reflektron von Ion (1) [s]
to: Flugzeit im feldfreien Raum von Ion (2) [s]
to res: Flugzeit im Reflektron von Ion (2) [s]

Dabei ist ¢? definiert als das Verhéltnis der kinetischen Startenergie des schnelleren Tons
(1) zur kinetischen Startenergie des langsameren Ions (2).

Geht man von den Verhéltnissen in Abbildung 1.4 aus, so hat das rote Ion (1) beim Start
eine hohere kinetische Energie als das blaue Ion (2). Entsprechend ist ¢ > 1. Die Flugzeit
von Ion (1) im feldfreien Raum ist entsprechend 1.19 kiirzer als die von Ion (2). Dies
wird jedoch durch eine léngere Flugzeit innerhalb des Reflektrons kompensiert. Die Dif-
ferenzen in der Flugzeit, resultierend aus verschiedenen Anfangsenergien, kénnen somit
kompensiert werden. Um die Flugzeiten der Ionen anzugleichen, miissen die Beschleu-
nigungsspannungen und die Spannungen im Reflektron so abgestimmt werden, dass die
Differenz der Flugzeiten innerhalb des Reflektrons der Differenz der Flugzeiten der Ionen
im feldfreien Raum entspricht, da die entsprechenden Flugzeiten geméfs 1.16 direkt von
den Spannungen abhéngen.

1.2.5 Heutiger Stand der flugzeuggetragenen LA-Massenspektrometrie

Allgemeine Zusammenfassungen der Entwicklung der Massenspektrometrie sind beispiels-
weise in [7] oder [64] zu finden. In diesem Abschnitt soll daher auf den aktuellen Stand der
flugzeuggetragenen Laserablations-Einzelpartikelmassenspektrometrie eingegangen wer-
den. Das Messprinzip dieser Instrumente kann in Abschnitt 2.1.1 nachgelesen werden.
Das erste online Massenspektrometer, welches die gleichen Messprinzipien wie das ALA-
BAMA verwendete, wurde 1991 vorgestellt [41] und trégt den Namen PALMS (Particle
Analysis by Laser Mass Spectrometry). Aerosolpartikel werden zunéchst mit kontinu-
ierlichen Lasern detektierte und anschliefend nach Laserdesorption und -ionisation in
einem Flugzeitmassenspektrometer untersucht. Seitdem wurden diverse vergleichbare In-
strumente dieser Art gebaut (zum Beispiel [17, 26, 46]). Ein weiteres fiir den spéteren
Flugzeugeinsatz relevante Instrumente dieser Bauart ist das 1994 vorgestellte ATOFMS
(Aerosol Time Of Flight Mass Spectrometer) [49]. Es ist das erste und bis heute einzi-
ge Instrument dieser Art, welches kommerziell erhéltlich ist (ATOFMS 3800, TSI Inc.).
Das zuletzt gebaute fiir den spéteren Einsatz auf einem Flugzeug relevante Instrument
war das 2005 vorgestellte SPLAT [73]. Die Eckdaten der einzelnen Instrumente sind in
Tabelle 1.1 aufgefiihrt.

Im Jahre 1998 wurde eine Weiterentwicklung des in [46] vorgestellten PALMS-Instrument
erstmals an Bord eines Flugzeuges (WB-57) betrieben und war somit das erste flugzeugge-
tragene Einzelpartikelmassenspektrometer |68, 47, 44]. Das PALMS Instrument iiberfiihrt
die Partikel iiber eine Kapillare in das Vakuum, nicht durch eine aerodynamische Linse,
wie die anderen Systeme. Die erste Version besaf nur einen Detektionslaser. Unmittelbar
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| | ALABAMA | A-ATOFMS | PALMS | SPLATI |

detektierbarer 150 - 900 120 - 3000 150 - 2000 125 - 600
Grofenbereich [nm)|
Dimensionen [cm] | 140 x 58 x 58 | 140 x 116 x 58 | 130 x 78 x 78 | 144 x 70 x 126

Gewicht [kg] 140 - 205 400
Leistung [W]| 1050 1200 - 3500
Quelle diese Arbeit [50] |68] [74]

Tabelle 1.1: Ubersicht der flugzeuggetragenen Einzelpartikel-Massenspektrometer

hinter diesem befand sich der Ablationslaser, so dass die Ausléseverzogerung zwischen
Detektion und Ablation praktisch unabhéngig von der Partikelgrofse war. Die Grofse der
Partikel wurde nur grob anhand der Intensitit des Streulichtsignals abgeschétzt. Die in
[45] vorgestellte aktuelle Version des PALMS wurde mit einem zweiten Detektionslaser
ausgestattet und kann somit auch die aerodynamischen Partikeldurchmesser iiber die
Flugzeit bestimmen. Mit diesem Aufbau liegt das untere Detektionslimit bei ca. 120 nm,
das obere Detektionslimit ist durch die Transmisisonseffizienz der Kapillare bei etwa 2
pum erreicht. Das PALMS Instrument verfiigt {iber nur ein Flugrohr zur Extraktion der
Tonen. Es konnen somit, je nach Polaritit der Extraktionsspannungen, entweder positive
oder negative Massenspektren erzeugt werden, jedoch keine bipolaren. Die Ablation er-
folgt mittels eines Excimer-Lasers mit 193 nm Wellenldnge. Durch die Verwendung von
nur einem Flugrohr konnte das PALMS sehr kompakt gebaut werden (Lange ca. 1.40
m) und in der Front eines WB-57 Flugzeuges betrieben werden. Das PALMS Instru-
ment wurde schon auf diversen Flugzeugmesskampagnen eingesetzt. Der erste Einsatz
fand 1998 im Rahmen der WAM (WB-57F Aerosol Mission) Kampagne statt. Im Jahre
2002 wurden wihrend der CRYSTAL-FACE Kampagne die ersten online in-situ Mes-
sungen von Eiskeimen von Zirruswolken durchgefithrt. Wahrend den im Jahr 2000 und
2002 durchgefithrten ITCT (Intercontinental Transport and Chemical Transformation)
und ACCENT (Atmospheric Chemistry of Combustion Emissions near the Tropopause)
Kampagnen wurden in erster Linie die bei der Verbrennung von Biomasse entstehen-
den Aerosole untersucht [29]. Im Jahre 2004 und 2006 wurden in den ,,Aura Validation
Experiment“ (AVE) Kampagnen die Pre-AVE [44] und die CR-AVE [18] Missionen geflo-
gen. Neben anderen Schwerpunkten wurden wieder die Eigenschaften von Zirruswolken
eingéngig studiert. Das PALMS Instrument ist damit das mit Abstand am meisten auf
flugzeuggetragenen Kampagnen eingesetzte Instrument.

Anfang 2009 wurde das A-ATOFMS als fiir den Flugzeugeinsatz weiterentwickelte Ver-
sion des ATOFMS vorgestellt [51]. Das A-ATOFMS arbeitet, wie auch das ALABAMA,
mit einer aerodynamischen Linse nach dem Design von Liu [37] zur Fokussierung der
Partikel. Die Detektion und Gréfenbestimmung der Aerosolpartikel erfolgt iiber zwei se-
parate 532 nm Dauerstrichlaser, wobei das Streulicht ebenfalls von elliptischen Spiegeln
auf die Detektoren fokussiert wird, um die Detektionseffizienz zu erhéhen. Dieser Aufbau
fiihrt zu einem detektierbaren Grofsenbereich von etwa 70 bis 1000 nm. Wie auch beim
ALABAMA erfolgt die Ablation mit einem 266 nm Nd:YAG Laser und die Bestimmung
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der chemischen Zusammensetzung mit einem Z-férmigen bipolaren Flugzeitmassenspek-
trometer der Firma TOFWERK. Grofiter Unterschied zum ALABAMA sind Gewicht
und Dimensionen des A-ATOFMS, welches mit 140 x 116 x 58 c¢m fast doppelt so grof
wie das ALABAMA ist.

Das A-ATOFMS wurde 2007 wéhrend der ,Ice in Clouds Experiment-Layer Clouds”
(ICE-L) Kampagne erfolgreich an Bord eines C-130 Flugzeuges eingesetzt [50]. Im Rah-
men dieser Kampagne wurde ebenfalls die Zusammensetzung von Eisresiduen von Zir-
ruswolken untersucht und gezeigt, dass etwa 50 % der Residuen mineralischen und ca. 30
% organischen Ursprungs sind. Fiir die Messung von Eisresiduen werden die Instrumen-
te mit einem virtuellen Impaktor gekoppelt, welcher die Eispartikel separiert und durch
verdampfen des Wassers die Residuen zur Messung freilegt.

Das SPLAT II, welches die Weiterentwicklung des SPLAT [31] ist, wurde 2009 ein-
gefithrt. Einlass und Detektion sind wie beim A-ATOFMS und ALABAMA aufgebaut,
bestehen also aus einer aerodynamischen Linse nach dem Liu Design und zwei 532 nm
Detektionslasern, deren Streulicht von elliptischen Spiegeln fokussiert wird. Das SPLAT
IT verfiigt {iber eine sehr schnelle Steuerung und Datenaufnahme, welche es erlaubt Par-
tikel mit einer Rate von bis zu 500 Hz zu detektieren und mit bis zu 100 Hz zu ionisieren.
Der detektierbare Grofenbereich liegt dabei zwischen 125 und 600 nm. Im Gegensatz zu
den anderen Instrumenten finden Desorption und Ionisation in zwei Schritten mit zwei
Ablationslasern statt. Mit einem ersten Laserpuls im Infrarotbereich wird das Partikel
verdampft, die Ionisation findet durch einen zweiten Puls eines Excimerlasers statt. Diese
Methode verspricht reduzierte Matrixeffekte. SPLAT II verfiigt lediglich iiber ein Flug-
rohr, kann also wie das PALMS Instrument nur monopolare Massenspektren aufzeichnen.
Das SPLAT II ist mit Abmessungen von 144 x 70 x 126 cm und 400 kg Gesamtgewicht
das grofite und schwerste der flugzeuggetragenen Einzelpartikel-Massenspektrometer.

Das SPLAT II wurde bisher wihrend der ISDAC (Indirect and Semi-Direct Aerosol
Campaign) Kampagne an Bord eines Flugzeugs Typ G-1 betrieben [74]. Auch diese Kam-
pagne untersuchte die Bildung von Wolken, insbesondere von Zirren. Wéhrend ca. 100
Flugstunden konnte das SPLAT II die chemische Zusammensetzung von etwa 3 Millio-
nen Partikeln bestimmen, davon mehrere tausend Eisresiduen. Diese Messungen bilden
damit den umfangreichsten Datensatz, der bisher gemessen wurde. Die Auswertung der
Daten ist noch nicht abgeschlossen, erste Auswertung zeigen jedoch, dass die meisten
Eisresiduen mineralischen Ursprung sind bzw. metallische Anteile aufweisen.

Insgesamt befinden sich die flugzeuggetragenen Messungen mit Einzelpartikel-Ablations-
Massenspektrometern in einem sehr frithen Stadium, abgesehen vom PALMS Instrument
wurden erst wenige Messungen durchgefiihrt. Der aktuelle wissenschaftliche Fokus liegt
klar auf der Erforschung der Mechanismen bei der Bildung von Zirren, bei denen die Mes-
sungen der chemischen Zusammensetzung von Einzelpartikeln wertvolle Informationen
liefern konnen.
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2 Aufbau und Funktion von ALABAMA

2.1 Gesamtaufbau

2.1.1 Messprinzip

Das Instrument kann grundlegend in drei Sektionen unterteilt werden. In Abbildung 2.1
ist eine schematische Darstellung des ALABAMA mit den drei Bereichen dargestellt. Der
erste Bereich ist das Einlasssystem. Die Aerosolpartikel miissen aus der Umgebungsluft in
das Vakuum des Instruments iiberfithrt werden. Dazu werden die Partikel zunéchst durch
eine kritisch betriebene Lochblende geleitet, wodurch der Druck abgesenkt wird. Diese
Drucksenkung ist fiir einen optimalen Betrieb der darauf folgenden aerodynamischen
Linse nétig. Im Flugzeugbetrieb wird an Stelle der einfachen Lochblende ein druckgere-
geltes Einlasssystem verwendet. Durch die aerodynamische Linse werden die Partikel zu
einem diinnen Strahl fokussiert und in das Vakuum der ersten Pumpstufe des Systems
iiberfiithrt. Die erste Pumpstufe wird mit zwei Turbomolekularpumpen bepumpt, welche
dafiir sorgen, dass der Druck in der ersten Pumpstufe immer deutlich (mindestens Fak-
tor 2) unter dem Druck vor der Lochblende, bzw. dem Einlasssystem liegt. Auf diese
Weise ist der Fluss durch die Lochblenden immer kritisch, wodurch ein konstanter Volu-
menfluss in das Instrument gewéhrleistet ist. Anschliefend gelangen die Partikel durch
einen Skimmer in den zweiten Bereich des Instrumentes, in dem ihr aerodynamischer
Durchmesser bestimmt wird. Der Skimmer mit einem geringen Lochdurchmesser (800 -
1100 pm) ist notig, um einen zweiten Druckbereich zu erzeugen, in dem der Druck zum
Betreiben des Massenspektrometers deutlich unter den der ersten Druckstufe abgesenkt
werden kann. Die Bestimmung des aerodynamischen Durchmessers der Partikel beruht
auf der Messung ihrer Geschwindigkeit. Die Geschwindigkeit der Partikel am Austritt der
aerodynamischen Linse ist direkt proportional zu ihrem aerodynamischen Durchmesser
(vgl. Abschnitt 1.2.2.1). Um die Geschwindigkeit zu bestimmen, wird zunichst das Licht
eines Dauerstrich-Lasers mit 532 nm Wellenléinge in eine Lichtleiter-Faser geleitet, auf-
geteilt, durch eine Linse fokussiert und an zwei Stellen durch ein optisches Fenster durch
den Vakuumrezipienten geleitet. Die Laserfoki haben einen bekannten Abstand zueinan-
der. Die Laserstrahlen sind auflerdem orthogonal zueinander, um die mittige Justage des
Partikelstrahls durch den Rezipienten zu ermdglichen.

In dem Rezipienten befinden sich zwei ellipsoidische Spiegel (im Folgenden auch elliptisch
genannt), durch die die Laserstrahlen jeweils durch Bohrungen hindurch geleitet werden.
Anschliefsend treffen die Laserstrahlen auf Lichtfallen und werden dort absorbiert, so dass
Streulicht unterdriickt wird.

Fliegt ein Partikel durch den Laserstrahl, so streut es das Licht des Lasers. Das Streu-
licht wird von dem elliptischen Spiegel durch eine im 90°-Winkel zur Eintrittséffnung
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Abbildung 2.1: Gesamtaufbau schematisch.

des Lasers befindlichen Lochblende fokussiert und wird von einen dahinter positionierten
Photonendetektor detektiert.

Fliegt ein Partikel durch beide Laserstrahlen, erzeugt es zwei Streulichtsignale, deren
zeitliche Differenz gemessen wird. Da der Abstand zwischen den Laserfoki bekannt ist,
kann aus der Flugzeit zwischen den beiden Lasern die Geschwindigkeit des detektierten
Partikels bestimmt werden. Durch Messungen der Flugzeiten bzw. Geschwindigkeiten
von Partikeln mit bekanntem aerodynamischem Durchmesser kann eine Kalibrationskur-
ve erzeugt werden, mit deren Hilfe die Flugzeit eines Partikels unbekannter Grofse direkt
in den entsprechenden Durchmesser umgerechnet werden kann.

Nach der Detektion und Grofkenbestimmung gelangen die Partikel in den dritten Ab-
schnitt, das Massenspektrometer. Das Massenspektrometer besteht aus einer Ionisations-
region, in der die Partikel durch einen gezielten Laserpuls eines Lasers mit 266 nm Wellen-
lange beschossen werden. Der Laserpuls ist 5.2 ns lang, wird zunéchst aufgeweitet, dann
kollimiert und abschliefend durch eine Fokussierlinse geleitet, deren Brennpunkt genau in
der Tonisationsregion liegt. Der genaue Zeitpunkt fiir das Auslésen des Lasers ergibt sich
aus der bekannten Distanz von dem zweiten Detektionslaser bis zur Ionisationsregion und
der zuvor ermittelten Geschwindigkeit des jeweiligen Partikels. Ein Controller berechnet
diesen Zeitpunkt und gibt das Auslésesignal an den Ablationslaser. Reicht die Energie-
dichte des Lasers aus, wird das Partikel in einem Schritt verdampft und ionisiert. Durch
in der Ionisationsregion anliegende Hochspannungen werden die Ionen beider Polaritéten
in jeweils entgegengesetzter Richtung beschleunigt, an einem Reflektron umgelenkt und
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am Ende des Flugweges mit einer Kombination aus Multikanal-Platte, Szintillator und
Photonendetektor detektiert. Das Signal wird mit einem digitalen Oszilloskop aufgezeich-
net. Aufgrund ihres unterschiedlichen Masse-zu-Ladungs Verhéltnisses () werden die
Tonen unterschiedlich stark beschleunigt, entsprechend unterscheidet sich ihre Flugzeit.
Ebenfalls durch Kalibration mit bekannten Substanzen, kann anschliefend jeder Flugzeit
ein genaues Masse-Ladungsverhéltnis zugeordnet werden.

Die Grofieninformation sowie das Massenspektrum jedes einzelnen erfolgreich klassifizier-

ten Partikels wird fiir die nachtrégliche Datenauswertung gespeichert.

2.1.2 Komponenten und Funktion

In diesem Abschnitt werden alle Einzelkomponenten kurz dargestellt, um eine Ubersicht
iiber Instrumente und Teilkomponenten zu geben. Weiterhin wird die generelle Funktions-
weise des Instrumentes inklusive aller Komponenten dargestellt. Die genaue Beschreibung
der einzelnen Komponenten und Prozesse erfolgt in den folgenden Abschnitten.

In Abbildung 2.2 sind alle Baugruppen dargestellt, wie sie tatsdchlich verbaut sind.
Tabelle 2.2 listet alle Einzelkomponenten inklusive der zugehorigen Baugruppe auf. Auf-
grund des sehr begrenzten Platzes ist die Bedienung, gerade bei Justagearbeiten, zum
Teil umsténdlich. Fiir Messungen und Justagen im Labor kann das Instrument auf/in
einem speziellen Labor-Rack aufgebaut werden. In diesem Zustand sind alle Komponen-
ten, insbesondere die wartungsintensiven, leicht zuginglich. In dem Blockdiagramm in
Abbildung 2.2 sind die prinzipiellen Verbindungen zwischen den einzelnen Baugruppen
dargestellt. Dabei sind nur Versorgungs- und Datenleitungen beriicksichtigt. Wasser- und
Vakuumleitungen sind nicht dargestellt.

Das gesamte Rack wird {iber zwei externe Leitungen mit Strom versorgt. Eine der
Leitungen muss eine 220 V / 50 Hz Versorgung sein, die andere entweder eine 115 V /
400 Hz oder 220 V / 50 Hz Versorgung. Eine Strom-Verteilerbox (24) teilt die 220 V —
Leitung, um alle 220 V Komponenten (siehe Tabelle 2.8) zu versorgen. Die zweite Ver-
sorgung wird in einem in der Box integrierten Spannungswandler zu 24 V Gleichstrom
umgewandelt und anschliefend aufgeteilt, um alle anderen Instrumente zu versorgen. Je-
de Versorgungsleitung ist mit einer eigenen Sicherung versehen.

Im Folgenden werden die einzelnen Funktionen und Wirkweisen der Komponenten auf-
gelistet und die gesamte Funktionsweise des ALABAMA erldutert:

e Die Vorpumpe (1) erzeugt das Vorvakuum fiir die Turbopumpen (15, 16) an der
Flugkammer und ist dariiber an das gesamte Vakuumsystem angeschlossen.

e Die Turbopumpen (15, 16) der Flugkammer liefern das Vorvakuum fiir die beiden
groken Turbopumpen (11, 13) am Massenspektrometer.

e Offnet man den Einlass vor der aerodynamischen Linse (40), so strémt Aerosol
durch die Linse und wird zu einem diinnen Strahl in die Flugkammer (10) fokussiert.

e Um den Druck vor der aerodynamischen Linse fiir einen idealen Betrieb auch bei
variierenden Umgebungsbedingungen konstant zu halten, wird dieser von einer ak-
tiven Druckregelung (26) kontrolliert. Diese besteht aus zwei der aerodynamischen
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Linse vorangestellten Lochblenden, zwischen denen sich ein Zwischendruck ein-
stellt. Dieser wird iiber einen Regelkreislauf konstant gehalten. Die Blenden sind
so ausgelegt, dass der Druck auch bei maximaler Flughdhe (also niedrigstem Um-
gebungsdruck) nie unter dem Sollwert liegt, da die Regelung nur in eine Richtung
erfolgen kann.

Durch einen Skimmer gelangen die Aerosolpartikel in eine zweite Kammer.

Der Kopf des Detektionslasers (5) speist den Laserstrahl durch eine Einkoppel-
optik in eine optische Faser, welche sich anschliefend teilt. Die Faserenden sind
jeweils mit einer Halterung (38, 39) auflen an der Flugkammer vor einem Fenster
angebracht. Der Laserstrahl verlauft quer durch die Flugkammer und trifft auf der
gegeniiberliegenden Seite durch ein weiteres Fenster auf eine Strahlfalle (36, 37).

Fliegt ein Partikel durch beide Strahlen des Detektionslasers, so erzeugt es zwei
Streulichtsignale. Das Streulicht wird jeweils auf einen Photonendetektor (20, 22)
fokussiert, anschliefen verstirkt (21, 23) und an einen V25-Controller (19) ge-
schickt.

Der V25-Controller nimmt beide Signale auf und berechnet die zeitliche Differenz,
also die Flugreit des Partikels zwischen den beiden Strahlen des Detektionslasers
und sendet diese an den PC. Aus der Flugzeit berechnet der V25-Controller die
Flugzeit des Partikels bis zur Ionisationsregion in der Mitte des Massenspektrome-
ters (9). Dabei kann der Benutzer iiber einen Faktor die errechnete Ankunftszeit
korrigieren, um Fertigungs- und Justageungenauigkeiten auszugleichen.

Zu dem errechneten Zeitpunkt (abziiglich Verzégerungszeiten des Ablationslasers)
sendet der V25 ein Auslosesignal fiir die Blitzlampen des Ablationslaserkopfes (3)
an das Ablationslaser Netzteil (2). 150 us spéter sendet der V25 ein weiteres Auslo-
sesignal an das Ablationslaser-Netzteil, welches die Giiteschaltung schaltet, so dass
der Laser abgefeuert wird.

In der darauf folgenden Optik (33) wird der Laserstrahl zunéchst mit einem Spie-
gel umgelenkt, anschliefend aufgeweitet, gleichgerichtet und schlieflich mit einer
Fokussierlinse, deren Brennpunkt in der Ionisationsregion im Massenspektrometer
liegt, fokussiert.

Trifft der Laserpuls das Partikel und reicht die Energiedichte des Lasers aus, wird
das vorher detektierte Partikel von dem Laserpuls verdampft und die Molekiile
ionisiert.

Das Flugzeitmassenspektrometer beschleunigt die positiven und negativen Ionen in
jeweils eine Richtung, reflektiert sie einmal und detektiert sie anschlieffend mit ei-
ner Kombination aus Multikanalplatte, Szintillator und Photomultiplier. Die Hoch-
spannungen fiir das Massenspektrometer werden im V25-Controller auf speziellen
Einschubkarten erzeugt.
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e Das im Massenspektrometer detektierte Signal wird verstarkt (30, 31) und mit dem
digitalen Oszilloskop im PC aufgezeichnet. Das Massenspektrum wird zusammen
mit der Flugzeitinformation in einer eigenen Datei im PC gespeichert.

e Autark von der massenspektrometrischen Messung misst ein kommerzieller opti-
scher Partikelzdhler (Modell 1.129 der Firma Grimm Aerosoltechnik, Ainring) die
Partikel-Grofenverteilung mit einstellbarer Zeitauflosung und speichert die Daten
im PC. Die Daten des OPC werden als Referenz fiir die grofenabhéngige Detekti-
onsrate des ALABAMA benutzt.
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Abbildung 2.2: Blockdiagramm der Einzelkomponenten.
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Nr. Bezeichnung Hersteller / Modell Baugruppe
(“MPT” bei Eigenbau)
1 Vorpumpe Varian Inc., IDP-3 Vorpumpe
2 Ablationslaser Netzteil Quantel, ICE 450 Ablationslaser
3 Ablationslaser Kopf Quantel, Ultra Ablationslaser
4 Detektionslaser Netzteil Coherent Detektionslaser
5 Detektionslaser Kopf Coherent, Detektionslaser
Compass 315M-150
6 PC und digitales Oszilloskop Kontron PC
7 PC Monitor Knurr PC
8 Drucksensor Leybold, ITR 90 Massenspektrometer
(Massenspektrometer)
9 Massenspektrometer TOFWERK AG, z-ToF Massenspektrometer
10 Flugkammer MPI Vakuumrezipient
11 Turbopumpe Pfeiffer, HiPace 300 Massenspektrometer
12 Liifter Turbopumpe Pfeiffer Massenspektrometer
13 Turbopumpe Pfeiffer, HiPace 300 Massenspektrometer
14 Liifter Turbopumpe Pfeiffer Massenspektrometer
15 Turbopumpe Alcatel, ATH 31 Vakuumrezipient
16 Turbopumpe Alcatel, ATH 31 Vakuumrezipient
17 Liifter Turbopumpe - Vakuumrezipient
18 Liifter Turbopumpe - Vakuumrezipient
19 V25-Controller inkl. MPI V25
Hochspannungsversorgung
20 Photonendetektor Hamamatsu, R1463 Vakuumrezipient
21 Vorverstéarker fiir MPI Vakuumrezipient
Photonendetektor
22 Photonendetektor Hamamatsu, R1463 Vakuumrezipient
23 Vorverstarker fiir MPI Vakuumrezipient
Photonendetektor
24 Strom-Verteilerbox MPI Strom-Verteilerbox
25 Drucksensor (aerodynamische | MKS, 722A11MBA2FA Dynamische
Linse) Druckregelung
26 Dynamische Druckregelung MPI Dynamische
Druckregelung
27 Stellventil fiir dynamische Inficon Dynamische
Druckregelung Druckregelung
28 Stellventil fiir dynamische Inficon Dynamische
Druckregelung Druckregelung
29 Flugtauglicher Optischer Grimm, Sky-OPC OPC
Partikelzdhler (OPC)
30 Vorverstarker fiir Becker & Hickl Massenspektrometer

Massenspektrometer
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Nr. Bezeichnung Hersteller / Modell Baugruppe
(“MPI” bei Eigenbau)

31 Vorverstarker fiir Becker & Hickl Massenspektrometer
Massenspektrometer

32 | Optische Faser fiir Detektionslaser 0Z-Optics Detektionslaser

33 Optik fiir Ablationslaser Linos Ablationslaser

34 Kabel Diverse -

35 Pumpenschlduche Diverse -

36 Strahlenfalle MPI Vakuumrezipient

37 Strahlenfalle MPI Vakuumrezipient

38 Arretierung fiir optische Faser MPI Vakuumrezipient

39 Arretierung fiir optische Faser MPI Vakuumrezipient

40 Aerodynamische Linse Aerodyne Research Inc. Vakuumrezipient

Tabelle 2.2: Auflistung aller Komponenten des ALABAMA.

2.1.3 Einbau der Komponenten und Dimensionen

Fiir den flugzeuggetragenen Einsatz miissen alle nétigen Komponenten in einem dem
Flugzeugtyp angepasstem Flugzeug-Rack installiert werden. Da der Platz sehr begrenzt
ist, miissen die Komponenten sehr kompakt montiert werden. Abbildung 2.3 zeigt sche-
matisch die Anordnung der Komponenten im Rack. In der Skizze ist exemplarisch das
Rack fiir das Flugzeug HALO dargestellt. Abbildung 2.4 zeigt ein Foto des endgiilti-
gen Aufbaus, allerdings im Rack fiir die ATR-42 (vgl. Abschnitt 4.1). Die Montage der
Komponenten ist in beiden Racks identisch, da die Abstéinde der im Rack angebrach-
ten Lochschienen identisch sind. Die exakte Lage der Komponenten ist nicht bemafst.
Die Einschiibe sind biindig mit den Lochschienen des Racks montiert, die jeweilige Ho-
he ergibt sich aus der mittig angenommenen Schwerpunktslage und ist in Abschnitt
4.1.2 beschrieben. Abgesehen von dem Vakuumrezipienten und dem Massenspektrome-
ter ldsst sich jede Einzelkomponente ohne gréferen Aufwand demontieren. Insbesondere
Verschleifsteile wie die Turbopumpen lassen sich innerhalb weniger Minuten wechseln,
was die Wartung und Reparatur im Rahmen einer Messkampagne stark erleichtert. Das
Massenspektrometer ldsst sich nach Entfernen einer Turbopumpe nach unten hin 6ffnen,
so dass ohne einen Ausbau die meisten Reparaturen durchgefithrt werden kénnen.
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Abbildung 2.3: Schematischer Einbau der Komponenten im HALO Rack (RPDB = Rack
power distribution box).
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Abbildung 2.4: Einbau der Komponenten im ATR-42 Rack.

2.2 Einlass- und Vakuumsystem

Die erste Stufe des ALABAMA ist das Einlasssystem. Das Aerosol muss aus der Umge-
bung in das Instrument iiberfiihrt werden, gleichzeitig muss der Druck im Instrument auf
unter 5 - 107 hPa gesenkt werden, um Uberschlige der Hochspannungen zu vermeiden
und um Signale von Restgas im Probevolumen zu minimieren. Um konstante Bedingun-
gen auch bei Betrieb des Instruments an Bord eines Flugzeuges und damit variierendem
Umgebungsdruck zu gewihrleisten, wurde ein aktiv druckgeregeltes Einlasssystem ent-
wickelt. Um die Partikel aufferdem in hoher Anzahl mit den Laserstrahlen detektieren
und ionisieren zu kénnen, miissen sie zu einem diinnen Partikelstrahl fokussiert werden,
dessen Durchmesser etwa dem Fokusdurchmesser der Laser entspricht. Fiir die Fokussie-
rung wird eine aerodynamische Linse verwendet.

Die folgenden Abschnitte beschreiben das Einlasssystem, die aerodynamischen Linse in-
klusive Justagesystem, sowie die Pumpstufen.
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2.2.1 Aufbau des Einlasses fiir den Bodenbetrieb

Laut [38] sollte die verwendete aerodynamische Linse fiir ideale Transmissions- und Fo-
kussiereigenschaften bei einem Vordruck von 0.5 — 5 Torr (0.66 — 6.66 hPa) betrieben
werden.

Die Druckabsenkung wird beim ALABAMA durch eine 100 ym Lochblende realisiert, die
(bei 1013 hPa Umgebungsdruck) den Linsenvordruck auf 3.8 hPa (2.85 Torr) absenkt.
Dieser Wert liegt innerhalb des erlaubten 0.5 5 Torr Bereiches. Da alle Charakteri-
sierungsmessungen auf diesem Linsenvordruck basieren, wird dieser als Sollwert fiir den
Betrieb am Boden und in der Luft festgelegt. Fiir geringere Umgebungsdriicke, zum Bei-
spiel auf hoch gelegenen Feldstationen (> 2000 m {iber NN ), kann eine Lochblende mit
groferem Durchmesser (zum Beispiel 110 ym Blende bei 2000 m) installiert werden, um
den 3.8 hPa Sollwert zu gewihrleisten. Der jeweilige Linsendruck kann mit Hilfe eines
T-Stiicks direkt hinter der Lochblende gemessen werden. Eine aktive Druckregelung ist
fiir den stationéren Betrieb nicht notwendig, da sich leichte Druckschwankung der Umge-
bung nicht spiirbar auf die Linseneigenschaften auswirken. Abweichungen vom Sollwert
des Vordruck von etwa +/- 1 hPa édndern die Transmissionseffizienz leicht [77], da ALA-
BAMA aber nicht quantitativ misst, ist die Anderung in den meisten Fillen unkritisch.
Fiir jede signifikante Anderung des Vordrucks (> +/- 0.2 hPa) sollte jedoch eine neue
Flugzeitkalibration zur Bestimmung des Partikeldurchmessers durchgefiithrt werden, da
sich mit dem Vordruck auch die Austrittsgeschwindigkeiten der Partikel aus der aerody-
namischen Linse und somit die Flugzeiten &ndern.

2.2.2 Aufbau des druckgeregelten Einlasses fiir den Flugbetrieb

Der Betrieb des Massenspektrometers und damit auch der aerodynamischen Linse an
Bord eines Flugzeuges stellt andere Anforderungen an das Einlasssystem. Da der Aero-
soleinlass an der Aufsenhaut des Flugzeugs angebracht ist, werden die Schwankungen des
Aufsendrucks direkt auf das Einlasssystem iibertragen. Bei typischen Flughthen von weni-
gen hundert Metern {iber dem Meeresspiegel bis hin zu 15 km (zum Beispiel DLR HALO),
schwankt der Umgebungsdruck entsprechend zwischen Normaldruck und ~ 100 hPa. Der-
artige Schwankungen wiirden auch den Linsendruck und damit die Transmissionseffizienz
der aerodynamischen Linse stark variieren lassen. Auflerdem wiirde die Beschleunigung
der Partikel in der Linse variieren, wodurch die Grofenkalibration nicht mehr giiltig wire,
die Groke der Partikel also nicht mehr bestimmt werden kénnte [24|. Um diesen Effekten
entgegen zu wirken, wird der Linsendruck im Flugbetrieb aktiv geregelt und konstant
gehalten. Das Schema der dynamischen Druckregelung ist in Abbildung 2.5 dargestellt.
Statt einer, wie im stationdren Betrieb, sind fiir den Flugbetrieb zwei Lochblenden vor
der aerodynamischen Linse installiert. Somit gibt es drei Druckbereiche im Einlasssys-
tem. Den Umgebungsdruck, den Druck zwischen den Blenden, sowie den Linsendruck
hinter der in Flussrichtung zweiten Blende. In dem man den Bereich zwischen den Blen-
den aktiv bepumpt, kann man den Linsendruck beeinflussen. Die Regelung geschieht
iiber ein Manometer (MKS, Typ 722A11MBA2FA) welches den Linsendruck misst und
kontinuierlich an den V25 Controller sendet. Der V25-Controller vergleicht den Druck
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Abbildung 2.5: Schematische Darstellung des druckgeregelten Einlasssystems.

mit dem Sollwert. Liegt der Druck dariiber, 6ffnet er elektrische Stellventile (Inficon,
Typ VDM-005A-X, 2 Stiick). Auf der Saugseite ist das Ventil an das Vakuumsystem des
ALABAMA angeschlossen. Durch Offnen des Stellventils wird somit der Druck zwischen
den Blenden und damit vor der aerodynamischen Linse gesenkt. Da die Regelung den
Druck prinzipbedingt nur nach unten korrigieren kann, miissen die beiden Blenden ent-
sprechend vorausgelegt werden. Die Innendurchmesser der Blenden werden so gewéhlt,
dass der Linsendruck auf maximaler Flugh6he ohne Nachregelung korrekt ist. Bei gerin-
geren Flughohen steigt der Umgebungsdruck und durch Bepumpen der Region zwischen
den Blenden kann der Druck angeglichen werden. Werden die Blenden falsch ausgelegt,
kann der Druck bei grofen FlughShen unter den Sollwert sinken und kann aus den oben
genannten Griinden nicht nachgeregelt werden.

Der bepumpte Bereich des Einlasses wurde aus einem %"’ Edelstahlrohr gefertigt. In
den Bereich ragt eine Sonde, bestehend aus einem %” Rohr (siehe Abb. 2.5). Die Son-
de wurde gew#hlt um eine mdglichst isokinetische Anstromung zu gewahrleisten. Der
Fluss durch die Sonde in Richtung der aerodynamischen Linse betrégt 79 ZZS
bepumpten Bereich zwischen den Blenden und damit um die Sonde herum wird ein deut-
lich héheres Volumen abgepumpt (bis zu 10 mlm) um den Druck zu senken. Es wurde
daher eine sehr diinne Sonde und ein deutlich grofseres Rohr aufsen gewéhlt, damit die
Stromungsgeschwindigkeit in der Sonde in etwa der Anstrémgeschwindigkeit entspricht
(— isokinetisch). Auf diese Weise sind die Partikelverluste minimal. Dariiber hinaus wird
die Grofenverteilung der Partikel nicht beeinflusst, wie es bei nicht-isokinetischer An-
stromung der Fall wire.

In der Praxis sind die isokinetischen Bedingungen nur fiir einen Umgebungsdruck und

In dem
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der entsprechenden Pumprate zwischen den Blenden gewéhrleistet, da die Rohrdurch-
messer konstant bleiben, der Volumenfluss zwischen den Blenden sich aber mit dem Um-
gebungsdruck dndert. Mit der Kombination aus einem é” Rohr in einem %” Rohr sind die
Bedingungen jedoch iiber einen weiten Druckbereich deutlich ndher an den isokinetischen
Bedingungen als bei einem Aufienrohr mit geringerem Durchmesser. Mit einem dhnlichen
Aufbau wurden die Partikelverluste mit einem Aufenrohr mit %” Durchmesser mit de-
nen bei einem %” Aufenrohr verglichen. Dabei wurden verschiedene Umgebungsdruckbe-
dingungen simuliert und die Partikelkonzentration vor und hinter dem druckgeregelten
FEinlass mit einem Kondensations-Partikelzihler in Abhéngigkeit des Durchmessers des
dufleren Rohrs bestimmt. Bei dem Aufbau mit einem %” Durchmesser wurden etwa 30%
weniger Partikelverluste festgestellt.

Die exakten Partikelverluste in Abh#ngigkeit der Partikelgrofe fiir das druckgeregelte
Einlasssystem werden in der weiteren Entwicklung ermittelt. Da das ALABAMA nicht
quantitativ misst, ist die genaue Kenntnis der Verluste vorerst nicht zwingend noétig.

2.2.3 Aerodynamische Linse als Partikeleinlass in das Vakuum

180 mm
=5 , , — =
‘ ! ~ Jiposmm
,_frw Tt 1 } - ==
5.0mm 4.8 mm 4.5 mm 4.3 mm 4.0 mm 3.0mm

Abbildung 2.6: Aufbau der aerodynamischen nach dem Liu-Design (Daten: [38]).

Als aerodynamische Linse wurde eine Linse nach dem Design von Liu et al. [38] ge-
wahlt. Diese Linse ist gut charakterisiert, da sie bereits in verschiedensten Instrumenten
verwendet und beschrieben wurde [33, 38, 51]. Gerade die kleinsten von ALABAMA
detektierbaren Partikel (ab 150 - 200 nm Durchmesser) werden von der Linse zu 100
% transmittiert (vgl. Abschnitt 3.1.4). Da die kleinen Partikel einen grofen Anteil der
natiirlich in der Atmosphére vorkommenden Aerosolpartikel ausmacht [8], gleichzeitig
die Detektionsrate mit kleinerem Durchmesser deutlich sinkt (vgl. Abschnitt 3.2.2.2),
ist eine hohe Transmissionsrate in diesem Groéfenbereich essentiell. Alternativ stand die
Linse nach dem Design von Schreiner [60] zur Diskussion, da diese Partikel bis zu einem
Durchmesser von 3 um fokussiert. Als Vorbereitung fiir diese Arbeit wurden intensive
Vergleichsmessungen mit den von Schreiner und Liu entwickelten Linsen durchgefiihrt.
Die Messungen haben aber gezeigt, dass mit der Linse nach Schreiner die Transmissi-
onsrate fiir die kleineren Partikel deutlich schlechter ist, als mit der Linse nach Liu |34].
Abbildung 2.6 zeigt den Aufbau der aerodynamischen Linse. Vor der Linse befindet sich
bei Betrieb unter Normaldruck eine 100 ym Lochblende, bei Betrieb unter variierenden
Druckbedingungen eine aktive Druckregelung (vgl. Abschnitt 2.2.2) um den Fluss in
das Instrument auf 79 ;’;}Z zu begrenzen. Unter Normalbedingungen betrigt der Druck
unmittelbar vor der aerodynamischen Linse 3.8 hPa. Die Linse besteht aus 6 aufeinan-
derfolgenden Lochblenden mit abnehmenden Lochdurchmessern von 5 mm bis 3 mm.
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Zwischen den Blenden befinden sich 29 mm lange Distanzstiicke mit einem Innendurch-
messer von 9.5 mm. Alle Komponenten sind in einem 180 mm langen Edelstahlrohr mit
10.3 mm Innendurchmesser untergebracht. Im aktuellen Aufbau ist die aerodynamische
Linse vertikal verbaut, der Betrieb ist aber auch horizontal problemlos moglich, Gravi-
tationseffekte spielen keine Rolle.

2.2.4 Justagesystem

Linse

ﬁ aerodynamische

O-Ringe

Stellschraube

Pumpenflansch

_'_f-/KugeIgeIenk

Distanzfike - ltI Skimmer

Abbildung 2.7: Schematische Darstellung des Justagesystems.

Aufgrund von Fertigungstoleranzen ist es nicht mdéglich, alle Komponenten, die zur
Partikeldetektion/ -ablation nétig sind, exakt zu montieren. Um dennoch den Partikel-
strahl so durch das Instrument zu fithren, dass er sich mit den drei Laserstrahlen kreuzt,
ist es notig, eine Moglichkeit der Linsenjustage zu haben. Ideal wire eine Moglichkeit die
aerodynamische Linse in der Ebene orthogonal zur Linse in zwei Dimensionen zu ver-
schieben. Eine solche Justagemoglichkeit wiirde aber wegen eines sehr groffen Skimmer-
Durchmessers den Einsatz von unverhéltnisméfig vielen Pumpen erfordern. Anstatt des-
sen wird die Linse so gelagert, dass sie kontrolliert gekippt und der Partikelstrahl somit
variiert werden kann. Abbildung 2.7 zeigt den prinzipiellen Aufbau des Justagesystems
fiir die aerodynamische Linse. In der ersten Pumpstufe des Vakuumrezipienten ist die
Linse in einem Kugelgelenk fix iiber dem Skimmer gelagert. Der Abstand der aerodyna-
mischen Linse zum Skimmer kann iiber verschieden dimensionierte Distanzfiife variiert
werden. Die genaue Distanz ist entscheidend fiir die Druckverhéltnisse im gesamten Re-
zipienten und dem Massenspektrometer und wird daher in Abschnitt 3.1.2 noch genau
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untersucht. Am oberen Ende ist die Linse mit einem O-Ring in eine Platte fest einge-
spannt. Die Platte liegt, wieder durch einen O-Ring abgedichtet, auf einer Grundplatte
auf, die mit dem Rezipienten verschraubt ist. Mittels zweier Schrauben lésst sich die
Scheibe zusammen mit der Linse frei in der Ebene orthogonal zur Linse verschieben, da-
durch wird die Linse um das Kugelgelenk verkippt. Die Gewindesteigung der Schrauben
betrdgt 0.75 mm/Umdrehung. Bis zum Anschlag lasst sich die Linse so innerhalb eines
Kegels mit maximalem Offnungswinkel von etwa 3° verkippen. Aus den Abstinden der
Platte zum Ende der Linse, sowie dem Abstand zur Ionisationsregion ergibt sich durch
diese Verkippung laut Strahlensatz eine Verschiebung des Partikelstrahls in der Tonisati-
onsregion von + /- 17 mm. Diese Moglichkeit der Verschiebung ist mehr als ausreichend,
da der Abstand zwischen den Gittern in der Ionisationsregion lediglich 5 mm betrigt.
Um eine noch genauere Justage zu ermdglichen, sollen die Gewindeschrauben in Zukunft
durch Mikrometer-Stellschrauben ersetzt werden.

2.2.5 Pumpstufen

In der Abbildung 2.8 ist der Aufbau des Vakuumsystems dargestellt. In dem Gesamtsys-
tem werden drei Druckbereiche unterschieden. Der Druck p; vor der aerodynamischen
Linse, der Druck py in der ersten Stufe des Vakuumrezipienten vor dem Skimmer, sowie
der Druck ps im Bereich hinter dem Skimmer und dem Massenspektrometer. Der Druck
vor der Linse ist in Abschnitt 2.2.1 beschrieben. Mit der idealen Gasgleichung, wurde
iiberschldgig die Auslegung der Pumpen berechnet. Im Bereich des Hochvakuums gilt
die idealisierte Gasgleichung zwar nur eingeschréinkt, jedoch wurde sie nur verwendet um
iiberschlagige Abschétzungen zu treffen. Bei 1013 hPa Umgebungsdruck (pg) gelangt ein
Volumenfluss von 79 ﬁn”;i durch die kritische Diise, dahinter herrscht der Druck p; = 3.8
hPa (siehe Abschnitt 2.2.1). Der Druck p; in der ersten Pumpstufe, also am Austritt der
aerodynamischen Linse betrug im Vorgéngerinstrument SPLAT [34] ca. 2.22 - 1072 hPa.
Dies entspricht einem Volumenfluss von 60.01 % in die erste Pumpstufe. Aufgrund der
Uberschlagsrechnung wurde die erste Kammer mit zwei ATH 31+ Turbomolekularpum-
pen der Firma Alcatel bestiickt. Die Pumpen haben jeweils einen Volumendurchsatz von
30 é Als Differenz bleiben 0.01 é, welche in die zweite Pumpstufe gelangen.

Fiir die zweite Pumpstufe, welche aus dem Detektionsbereich, sowie dem Massenspek-
trometer besteht, wurden zwei HiPace 300 Turbomolekularpumpen der Firma Pfeiffer

ausgewihlt. Die Pumpen haben einen Volumendurchsatz von jeweils 300 é Der einstro-

mende Fluss von 0.01 é bei 2.22 - 1072 hPa entspricht nach der idealen Gasgleichung
einem Volumenfluss von 600 é (Durchsatz beider Pumpen) bei 3.7 - 107% hPa. Nach
dieser idealisierten Rechnung (Leckrate vernachlissigt, Raumtemperatur von 20°C ange-
nommen, etc.) sollte sich mit der gewdhlten Pumpenkonfiguration ein Druck von etwa
3.7 - 1079 hPa im Massenspektrometer einstellen. Fiir den Betrieb des Massenspektrome-
ters ist ein zulissiger Maximaldruck von 5 - 1076 hPa angegeben. Die gewiihlten Pumpen
kénnen also den sicheren Betrieb gewéhrleisten.

Da Turbomolekularpumpen in der Regel nicht direkt gegen Aufsendruck betrieben wer-
den koénnen, bendtigen sie eine Vorpumpe. Als Vorpumpe fiir die beiden Alcatel ATH 31
Pumpen wurde daher zusétzlich eine Varian IDP-3 Scrollpumpe installiert. Die Pumpe
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hat einen Durchsatz von 60 ﬁ, ist 6lfrei und hat ein Gewicht von nur 9.5 kg, was fiir die
Flugzeugintegration entscheidend ist (Brandgefahr bei Ol und heifen Oberflichen, Ge-
wichtsrestriktionen). Alle verwendeten Pumpen sind in Tabelle 2.3 gesondert aufgelistet.
Wie in Abbildung 2.8 gezeigt, ist die Vorpumpe jeweils an die Auslass-("Exhaust")-
Anschliisse der Alcatel ATH 31 angeflanscht. Die Alcatel ATH 31+ haben einen zusétz-
lichen "Intermediate"-Anschluss, an dem ein Druck von etwa 2.5 - 1073 hPa anliegt. Der
"Intermediate"-Anschluss der einen Pumpe ist mit den Auslissen der beiden Pfeiffer
Turbomolekularpumpen verbunden und dient somit als Vorpumpe fiir diese.

Wie sich in Abschnitt 3.1.3 zeigt, liegen die tatsdchlichen Driicke im Bereich der theo-
retischen ermittelten. Dabei muss jedoch bedacht werden, dass die Leckrate, also der
zusédtzliche Volumenfluss in das Instrument durch Undichtigkeiten bei der Rechnung ver-
nachldssigt wurde. Gleichzeitig wurde aber auch die Pumpleistung der Varian Vorpumpe
nicht beriicksichtigt, was die Vernachléssigung der Leckrate in etwa aufhebt.

Po

Alcatel ATH 31
P1

Exhaust Exhaust
: : Skimmer
Intermediate p2 Intermediat e

——

> Pfeiffer

HiPace 300

P3

Varian IDP-3

Vorpumpe

Abbildung 2.8: Schematischer Aufbau des Vakuumsystems mit Pumpenports.
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Hersteller Typ Anzahl | Durchsatz pro Pumpe [é] ‘

Varian IDP-3 1 1
Alcatel Hochvakuum | ATH 31+ 2 30
Technik GmbH
Pfeiffer Vacuum AG | HiPace 300 2 300

Tabelle 2.3: Ubersicht der verwendeten Pumpen.

2.3 Rezipient zur Partikeldetektion

Abbildung 2.9 zeigt den detaillierten Aufbau des Vakuumrezipienten inklusive aller An-
bauten und Komponenten im Querschnitt. Unterhalb davon schliefit sich das Massenspek-
trometer an. Die aerodynamische Linse wird von einer justierbaren Halterung zentriert
und ragt in die erste Vakuumstufe, welche von zwei Turbomolekularpumpen evakuiert
wird. Die Fiife, auf denen die Halterung der aerodynamischen Linse im Rezipienten gela-
gert ist, haben eine Lange von 25 mm (vgl. Abschnitt 3.1.2). Die zweite Vakuumstufe wird
von einem konischen Skimmer (Bohrungsdurchmesser 900 pm) von der ersten abgetrennt.
Im unteren Teil des Rezipienten sind alle Komponenten zur Detektion der Partikel, das
heifst Halterungen fiir die Laserfaser, elliptische Spiegel und Strahlfallen, untergebracht.
Die Komponenten sind dabei so angeordnet, dass die beiden Detektionslaser orthogonal
zueinander verlaufen. Auf diese Weise bilden die beiden Laser idealerweise in der Ebe-
ne orthogonal zum Partikelstrahl einen Schnittpunkt, welcher genau auf der Mittelachse
des Rezipienten liegt. Justiert man den Partikelstrahl nun so, dass er beide Detektions-
laserstrahlen kreuzt, kann davon ausgegangen werden, dass er auf der Mittelachse des
Rezipienten verlduft und damit auch die auf dieser Achse befindliche Ionisationsregion
des Massenspektrometers trifft. Die genauen Mafse des Rezipienten sind in der Zeichnung
in Anhang I zu entnehmen. Von besonderem Interesse ist dabei der Abstand der beiden
Detektionslaser, welcher 70 mm betrigt, sowie der Abstand zwischen dem zweiten De-
tektionslaser und dem Zentrum der Ionisationsregion, welcher 115.3 mm betrigt. Der
Rezipient ist mit 8 Schrauben (Durchmesser M8) mit dem Massenspektrometer fest ver-
schraubt, die Dichtung erfolgt iiber einen O-Ring, die zugehorige Nut ist in Abbildung
2.9 zu erkennen.
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Abbildung 2.9: Querschnitt des Vakuumrezipienten inklusive Komponenten.
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2.4 Partikeldetektion

Nach dem Uberfithren der Partikel in das Vakuum durch die aerodynamische Linse durch-
fliegen die Partikel die erste Druckstufe und gelangen durch den Skimmer in die zweite
Druckstufe des Vakuumrezipienten. Zuerst wird der aerodynamische Durchmesser der
Partikel mittels Flugzeitbestimmung ermittelt (siehe auch [24]). Dazu muss jedes in-
dividuelle Partikel an zwei verschiedenen Punkten mit bekanntem Abstand zueinander
detektiert und die zeitliche Differenz zwischen diesen beiden Punkten ermittelt werden.
Um dies zu realisieren, werden zwei orthogonal zueinander angeordnete Dauerstrichlaser
durch den Vakuumrezipienten gefiihrt. Passiert ein Partikel den Laserstrahl, so streut es
das Licht (vgl. Abschnitt 1.2.2.2). Laser- und Partikelstrahl werden durch zwei ellipti-
sche Spiegel gefiihrt, welche das Licht jeweils durch eine Mikroblende auf einen Photo-
multiplier (PMT) fokussieren. Der PMT wandelt das detektierte Licht mit Hilfe einer
Photokathode in ein elektrisches Signal um und verstarkt dieses mit einem Sekundér-
elektronenvervielfacher (Kaskadeneffekt). Das verstirkte Signal wird anschliefend an die
Auswerteelektronik des V25-Controllers {ibermittelt. Sind die beiden von einem Partikel
erzeugten Signale vom Hintergrundsignal zu unterscheiden, berechnet der Controller die
zeitliche Differenz zwischen den Zeitpunkten, an denen das Partikel die Laser durchquert
hat. Das Hintergrundsignal entsteht {iberwiegend durch unerwiinschtes Streulicht inner-
halb des Vakuumrezipienten. Mit dem bekannten Abstand zwischen den Lasern kann
durch Kalibration mit Referenzpartikeln bekannten Durchmessers der aerodynamische
Durchmesser des Partikels bestimmt werden, da die Partikelgeschwindigkeit direkt vom
aerodynamischen Durchmesser abhéngt (vgl. Abschnitt 1.2.2.1). Diese Methode wird be-
reits in vielen anderen Instrumenten mit hoher Préizision angewandt [34, 49].

Neben der Bestimmung des Durchmessers wird die Information iiber die Partikelge-
schwindigkeit auch genutzt, um die Ankunftszeit des Partikels in der lonisationsregion
zu berechnen, so dass der Ablationslaser zum richtigen Zeitpunkt ausgeldst werden kann.
Im folgenden Abschnitt soll der technische Aufbau des Laser- und Detektionssystems
detailliert beschrieben werden.

2.4.1 Lasersystem fiir Streulichtmessungen

Fiir die Detektion wird ein Nd:YVO4 (Neodym Yttrium-Vanadat) Laser mit einer Wel-
lenlénge von 532 nm verwendet (Coherent, Compass 315M-150). Der Laser hat eine
Leistung von 150 mW und wird mit einem am Laser montierten Einkoppler (OZ-Optics,
HPUC-23-AF-523-S-2.7AS-LH) mit einer Effizienz von etwa 70 % in eine Single-Mode
Glasfaser eingekoppelt. Der Einkoppler ist biindig am Vakuumrezipienten montiert, so
dass kein Laserlicht in die Umwelt austreten kann. Mit einem Strahlteiler (OZ-Optics,
Fused-12-532-3.5/125-50/50-3AF1A1A-3-0.5) wird der Strahl auf zwei einzelne Fasern
aufgeteilt, so dass am Ende jeder Faser eine Ausgangsleistung von etwa 52 mW anliegt.
Die Laserfasern werden mit Hilfe von Justiertischen (Eigenbau, Abbildung 2.10) ortho-
gonal zueinander in einem Abstand von 70 mm am Vakuumrezipient montiert und durch
antireflex-Quarzglas Fenster (Topag Lasertechnik, Fused Silica-Fenster) durch den Re-
zipient geleitet. Der Abstand ergibt sich aus dem Durchmesser der elliptischen Spiegel,

35



Verstellschrauben

Laserfaser

Quarzfenster

Laser- Strahlengang

&

Abbildung 2.10: Montagetisch mit Laserfaser (rot) und Stellschrauben am Vakuumrezi-
pient.

welche iibereinander im Vakuumerezipienten montiert sind. Fiir Laserlicht der Wellen-
lange 532 nm haben die Fenster eine Transmissionseffizienz von 98 %. Abbildung 2.10
verdeutlicht den Aufbau. Am Ende der beiden Laserfasern ist jeweils eine GRIN-Linse
(Gradienten-Index-Linse) mit einer Brennweite von 85 mm angebracht. Die Brennweite
ergibt sich aus der halben Breite des Vakuumrezipienten plus einem Aufschlag fiir die
Montagetische, so dass der Brennpunkt der Linse genau auf der Symmetrieachse des
Rezipienten liegt, welche gleichzeitig auch die Achse des Partikelstrahls darstellt. Durch
die GRIN-Linse wird der Laserstrahl auf einen Durchmesser von etwa 190 ym (e%) im
Brennpunkt fokussiert.

Die Justiertische verfiigen iiber drei Stellschrauben, mit denen die Strahlachsen verkippt
werden kdnnen. Somit ist es moglich Fertigungsungenauigkeiten und Abweichungen des
Partikelstrahls von der Symmetrieachse auszugleichen, indem man den Fokuspunkt der
Detektionslaser durch Verkippen auf die Achse des Partikelstrahls einstellt. In der Zu-
kunft sollen die Verstelltische durch dreidimensional einstellbare Mikrometertische ersetzt
werden. Mit diesem Aufbau kénnen die Laser deutlich einfacher und genauer eingestellt
werden.
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2.4.2 Detektionssystem

Durchfliegen die Partikel die Foki der Detektionslaserstrahlen, streuen sie das Laserlicht
in einem weiten Raumwinkel. Dieser Streuprozess ist in Abschnitt 1.2.2.2 ausfiihrlich
beschrieben. In den Rezipienten sind zwei elliptische Spiegel (Optiforms Inc., Makanfer-
tigung, Teilenummer: E64NV-010213000) orthogonal zueinander eingepasst.

Abbildung 2.11 zeigt den Strahlengang im Detektionssystem im Querschnitt inklusive
der Brennpunkte der elliptischen Spiegel. Alle Dimensionen sind in Tabelle 2.4 aufge-
fiihrt. Der Abstand der Brennpunkte F1 und F2 der im ALABAMA verbauten Spiegel
betragt 63.5 mm. Die Spiegel haben jeweils 4 Bohrungen, welche in Kreuzform auf H6-
he des Brennpunktes F1 eingebracht sind. Die Lécher liegen jeweils auf der Achse des
Partikel- bzw. des Detektionslaserstrahls. Der Partikelstrahl verlduft vertikal durch den
Spiegel, der Laserstrahl horizontal. Das Loch, welches dem Detektionslaser zugewandt
ist, ist zusétzlich mit einer Messinghiilse mit einer 1 mm Bohrung bestiickt, welche Streu-
licht im Spiegel verringert. Die Hiilsen sind aktuell nicht schwarz eloxiert, da es in der
Vergangenheit Probleme mit abdampfendem Eloxat gab, welches sich auf den Partikeln
abgelagert hat. Mittlerweile gibt es aber stabilere Eloxate, so dass in der Zukunft ge-
schwirzte Hiilsen eingesetzt werden konnen.

Trifft ein Partikel den Laserstrahl im Brennpunkt F1, wird das unter einem Winkel von 3°
- 177° in Bezug auf die Achse des Laserstrahls und —R° bzw. +F° in Bezug auf die Achse
des Partikelstrahls gestreute Licht von dem Spiegel auf den Brennpunkt F2 reflektiert,
welcher auferhalb des Rezipienten liegt. Auf diese Weise kann etwa 50% des gestreuten
Lichtes zur Detektion ausgenutzt werden (vgl. Abschnitt 1.2).

Das reflektierte Streulicht soll jeweils von einem PMT (Hamamatsu, R1463) detektiert
werden. Um Hintergrundstrahlung auf die aktive Fliache des Multipliers zu minimieren,
wird ein Raumfilter mit 100 pm Offnungsdurchmesser im Brennpunkt F2 positioniert.
Der Abstand des PMTs zum Raumfilter wurde so gewéhlt, dass die aktive Flache (@ 10
mm) maximal ausgenutzt wird. Der entsprechende Abstand von 6.9 mm ldsst sich aus
den Dimensionen der Spiegel und den entsprechenden Winkeln berechnen (siehe 2.11).
Die PMTs detektieren das Streulichtsignal mit einer Photokathode und wandeln damit
die Photonen in ein elektrisches Signal um. Ein nachgeschalteter Sekundirelektronen-
vervielfacher verstarkt das Signal in einem Kaskadeneffekt. Die PMTs werden iiber die
Hochspannungsversorgung des V25-Controllers mit 1150 VDC versorgt. Da das elektri-
sche Signal, erzeugt durch das Streulicht eines detektierten Partikels, nur wenige Millivolt
betréigt, ist dem PMT ein in der hauseigenen Elektronikwerkstatt gebauter Verstirker
nachgeschaltet, der das Signal um den Faktor 10 verstidrkt. Das verstirkte Signal kann
vom V25-Controller prozessiert werden. Die Signalverarbeitung im Controller ist in Ab-
schnitt 2.7.2 ausfiihrlich erlautert.

Die PMTs sind jeweils auf einem Miniaturkreuztisch (Owis, MKT 40C xyz) montiert, so
dass sie mit einer Genauigkeit von 1 ym in allen drei Raumrichtungen eingestellt werden
kénnen. Der Raumfilter, welcher starr vor dem PMT montiert ist, kann somit exakt auf
den Fokuspunkt des elliptischen Spiegels einjustiert werden. Fertigungsungenauigkeiten
und Ungenauigkeiten in der Laser- und Partikelstrahlfiihrung kénnen damit ausgeglichen
und das detektierte Signal maximiert werden.
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Abbildung 2.11: Strahlengang des Detektionssystems.

h R’ A F° | DI | OD [F1-F2] a b c
[mm| | 7] [l | [l | [mm]]|[mm]| [mm] | [mm|| mm]| ;o]

| 3452 | 56.89 196.79 [ 41.6 [ 24.82 [ 57.15| 635 | 10 | 138 [ 6.9 |

Tabelle 2.4: Dimensionen des Detektionssystems
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Abbildung 2.12: Montage des Laserkopfes.

2.5 Ablation

2.5.1 Laser

Fiir die Ablation wird ein Nd:YAG-Laser (Neodym-dotierter Yttrium-Aluminium-Granat-
Laser) der Firma Quantel USA (vorher Big Sky Laser), Typ Brilliant Ultra mit Frequenz-
vervierfacher (A = 266 nm) und , High Energy* Option benutzt. Der Laser besteht aus
dem Laserkopf und einem zusétzlichen Netzteil, Typ ICE 450.

Der Laserkopf zeichnet sich durch die kompakten Abmaifse aus und ist auferdem vibra-
tionsgetestet, so dass er fiir den flugzeuggetragenen Einsatz geeignet ist. Das Netzteil,
welches auch die Temperaturregelung per Wasserkreislauf fiir den Laserkopf beinhaltet,
kann horizontal montiert werden und passt so in einen Standard 19”’-Einschub. Der La-
serkopf wiegt 1.13 kg, das Netzteil hat unbefiillt ein Gewicht von 13.2 kg. Der Laserkopf
ist fest mit einer 5 mm starken Aluminiumplatte verschraubt, ein Fangbiigel dient als zu-
sétzliche Abreifssicherung (Abbildung 2.12). Die Platte ist mit dem Massenspektrometer
verschraubt (links unten im Bild), oben ist sie durch einen Biigel und eine Gewindestange
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Wellenlénge [nm| 266
Energie pro Puls [mJ| 8.2
Pulsdauer (FWHM) |ns| 5.2
Nahfeld Strahldurchmesser [mm]| | 2.4
Strahldivergenz bei 86.5 % [mrad] | 3.6

Tabelle 2.5: Leistungsdaten des Ablationslasers.

gegen den Vakuumrezipienten stabilisiert (links im Bild) um Schwingungen des Laser-
kopfes und damit des Laserstrahls relativ zum Massenspektrometer zu vermeiden.

Die relevanten Leistungsdaten des Lasers sind in Tabelle 2.5 aufgefiihrt. Um einen Laser-
puls zu erzeugen, miissen zunichst die Blitzlampen ausgeldst werden und fiir maximale
Energie des Pulses muss 150 ys danach die Giiteschaltung (Q-Switch) geschaltet werden.
Da alle Auslosesignale von einer Triggerkarte im V25-Controller generiert werden (Ab-
schnitt 2.7.2) und das exakte Timing essentiell fiir die erfolgreiche Ablation der Partikel
ist, miissen alle Zeitschritte und Verzdgerungen genau bekannt sein. Die Verzogerung
zwischen dem Auslosesignal der Blitzlampen (,Flashlamp in“) und dem tatséchlichen
Ziinden der Lampen (,,Flashlamp out*  Signal) wurde experimentell zu 500 ys bestimmt,
allerdings variiert diese Verzogerung um etwa 1 ps. Ein unkontrolliertes Schwanken der
Auslosung des Lasers um eine Mikrosekunde ist fiir den Versuch nicht annehmbar, da die
Trefferquote drastisch sinken wiirde. Die Option, die Giiteschaltung intern im Lasernetz-
teil 150 ps nach dem ,,Flashlamp out“ — Signal zu schalten, kann also nicht wahrgenommen
werden. Stattdessen muss auch das ,Q-Switch in“ Auslésesignal fiir die Giiteschaltung
vom V25-Controller generiert werden. Die zeitliche Variation von einer Mikrosekunde
wirkt sich dann nur noch auf die Zeitdifferenz zwischen tatséchlichem Ziinden der Blitz-
lampen und Auslésen der Giiteschaltung aus, nicht mehr auf den genauen Zeitpunkt der
Auslosung der Giiteschaltung. Messungen haben ergeben, dass eine Variation der Zeit-
differenz zwischen Blitzlampe und Giiteschaltung im Mikrosekundenbereich die Energie
des Lasers nicht nennenswert beeintridchtigt. Weiterhin wurde die interne Verzdgerung
zwischen Auslosesignal fiir die Giiteschaltung (,,Q-Switch in“) und dem tatséchlichen
Auslosen der Giiteschaltung gemessen (,,Q-Switch out”). Die Verzogerung betrigt 100 ns
und ist konstant.

Flashlamp Flashlamp Q-Switch Q-8Switch  Laser

in out in out g

b ~ AL ~ AL ~ A /
500 +-1 ps 150 ps 100 ns 70 ns

Abbildung 2.13: Zeitliche Abfolge der Triggersignale fiir den Ablationslaser.
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Die Verzégerung zwischen Schaltung der Giiteschaltung und dem tatséchlichen Laser-
puls wurde mit Hilfe einer Photodiode zu 70 ns gemessen und ist ebenfalls konstant. Die
konstanten Verzogerungen kénnen problemlos in das Timing eingerechnet werden. Auf-
grund der konstanten Ausléseverzdgerungen zwischen dem Signal fiir die Giiteschaltung
und dem tatsdchlichen Laserpuls kann das ,,Q-Switch out“-Signal zum Auslésen der Da-
tenaufnahme fiir das Massenspektrum verwendet werden. Die zeitlichen Zusammenhénge
sind in Abbildung 2.13 zusammengefasst. Der V25-Controller erzeugt das ,,Flashlamp in“,
sowie das ,,Q-Switch in“ — Signal. Das genaue Timing ist in Abschnitt 2.7.2 erldutert.

2.5.2 Optik

= )
=
=

=
~
=
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nem
Abbildung 2.14: Montage der Optik fiir den Ablationslaser mit Strahlengang (blau).

Um den Ablationslaser in die lonisationsregion des Massenspektrometers zu fokussie-
ren, ist zwischen dem Austritt des Laserkopfes und dem Massenspektrometer ein Optik-
system angebracht. Das Optiksystem ist mit Komponenten der Serien , Tubussystem C“
und ,,Mikrobank® der Firma Linos Photonics gefasst und montiert. Da der Laserpuls am
Ausgang des Laserkopfes die maximal zuldssige Bestrahlung (MZB) fiir das menschliche
Auge geméif BGI 832 Richtlinie [2] iiberschreitet, ist der gesamte Strahlengang zusitz-
lich mit Aluminiumplatten abgeschirmt, so dass keine Laserstrahlung in die Umgebung
abgestrahlt oder reflektiert wird. Abbildung 2.14 zeigt den Aufbau und die Montage
zwischen Laserkopf und Massenspektrometer im offenen Zustand, also ohne die Sicher-
heitsabdeckungen. Der Strahlengang ist im Bild in blau angedeutet. In Abbildung 2.15
sind die Optik und der Strahlengang inklusive aller relevanten Absténde schematisch dar-
gestellt. Der Laserpuls verldsst mit einem Durchmesser von 2.4 mm und einer Divergenz
von 3.6 mrad den Laserkopf. Nach einer ersten Umlenkung an einem beweglich gelager-
ten Spiegel (Quarz mit Oxidspiegelschicht, 99.5 % Reflexionsgrad bei A = 266 nm, Linos
Photonics) wird der Strahl von einer Plankonkav-Linse (Quarz, Brennweite 16 mm, Linos
Photonics) aufgeweitet. In einem Abstand von 82.3 mm in Strahlausbreitungsrichtung
wird der Laserstrahl mit Hilfe einer Plankonvex-Linse (Quarz, Brennweite 100 mm, Linos
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_Strahlenfalle

Ablationslaser

lonisations-Region
& = 250-800 um

~ 60 mm

HpiegEl Plankonkav

Plankonvex-Linse, f=100 mm -Linse, f=16 m

~30 mm

Abbildung 2.15: Strahlengang schematisch.

Photonics) gleichgerichtet. An dieser Stelle hat der Strahl einen Durchmesser von etwa
14.7 mm. Nach einer weiteren Umlenkung an einem beweglichen Spiegel wird der Strahl
von einer Bikonvex-Linse (Quarz, Brennweite 200 mm, Linos Photonics) fokussiert. Die
Brennweite und der Abstand der letzten Linse vom Rezipienten sind so gewihlt, dass
der Fokus genau in der Ionisationsregion des Massenspektrometers liegt. Die Halterung
der letzten Linse kann um +/- 5 mm variiert werden, so dass der Fokusdurchmesser
in der lonisationsregion veréndert werden kann. Die Gréfe des Fokusdurchmessers ist
entscheidend fiir die Ablationseffizienz (vgl. Abschnitt 3.3.2).
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2.6 Flugzeit-Massenspektrometer

2.6.1 Aufbau und Spannungsdiagramm

Das Massenspektrometer wurde nach vorheriger Planung von der Firma TOFWERK AG
(Thun, Schweiz) extern gefertigt. Dazu gehorte die vorherige Simulation der Charakte-
ristika des Massenspektrometers (Ionenflugbahn, Ionentransmission, Massenauflsung),
sowie die anschlieffende Fertigung des Instruments. Die Vorgabe war, ein moglichst klei-
nes und leichtes bipolares Massenspektrometer zu erhalten, welches in einem Standard
19”’-Einschub montiert werden kann. Der Massenbereich sollte moglichst hoch sein (bis
etwa 7' = 2000), um auch gréfere Molekiile, wie sie zum Beispiel bei Partikeln biologi-
schen Ursprungs vorkommen koénnen, detektieren zu kénnen. Wie in Abbildung 2.16 zu
erkennen, ist das Massenspektrometer, bis auf eine Ausweitung fiir eine Turbopumpe,
rechteckig. Die Abmafe betragen 490 x 352 x 110 mm. Das Gesamtgewicht betrigt 23.2
kg. Die Ionisationsregion, in der die Ionen per Laserablation erzeugt werden, befindet sich
mittig im Instrument. Die positiven wie auch negativen lonen werden zunéchst durch je-
weils zwei Extraktionsstufen (Ex1, Ex2) zu je einer Seite aus der Ionisationsregion heraus
beschleunigt.

Detektor
(MCP, Szintillator, PMT)

lonisationsregion

Ablationslaser

Reflektron

Abbildung 2.16: CAD-Zeichnung des Massenspektrometers (gedffnet).
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Abbildung 2.17: Spannungsdiagramm fiir positive lonen.

In Abbildung 2.17 sind stellvertretend fiir die Flugbahn der positiven Ionen alle Span-
nungen im Massenspektrometer dargestellt. Die Bezeichnung der Spannungen entspricht
der Bezeichnung in der Steuerungssoftware. Die absoluten Werte stellen die maximal
zuldissige Spannung an der jeweiligen Stelle dar. Die erste Extraktionsspannung kann op-
tional gepulst werden. Der gepulste Betrieb ist noch nicht installiert, samtliche Extrakti-
onsspannungen liegen also zeitlich konstant an. Nachdem die Ionen in einem Reflektron
umgelenkt worden sind (RLb, RL, RM, RB), treffen sie auf eine Multikanal-Platte und
16sen dort eine Elektronenlawine aus. Das Elektronensignal wird in einem Szintillator in
ein Photonensignal umgewandelt und schlieflich mit einem Photomultiplier detektiert.

Fiir die Simulation der Spezifikationen des bipolaren Massenspektrometers wurde da-
von ausgegangen, dass die Ionen in einem Radius von 150 pym um die genaue Mitte der
Ionisationsregion erzeugt werden. Dieser Radius entspricht in etwa dem Durchmesser des
Laserfokus, wie er fiir die Ablation einjustiert ist. Die so simulierte theoretische Mas-
senauflosung betrigt {7~ = 700 bei einem Massenbereich > 5000. Die Tonentransmission
betrigt rechnerisch 100 % bis zur Masse 2000. In der Praxis verlauft der Partikelstrahl je-
doch nicht immer exakt mittig durch die Ionisationsregion. Die nicht-mittige Position der
Tonenquelle senkt die Massenauflosung deutlich. Die in der Praxis tatséchlich erzielten
Massenauflosungen sind in Abschnitt 3.4.3 ermittelt.
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2.7 Elektronik

2.7.1 V25-Controller

Der V25-Controller iibernimmt praktisch die gesamte Prozesssteuerung des ALABAMA.
Die Datenaufnahme findet absichtlich getrennt davon auf einem separaten PC statt. Bei
dem V25 handelt sich um ein Embedded Controller System der Firma MME Miiller Mi-
kroelektronik, Berlin. Neben einem zentralen 8 MHz-Mikrocontroller kann der V25 mit
verschiedenen Einsteckkarten bestiickt werden. Die Steckkarten werden iiberwiegend von
der hauseigenen Elektronikwerkstatt des Max-Planck-Institutes fiir Chemie entwickelt
und werden {iber eine Backplane vom Mikrocontroller angesprochen. Die Software zur
Kontrolle der Einsteckkarten kann iiber einen Pascal-Code programmiert werden und
wird nach dem kompilieren vom Mikrocontroller ausgefiihrt. Die gesamte Software in-
klusive dem Compiler wurde von der Elektronikwerkstatt des MPI selbst programmiert.
Tabelle 2.6 fithrt alle Einsteckkarten des V25 auf. Die Pfeiffer HiPace 300 Turbomole-
kularpumpen werden seriell {iber eine RS485 Schnittstelle gesteuert. Dazu gibt es eine
Einsteckkarte mit Anschliissen fiir beide Pumpen. Uber das entsprechende Protokoll wird
die Pumpe gesteuert (an/aus) und die Drehzahl sowie die aktuelle Stromaufnahme aus-
gelesen. Eine automatische Abschaltung der Pumpen bei zu hoher Stromaufnahme ist
momentan noch nicht programmiert, soll aber in Zukunft erfolgen.

Die Alcatel ATH31+ Turbomolekularpumpen werden jeweils von einem eigenen im
V25 integrierten Miniboard Controller (Alcatel, ACT201) gesteuert, welche auch per
RS485 Schnittstelle mit dem V25 kommunizieren. Neben der Steuerung der Pumpen
werden ebenfalls die Drehzahl, die aktuelle Stromaufnahme, die Betriebsstundenzahl und
eventuelle Fehlercodes ausgelesen.

Anzahl Name ‘ Funktion
1 Pumpensteuerung Pfeiffer Steuerung und Uberwachung
der Pfeiffer Turbomolekularpumpen
2 Pumpencontroller Alcatel Steuerung und Uberwachung
(Alcatel ACT201 Controller) der Alcatel Turbomolekularpumpen
1 Druck und HV Not-Aus Auslesen des Drucks im Massenspektrometer

zum Abschalten der Hochspannungen
bei Druckverlust

1 Triggerkarte Ermitteln der Partikelflugzeit aus
den PMT-Signalen und
Auslésen des Ablationslasers

6 Hochspannungskarte Erzeugen von jeweils vier
Hochspannungen fiir die PMT’s und
das Massenspektrometer

1 DC-Karte 12 VDC-Versorgung fiir die Vorverstirker
des Massenspektrometers

Tabelle 2.6: Einsteckkarten im V25-Controller.
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Eine weitere Karte liest analog den Druck im Massenspektrometer aus. Ein Druck-
messkopf (Leybold Vakuum, Tonivac TR090) misst den Druck und gibt eine Spannung
zwischen 0.444 und 10V aus, welche von der Karte ausgelesen wird und anhand einer
vom Hersteller angegebenen Umrechnungsfunktion intern in den entsprechenden Druck
umgerechnet wird. Der Bediener kann am Display des V25 einen Schwellwert vorgeben.
Uberschreitet der gemessene Druck den Schwellwert, werden alle Hochspannungen im
Massenspektrometer automatisch abgeschaltet. Auf diese Weise wird vermieden, dass es
im Falle eines Lecks zu elektrischen Uberschligen im Massenspektrometer kommt. Der
Schwellwert, bis zu dem das Massenspektrometer laut Hersteller betrieben werden darf,
betriigt 5 - 107% hPa. In der Zukunft soll mit der gleichen Karte der Druck eines zwei-
ten Druckmesskopfes (MKS, 722A11MBA2FA) ausgelesen werden, welcher kontinuierlich
den Druck vor der aerodynamischen Linse misst. Der Messbereich des Druckmesskopfes
betrigt 0-10 hPa und wird als Spannung zwischen 0 und 10 V (lineare Umrechnung)
ausgegeben. Der gemessene Druck wird mit einem vom Benutzer vorgegebenen Sollwert
verglichen. Stimmt der Druck nicht mit dem Sollwert iiberein, steuert die Karte mit Hilfe
einer Steuerspannung ein elektrisch geregeltes Durchflussventil, welches Teil der Druck-
regelung am Einlasssystem ist und dadurch den Druck vor der Linse konstant hélt (siehe
Abschnitt 2.2.2).

Die Triggerkarte erhélt als Eingangssignal die verstirkten Signale der Photomultiplier,
also der Partikelstreulichtsignale. Aus diesen Signalen wird die Partikelflugzeit berechnet
und entsprechend zeitlich abgestimmte Pulse ausgegeben, welche die Blitzlampen und
die Giiteschaltung des Ablationslasers auslosen. Die genaue Funktion und das Timing
der Triggerkarte sind in Abschnitt 2.7.2 ausfiihrlich beschrieben.

Die mit dem Massenspektrometer mitgelieferte Hochspannungsversorgung war fiir den
mobilen Einsatz des ALABAMA zu grof und insbesondere fiir den Flugzeugeinsatz zu
schwer (~ 17 kg). Die Elektronikwerkstatt des MPI hat daher Einsteckkarten fiir den V25
entwickelt, welche jeweils 4 Hochspannungen bis zu 4 kV {iber HV-BNC Stecker ausgeben.
Sechs dieser Karten liefern 24 frei vom Benutzer einstellbare Spannungen (> 300 V), von
denen zwei auf die Versorgung der Photomultiplier entfallen und je 11 auf die positive
beziehungsweise negative Seite des Massenspektrometers (Beschleunigungsspannungen,
Driftspannungen, MCP, Szintillator, PMT).

Eine DC-Karte liefert eine 12 VDC Versorgungsspannung fiir die Vorverstirker des
Ausgangssignals des Massenspektrometers. Die Spannung ist fest eingestellt und kann
nicht vom Benutzer variiert werden. Die Karte bietet noch Kapazitat fiir weitere Versor-
gungsspannungen fiir eventuelle weitere Komponenten.

Tabelle 2.7 zeigt die bendtigten und erreichten Zeitauflosungen fiir die verschiedenen vom
V25-Controller geregelten Prozesse. Die benétigten Zeitauflosungen kénnen zum Teil nur
abgeschétzt werden. Die Drucksensoren messen sowohl den Linsendruck, als auch den
Druck im Massenspektrometer. Die Werte werden benutzt um den Druck vor der Linse
einzuregeln, sowie die Hochspannungen im Massenspektrometer im Falle eines Verlustes
des Vakuums abzuschalten. Da unter der Annahme keiner schweren duferlichen Gewalt-
anwendung nicht mit einem plotzlichen Verlust des Vakuums zu rechnen ist, ist eine
Zeitauflosung von etwa einer Sekunde ausreichend um die Hochspannungen rechtzeitig
abzuschalten. Die Ansprechzeit der Drucksensoren sind vom Hersteller nicht angegeben,
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’ Prozess notige Zeitauflosung erreichte Zeitauflosung

Druckregelung
Ansprechzeit Drucksensor ~1s k.A.
Ansprechzeit Stellventile >5s < 30 ms
(Ansprechzeit laut Hersteller)
Detektion
Erfassung des Streulichts ~ 190 ns ~ 50 ns
Triggersignale senden 170 ys ~ 50 ns

Tabelle 2.7: Zeitauflosung der verschiedenen Prozesse.

liegen aber aus Erfahrung deutlich unter einer Sekunde. Fiir die Stellventile mit denen
der Linsendruck eingeregelt wird (vgl. Abschnitt 2.2.1) wird eine nétige Ansprechzeit
von iiber 5 Sekunden angenommen, da sich der Umgebungsdruck im Flugbetrieb nicht
schlagartig &ndern wird, sondern an die Steig- und Sinkgeschwindigkeit des Flugzeuges
gekoppelt ist. Die vom Hersteller angegebene Ansprechzeit der Stellventile von < 30 ms
ist daher mehr als ausreichend.

Die erreichte Zeitauflosung fiir die von der Triggerkarte gesteuerten Prozesse ergibt sich
aus der Taktfrequenz des verwendeten Prozessors (20 MHz) zu 50 ns. Da die schnellsten
Partikel etwa eine Geschwindigkeit von 100  haben (Abschnitt 3.3) und der Fokus-
durchmesser der Detektionslaser etwa 190 um betragt (siehe Abschnitt 2.4.1) ergibt sich
einer Durchflugzeit der schnellsten Partikel durch die Detektionslaser von ~ 1.9 ys. Um
Anstieg und Abfallen des Streulichtsignals auswerten zu kénnen wird angenommen, dass
10 Messpunkte fiir ein Detektionsereignis ausreichen. Daraus ergibt sich eine benétigte
zeitliche Auflésung von etwa 190 ns. Um die beiden Streulichtsignale auszuwerten und die
Auslésesignale fiir den Ablationslaser zu senden bleiben nach Abzug der Ausldseverzoge-
rungen noch 170 ys. Fiir beide Prozesse ist die Auflésung der Triggerkarte von 50 ns also
ausreichend. Die genaue Funktionsweise sowie die zeitlichen Abfolgen der Triggerkarte
werden im néchsten Abschnitt genau erldutert.

2.7.2 Triggerkarte

Die Triggerkarte im V25 regelt die zeitgenaue Auslésung des Ablationslasers, damit ein
detektiertes Partikel bei der Ankunft in der Ionisationsregion vom Laserpuls getroffen
wird. Die Triggerkarte erhélt als Eingangssignal die bereits analog verstérkten Signale
der PMTs, welche das Streulicht der Detektionslaser detektieren. Die Signale werden mit-
tels einstellbaren Komparatoren mit einem Schwellwert verglichen, so dass nur Signale
gewertet werden, die sich vom Hintergrundsignal abheben und somit eindeutig einem
Partikel zugeordnet werden kdnnen.

Sobald auf dem ersten Kanal ein Streulichtsignal detektiert wurde, wird der Kanal fiir
einen vom Benutzer definierten Zeitraum (,gateset”)  blind“ geschaltet und auf ein Si-
gnal auf dem zweiten Kanal gewartet. Wird in diesem Zeitraum ein Signal detektiert
und liegt dieses zeitlich unter einem definiertem Maximalwert (,, TriggerTmaxz*), wird die
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Zeitdifferenz zwischen den beiden Signalen intern gespeichert und der erste Kanal wie-
der freigeschaltet. Wird innerhalb des definierten Zeitraums kein Signal auf dem zweiten
PMT detektiert, wird davon ausgegangen, dass das Partikel den zweiten Detektionslaser
verfehlt hat und der erste Kanal wird ebenfalls wieder freigeschaltet, um ein neues Par-
tikel zu detektieren.

Die Foki der beiden Detektionslaser haben einen nominellen Abstand von 70 mm zueinan-
der. Der Abstand vom zweiten Detektionslaser zur Mitte des Massenspektrometers, also
in die Ionisationsregion, betrdgt 115.3 mm. Die Flugzeit vom zweiten Detektionslaser zur
Tonisationsregion 1asst sich somit aus der gemessenen Flugzeit zwischen den beiden De-
tektionslasern und dem Verhéltnis der beiden Flugstrecken ermitteln. Die Einstellung der
Auslosezeit fiir den Ablationslaser erfolgt tiber den Wert ,, gateupdiv®, welcher ein Verhélt-
nis zu einem intern festgelegten Wert von 65536 entspricht. Stellt man den ,,gateupdiv®
Wert auf 65536, entspricht dies einem Verhéltnis der Flugstrecken von 1:2. Ein , gateup-
div“-Wert von 32768 entspricht dem Flugstreckenverhéltnis 1:1. Die gemessene Flugzeit
zwischen den Detektionslasern wird mit dem entsprechenden Faktor multipliziert und
somit die Flugzeit zwischen dem zweiten Detektionslaser und der Ionisationsregion be-
rechnet. Die einzelnen Abschnitte sind schematisch in Abbildung 2.18 dargestellt.

Fir das ALABAMA ergibt sich der rechnerische ,,gateupdiv-Wert somit zu:

L5.3mm 39768 — 53974,

7T0mm

Da zu diesem Zeitpunkt der tatséichliche Laserpuls abgefeuert werden muss, wird dieser
Zeitpunkt gewahlt, um das Auslosesignal fiir die Giiteschaltung (Q-Switch) zu senden.
Da die Justage der Komponenten nicht absolut exakt sein kann und auch zwischen dem
Senden des Q-Switch Auslésesignals und dem tatsichlichen Laserpuls eine Verzégerung
liegt (vgl. Abschnitt 2.5.1), liegt der tatséchliche ,,gateupdiv in der Regel leicht iiber oder
unter dem rechnerisch ermittelten. Der tatséchliche Wert wird experimentell bestimmt.

Weil die Blitzlampen 150 ps vor der Giiteschaltung geziindet werden miissen und nach
Eingang des Signals noch eine Verzogerung von 500 us vergeht (vgl. Abschnitt 2.5.1), muss
das Signal fiir die Auslosung der Blitzlampen 650 ps vor dem Signal fiir die Giiteschaltung
gesendet werden. Von der berechneten Flugzeit bis in die Ionisationsregion werden die
650 ps intern abgezogen und die Blitzlampen zum entsprechenden Zeitpunkt ausgelost.

Die interne Zeiteinheit auf der Triggerkarte sind ,, upcounts”, welche sich aus der Takt-
frequenz des Prozessors ergeben. Der Prozessor arbeitet mit einer Taktfrequenz von 20
MHz, womit sich eine Zeitdifferenz von 50 ns zwischen den Takten ergibt.

Die Flugzeiten der Partikel zwischen den beiden Detektionslasern liegen gréfsenabhén-
gig typischerweise zwischen 10000 und 23000 upcounts, also 500 bis 1150 ps. Da die
Flugstrecke und damit auch die Flugzeiten vom zweiten Detektionslaser zur Ionisations-
region etwa 40 % linger ist, ergeben sich keine zeitlichen Probleme, das Ausldsesignal fiir
die Blitzlampen 650 ps vor Ankunft der Partikel in der Ionisationsregion zu senden.

[75] hat gezeigt, dass die Ablationsrate (Verhéltnis von ionisierten zu detektierten Par-
tikeln) der Partikel grofenabhéngig sein kann, da groke Partikel bereits beim Eintritt in
den Detektionslaserstrahl ausreichend Streulicht erzeugen kénnen, um iiber den Schwell-
wert zu liegen, kleine Partikel erst deutlich spéter. Somit ergibt sich ein Fehler bei der

48



Flugstrecke

70 mm

1153 mm

v

&

L

uoiBaisuonesiuo|
/ lese[suone|qy

Z lese[suomyeleqg

| Jesejsuoipisiaqg

f0ns
~—

650 s

Eerechnete Flugzeit

500-1100 ps

Zeit

| sindiase’

funyeyzsaing
| |euBisesg|shy salauUlsalag

usdwe|z)g
|leufisasgisny

7 185E|5U0IMa1a0]
[eufils

| leseEuomeeg

[BuBIS

Abbildung 2.18: Timingdiagramm fiir die Laserablation.
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Berechnung der Flugzeit in die Ionisationsregion, der in der Gréfenordnung der Durch-
flugzeit durch den Fokus eines Detektionslasers liegt. Bei einem Fokusdurchmesser von
etwa 190 pm entspricht dies einer Durchflugzeit in der Gréfienordnung von 1 ys und einem
entsprechenden Fehler bei der Berechnung des korrekten Ablationszeitpunktes.

In der Praxis hat sich noch keine signifikante Verschlechterung der Ablationsrate ge-
zeigt, die sich durch Ignorieren dieses Fehlers ergeben. Eine weitere Verbesserung der
Triggerkarte in der Zukunft sieht jedoch einen variablen Faktor vor, der bei der Berech-
nung der Flugzeit die Grofe des Partikels (also der Flugzeit zwischen den Detektionsla-
sern) berticksichtigt und somit die unterschiedliche Position des Partikels im Laserfokus
zum Zeitpunkt der Detektion ausgleicht.

Die aktuelle Version der Triggerkarte gibt in unregelméafigen Abstéinden fehlerhafte
Triggersignale aus, welche einen geringeren zeitlichen Abstand als der eingestellte “gate-
set” - Wert haben. Eine solche schnelle Abfolge von Triggersignalen ldsst die Steuerung
des Ablationslaser-Netzteil gelegentlich abstiirzen und der Laser muss neu gestartet wer-
den. Die Ursache fiir diese Signale wird momentan untersucht.

2.7.3 Flugzeugtaugliche Stromversorgung - Rack Power Distribution Box
(RPDB)

Um die einzelnen elektrischen Komponenten beim Betrieb in einem Flugzeug platzspa-
rend und sicher zu versorgen, wurde in der hauseigenen MPI Elektronikwerkstatt eine
kompakte Versorgungseinheit (RPDB) im 19”-Format konstruiert und gebaut. Fiir die
Auslegung der RPDB wurde zunichst der genaue elektrisch Bedarf der einzelnen Kompo-
nenten ermittelt. Abbildung 2.2 zeigt alle elektrischen Versorgungs- und Signalleitungen
innerhalb des Aufbaus. Alle Komponenten wurden so gewihlt, dass sie entweder mit 220
V / 60 Hz oder 24 VDC versorgt werden kénnen. Im Laboraufbau wurde die maximale
und durchschnittliche Leistungsaufnahme der einzelnen Komponenten ermittelt. Anhand
der maximalen Leistungsaufnahme und der Versorgungsspannung wurden die Schaltsi-
cherungen, welche jede Leitung absichern, ausgelegt. Die Ergebnisse der Messungen sind
in Tabelle 2.8 zusammengefasst. Die Standardversorgung auf den meisten Forschungsflug-
zeugen betragt 115 V / 400 Hz, jedoch sind in der Regel auch 220 V / 60 Hz verfiigbar.
Da einige Gerdte nur mit 220 V / 60 Hz betrieben werden konnen, wurde die RPDB so
konstruiert, dass sie iiber zwei Eingéinge versorgt wird. Ein Eingang muss mit 220 V / 60
Hz versorgt werden. Die Spannung wird intern aufgeteilt und an alle 220 V Komponenten
unterverteilt. Der Eingang muss mehr als 770 W erhalten, um alle Geréte versorgen zu
kénnen.

Der andere Eingang kann wahlweise mit 115 V / 400 Hz oder 220 V / 60 Hz versorgt
werden. Somit kann das ALABAMA sowohl im Labor als auch im Flugzeug problemlos
betrieben werden. Die Versorgung fiir die zweite Leitung muss eine Leistung von mehr
als 290 W liefern. Die Versorgungsspannung der zweiten Eingangsleitung wird an ein
in der RPDB befindliches Schaltnetzteil (Astec, iMP4-2Q0-2Q0-20-A) weitergeleitet und
nach dem Umwandeln in 24 V Gleichstrom an die einzelnen Verbraucher unterverteilt.
Das Schaltnetzteil ist mit einer Leistung von 700 W mit Absicht iiberdimensioniert, da
auf diese Weise auch beim Hochfahren aller Komponenten gleichzeitig keine Probleme
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auftreten. Dariiber hinaus haben Schaltnetzteile dieser Bauart einen Leistungsabfall bei
hohen Umgebungstemperaturen.

Sowohl die 220 V als auch die 24 V Ausgangsspannungen werden zunéchst einzeln
iiber Schaltsicherungen abgesichert. Die entsprechenden Sicherungen ergeben sich aus der
aufgerundeten maximalen Leistungsaufnahme beim Hochfahren und sind in Tabelle 2.8
aufgefiihrt. Die Spannungen werden iiber Bajonett-Stecker (Amphenol, MIL-DTL 5015)
ausgegeben. Die Stecker sind in Abbildung 2.19 schematisch zu erkennen. Die Bajonett-
verschliisse sind Voraussetzung fiir eine Zertifizierung fiir den Flugzeugbetrieb. Dariiber
hinaus sind alle Leitungen mit lammhemmenden PTFE ummantelt. Alle Verbindungen
sind gebordelt, nicht geldtet.

An der Vorderseite verfiigt die RPDB iiber einen leicht zugénglichen Not-Aus Schal-
ter (Abb. 2.19), der die Versorgung aller Leitungen sofort unterbricht. Ein Frontdisplay
zeigt die aktuelle Leistungsaufnahme an, so dass defekte Komponenten mit zu hoher
Leistungsaufnahme erkannt werden konnen.

Einzelsicherungen

Display
Not-Aus
AC/DC -
Wandler
Versorgungs-
stecker 220 V Versorgungs-
stecker 24 V

Abbildung 2.19: Rack Power Distribution Box (Front- und Riickansicht).
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Komponente Versorgungs- | Durchschn. Max. Sicherung [A]
spannung [V]| | Leistung [W] | Leistung [W]

V25 24 30 30 2
Druckregelung 24 10 10 1
Alcatel TMP 1 24 40 80 4
Alcatel TMP 2 24 40 80 4

Ventilatoren 24 14 14 1
Pfeiffer TMP 1 24 4() 160 7
Pfeiffer TMP 2 24 40 160 7
Detektionslaser 24 40 45 3

Sky OPC 24 30 30 2
Y 284 W
Ablationslaser 220 420 540 3
Vorpumpe 220 220 220 2
Touchscreen 220 10 10 1
Computer 220 120 150 1
X770 W
gesamt 1054 W

Tabelle 2.8: Durchschnittliche und maximale Leistungsaufnahme der elektrischen Kom-
ponenten.

2.8 Software zur Prozesssteuerung und Datenerfassung

Die gesamte Prozessvisualisierung und -iiberwachung sowie die Datenerfassung erfolgt
iiber die Software Labview (National Instruments Corporation). Die Software bietet eine
anwenderfreundliche graphische Oberfliche. Basierend auf der Software des SPLAT In-
strumentes [17] wurde die Software auf die Bediirfnisse des ALABAMA angepasst und
erweitert. Die Benutzeroberfliche der Software besteht aus den drei Registrierkarten ,, V25
Electronics”, ,mass spectra“ und ,size distribution“, auf die im Folgenden eingegangen
werden soll.

Abbildung 2.20 zeigt die Oberfliche der ersten Registrierkarte ,, V25 Electronics®. Uber
ein drop-down-Menii kann die serielle Schnittstelle ausgew#hlt werden, iiber die der V25-
Controller mit dem PC kommuniziert. Uber den Befehl ,query electronics® wird die
Kommunikation gestartet. Eventuelle Ubertragungsfehler werden in dem entsprechenden
Error-Fenster angezeigt. Uber die Schnittstelle werden die Informationen iiber Dreh-
zahl und Temperatur der Turbomolekularpumpen vom V25 abgefragt und graphisch
dargestellt. Insbesondere bei hohen Umgebungstemperaturen oder starken Belastungen
sollten die Pumpentemperaturen iiberwacht werden. Ein langsames Ansteigen der Pum-
pentemperatur bei unverdnderten Umgebungsbedingungen spricht fiir einen fortschrei-
tenden Verschleift der Pumpe, ein plétzliches Ansteigen fiir einen plotzlich aufgetretenen
Defekt. Durch die Temperaturiiberwachung kann ein Schaden gegebenenfalls vor einem
vollkommenen Ausfall bemerkt werden. Eine Temperaturerh6hung durch fortschreiten-
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Abbildung 2.20: Benutzeroberfliche der Registrierkarte ,,V25 electronics”.

den Verschleif ist in der Praxis jedoch relativ selten.

Abbildung 2.21 zeigt die Registrierkarte ,mass spectra“. In diesem Bedienfenster werden
die von der Oszilloskopkarte aufgezeichneten Daten (Massenspektren) graphisch darge-
stellt. In den Auswahlmeniis auf der linken Seite kénnen Einstellungen fiir die Oszil-
loskopkarte vorgenommen werden, insbesondere fiir die zeitliche Auflésung (horizontal)
und fiir den Skalenbereich fiir die einzelnen Kanéle (im Bild sind nur zwei der vier Kanéle
dargestellt). In der Regel werden die positiven und negativen Spektren jeweils mit zwei
Kanilen aufgenommen, wobei der erste auf einen Messbereich von 2 V und der zweite auf
0.1 V eingestellt ist. Auf diese Weise werden sowohl schwache Signale mit einer ausrei-
chend hohen vertikalen Auflésung dargestellt, gleichzeitig werden aber auch sehr starke
Signale voll erfasst. Spéter konnen jeweils zwei Kanéle zu einem Massenspektrum zusam-
mengefasst werden, welches einen weiten Messbereich hat, aber dennoch im Bereich der
schwachen Signale hoch aufgelost ist (vgl. auch Abschnitt 3.4.4.2). Auferdem konnen die
Kalibrationswerte fiir die Umrechung der Ionen-Flugzeit in das Masse-Ladungsverhéltnis
() eingetragen werden, so dass als Einheit fiir die Abszisse entweder die Flugzeit oder
das Masse-Ladungsverhéltnis gewdhlt werden kann. Dariiber hinaus kann in der Regis-

53



Save
: thrashoid .
e :J]..E;,a:‘_..,- charnel 1 cati channel 2
T [:’m e . T 0-0,5¢: 05
%}1@3 : riager ngs save combined channels in separate fie? - aona e
Omber of Seg)| | Trig Saurce Trg Sop= = ——a>— [ @m o
%ﬂ‘Bje( "!E‘“’WI'J "‘R‘??J‘NE_ _i base path stats  code Srion 1223
of sam T@FQWWW%QQW‘K By = 4o Bmeatit s ] :
ok sl 2z (B0 [Ribc | created path SOUCE o0
,r NN, i =
2ns; r i il . @'E timeout? ‘
ol clsplay x-axis © et =
ey e ot soge [swo] e T e
30,0CE+0 | e
=
Vertical Settings
20 ﬂ:i 3 06
OfSery ‘E
0% s
’iDC‘ 50| !
5 .- CH LTt tet s ittt et i ey e et ettt et i ety
gmbmdd"_ 10 20 20 40 S0 60 70 80 S0 100 110 120 130 140 150 160 170 180 190 200 210 220
8 | channel 4 Tirme i pbzorm
Mertical Settings 2 e
Ful scae [ ¥
20 |
Offset /
30,550 |
Laipra =
a0c, 50 |
(55 i
- m— - I
3ro barcadth |f R T T R R T R R R R R R R TR
! iJO20304050'60708090Lmllﬁliﬁ130140130!601701801Q0203210220
Time

Abbildung 2.21: Benutzeroberfliche der Registrierkarte ,mass spectra®.

trierkarte noch der Ordner angegeben werden, in dem die Massenspektren abgespeichert
werden sollen. Dabei kann ein Schwellwert angegeben werden, so dass nur Spektren ge-
speichert werden, die Signale grofser diesem Schwellwert aufweisen. So wird vermieden,
dass Spektren ohne Information (zum Beispiel wenn der Laser das Partikel verfehlt hat)
unnotig gespeichert werden. Die Datenaufnahmekarte bekommt den Ausloser zur Daten-
aufnahme zeitgleich mit dem Ausloser fiir die Giiteschaltung des Ablationslasers. Die ab
dann aufgenommenen Datenpunkte werden im 8-bit Format im angegebenen Zielordner
abgespeichert. In der Regel wird eine Zeitauflosung von 2 ns gewahlt und 10000 Daten-
punkte aufgenommen. Je nach Spannungssatz des Massenspektrometer und der daraus
resultierenden Beschleunigung der Ionen wird so ein Bereich bis 7* = 350 abgedeckt.
Zusitzlich wird in die Datei noch die Information iiber die Flugzeit des Partikels mit ab-
gespeichert. Als Dateiname wird fiir jedes Partikelspektrum das Datum und die Uhrzeit
auf die Zehntelsekunde genau aus der Systemzeit iibernommen.

In Abbildung 2.22 ist die letzte Registrierkarte ,size distribution* dargestellt. Die vom
V25 aus den Streulichtsignalen ermittelten Partikelflugzeiten werden {iber die serielle
Schnittstelle an den PC iibertragen und von der Software in einem Histogramm darge-
stellt. Mit einer im Programm hinterlegten Umrechnungsfunktion (sieche Abschnitt 3.2.1)
kann direkt der aerodynamische Durchmesser dargestellt werden. Die graphische Dar-
stellung des Histogramms kann online eingestellt werden. Uber den Button ,save particle
size“ wird eine Datei angelegt, in der die Flugzeitinformation aller detektierten Partikel
abgespeichert wird. Zwar ist die Flugzeitinformation auch mit den Massenspektren ab-
gespeichert, in der Regel werden aber nur die Daten der erfolgreich ionisierten Partikel
abgespeichert, so dass die Sicherung der Flugzeitinformation aller detektierten Partikel
einen detaillierteren Einblick in die Groéfsenverteilung des beprobten Aerosols bietet.
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3 Experimentelle Charakterisierung der
Eigenschaften von ALABAMA

3.1 Charakterisierung des Einlass- und Vakuumsystems

3.1.1 Auslegung des druckgeregelten Einlasses fiir den Flugbetrieb

Die Fliisse und Druckgefille durch/an den Lochblenden des Einlasssystems kénnen zwar
berechnet werden, es haben sich jedoch Unterschiede zwischen Praxis und meist idealisier-
ten Rechnungen gezeigt. Die benotigten Blendenkombinationen wurden daher sukzessive
in einem einfachen Experiment bestimmt. Der in Abbildung 2.5 gezeigte Aufbau wurde
mit verschiedenen Blendenkombinationen aufgebaut. Vor die erste Blende wurde zusétz-
lich ein Nadelventil und ein Manometer installiert, mit dem man den Druck kontrolliert
senken und somit verschiedene Umgebungsdriicke simulieren konnte. Wie in Abschnitt
2.2.1 beschrieben, miissen die Blenden so ausgelegt werden, dass sich fiir den minima-
len Umgebungsdruck der richtige Linsenvordruck von 3.8 hPa einstellt, ohne dass dieser
nachgeregelt werden muss. Fiir jede Blendenkombination wurde der Umgebungsdruck
dann auf einen gewiinschten Wert gesenkt und iiberpriift, ob der Linsenvordruck noch
iiber dem Sollwert von 3.8 hPa lag. Der gewiinschte Umgebungsdruck ergibt sich aus
der angestrebten Flughohe. Mit Hilfe der barometrischen Hohenformel (internationale
Formel, giiltig bis 11 km Hdhe):

0.0065 - b\ *2%°
288.15

p(h) = 1013.25- (1 -

mit:
p(h) : Umgebungsdruck in Abhéngigkeit der Hohe [hPal
h: Hohe [m]

kann der fiir diese Flughohe herrschende Umgebungsdruck abgeschétzt werden.

In einem ersten Versuch wurde ein Aufendruck von 130 hPa eingestellt und iiberpriift,
welcher Linsenvordruck sich fiir verschiedene Blendenkombinationen einstellt (Tabelle
3.1). 130 hPa Umgebungsdruck entsprechen einer Flughthe von knapp 15 km und damit
der maximalen Reiseflughohe des Forschungsflugzeugs HALO. Fiir Messfliige bis 15 km
Hohe eignet sich eine Blendenkombination einer 400 ym mit einer 200 ym Blende. Wie
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Innendurchmesser | Innendurchmesser | Umgebungsdruck Gemessener
Blende 1 [um] Blende 2 [um] [hPal Linsendruck [hPa]

400 120 130 1.32 +/- 0.05

400 130 130 1.78 +/- 0.05

400 150 130 2.03 +/- 0.05

400 200 130 2.51 +/- 0.05

Tabelle 3.1: Messergebnisse der Blendenauslegung fiir die dynamische Druckregelung.
Fehler: Messungenauigkeit des Druckaufnehmers.

bereits erwéhnt, ist eine leichte Abweichung von dem unter Normalbedingungen gemes-
senen 3.8 hPa Linsenvordruck nach oben oder unten unproblematisch, wichtig ist, dass
der Druck iiber einen ganzen Flug konstant gehalten wird, da nur so die Grofenkalibra-
tion fiir die Flugzeit der Partikel konstant bleibt (vgl. Abschnitt 3.1.4). Um den Druck
zwischen den Blenden ausreichend absenken zu kénnen, werden zwei der elektrischen
Regelventile parallel betrieben. Der maximale Volumenfluss pro Ventil betrigt 5 mlm

Fiir Fliige auf einem Flugzeug des Typ ATR-42 mit einer maximalen Flughdhe von
7 km musste der Versuch nicht im Detail wiederholt werden, da dies fiir eine vorherige
Kampagne mit einem anderen Instrument mit gleicher aerodynamischer Linse bereits
geschehen ist [55]. Die Blendenkombination aus einer 400 ym und einer 140 ym Blende
haben sich als ideal fiir Flugh6hen bis 7 km und damit Umgebungsdriicken bis etwa 400
hPa erwiesen.

3.1.2 Driicke in Abhdngigkeit der Linsenposition

Die Anzahl an verwendeten Turbopumpen ist limitiert durch den Platz am Rezipienten
und die Gewichtsregulierungen fiir den Flugzeugbetrieb. In den ersten Aufbauten des
Instrumentes war der Austritt der aerodynamischen Linse nur 3 - 4 mm iiber dem Skim-
mer montiert (vergleiche Abbildung 2.7). Da der Radius der Turbopumpen in der ersten
Pumpstufe nicht bis auf Héhe des Skimmers reicht, konnte sich kein ausreichender Stré-
mungsfluss einstellen, insbesondere zwischen Austritt der aerodynamischen Linse und der
Spitze des Skimmers, so dass der Druck im Massenspektrometer zu hoch fiir den Betrieb
der Hochspannungen war.

In einem ersten Schritt wurde der Lochdurchmesser des Skimmers von 1 mm auf 900 ym
verringert. Diese Mafnahme senkt zwar den Druck im Massenspektrometer, jedoch nicht
ausreichend, da die Problematik des schlechten Stromungsflusses weiterhin besteht.
Durch eine Vergroferung des Abstandes zwischen Linsenaustritt und Skimmer durch ae-
rodynamische Distanzstiicke konnte der Stromungsfluss verbessert und damit der Druck
im Massenspektrometer weiter gesenkt werden. Um abschétzen zu kénnen, wie stark der
Abstand zwischen aerodynamischer Linse und Skimmer erweitert werden muss, wurde der
Abstand sukzessive vergréfert und der sich einstellende Druck im Massenspektrometer
gemessen (Abbildung 3.1). Der Fehler bei der Messung des Abstandes von Linsenaustritt
zum Skimmer mit einem Messschieber wurde grofziigig auf +/- 1 mm abgeschitzt, da
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das Instrument zum Zeitpunkt der Messung sehr verbaut war und der Messschieber zum
Teil nur schwer abgelesen werden konnte. Die Messungen wurden noch mit Turbopumpen
mit einer Saugleistung von 250 é anstatt der jetzt verwendeten Pumpen mit 300 é Sau-
gleistung am Massenspektrometer durchgefithrt. Die absoluten Druckwerte sind daher
etwas hoher als mit dem aktuellen Aufbau, dennoch bietet die Messung einen Einblick
in die Grofenordnung der Druckidnderung mit dem Abstand zwischen Skimmer und ae-
rodynamischer Linse.

Anhand der Messungen wurden die Distanzstiicke so gewdhlt, dass sich ein Abstand vom
Austritt der Linse zur Spitze des Skimmers von 43 mm ergibt (Lénge der Distanzstiicke:
25 mm). Mit diesem Abstand wird eine deutliche Drucksenkung erzielt, ohne dass die
Distanzstiicke so lang sind, dass die Lagerung der Linse instabil ist.

Mit diesem Aufbau und den aktuell verwendeten Turbopumpen liegt der Druck im Mas-
senspektrometer auch bei hohen Umgebungstemperaturen im Bereich von 3-1076 +/-
0.5-1076 hPa (vgl. Abschnitt 3.1.3). Der vom Hersteller des Massenspektrometers an-
gegebene Grenzwert fiir den Betrieb der Hochspannungen von 5-107% hPa wird also im
ordnungsgemifen Betrieb nicht iiberschritten. Der genaue Druckverlauf im Rezipienten
und im Massenspektrometer wird in Abschnitt 3.1.3 genau betrachtet.
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Abbildung 3.1: Druck im Massenspektrometer in Abhéngigkeit des Abstandes der aero-

dynamischen Linse zum Skimmer. Messfehler des Druckaufnehmers laut
Hersteller 15 % vom Messwert.
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Abbildung 3.2: Druckverlauf in der Vorkammer und im Massenspektrometer, Einlass ge-
schlossen. Messfehler des Druckaufnehmers: 15 % vom Messwert laut Her-
steller.

3.1.3 Druckverlauf im Inneren von Rezipient und Massenspektrometer

Das Instrument wird insgesamt von 5 Pumpen bepumpt. Eine Varian IDP-3 Scrollpumpe
als Vorpumpe fiir die Turbomolekularpumpen, zwei Alcatel ATH 31+ Turbomolekular-
pumpen mit einem Saugvermdgen von je 30 é an der Vorkammer (hinter dem Einlass
der aerodynamischen Linse, vor dem Skimmer), sowie zwei Pfeiffer HiPace 300 Turbo-
molekularpumpen mit einem Saugvermdgen von je 300 é am Massenspektrometer (siehe
Abbildung 2.8). Die Pumpen mussten so kombiniert werden, dass bei gedffnetem Einlass
ein Druck von < 5-107% hPa gewiihrleistet ist. Dieser Druck ist vom Hersteller des Massen-
spektrometers als Maximaldruck angegeben, bis zu dem Uberschliige an den elektrischen
Bauteilen ausgeschlossen werden konnen. Der Einlassfluss ist durch die aerodynamische
Linse indirekt vorgegeben. Die Linse sollte bei einem Druck von 0.5 — 5 hPa (ALABA-
MA 3.8 hPa) betrieben werden. Bei Normaldruck erreicht man dies, indem man eine
100 ym Lochblende vor die Linse montiert, welche bei kritischem Betrieb einen Druckab-
fall auf etwa 3.8 hPa bewirkt. Der Fluss durch die Lochblende betrigt dann ~ 79 %‘Z
Abbildung 3.2 zeigt den Druckverlauf in der Vorkammer und dem Massenspektrometer
ab dem Zeitpunkt des Starts der Vorpumpe. Der Einlass des Instruments ist in diesem
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Fall geschlossen. Der Messfehler der Drucksensoren betriagt laut Hersteller 15 % und wur-
de aus Griinden der Ubersicht nicht in das Diagramm eingefiigt. Zuniichst wird nur die
Vorpumpe eingeschaltet, bis der Druck < 10 hPa ist. Dann werden die Alcatel Pumpen
zugeschaltet. Wenn die Alcatel Pumpen die volle Drehzahl erreicht haben, werden zuletzt
die Pfeiffer Pumpen zugeschaltet. Aus Erfahrung heraus wird das Massenspektrometer
erst in Betrieb genommen, wenn der Druck im Massenspektrometer bei geschlossenem
Einlass geringer als 9-10~7 hPa ist. Wenn es vorher komplett beliiftet war, ist das Instru-
ment also in weniger als 4 Stunden einsatzbereit. Offnet man dann den Einlass, betrigt
der Druck in der Vorkammer zwischen 21072 und 4-10~2 hPa, im Massenspektrometer
zwischen 2.5-107% und 3.5-107% hPa, abhingig von den Umgebungsbedingungen (Druck,
Temperatur), liegt also immer deutlich unter dem vom Hersteller angegebenen Maximal-
wert.

3.1.4 Transmissionseffizienz der aerodynamische Linse

Die im ALABAMA verwendete aerodynamische Linse wurde 1995 von Liu et al. entwi-
ckelt [37] und wird seitdem in verschiedenen kommerziellen und nicht-kommerziellen In-
strumenten erfolgreich eingesetzt [33, 51]. Die Linse ist daher ausreichend charakterisiert
und praxisbewéhrt. Entscheidend fiir die Leistung des ALABAMA ist die Transmissions-
effizienz der Linse, also der Anteil der Partikel, der durch die Linse transmittiert und zu
einem Partikelstrahl fokussiert wird.
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Abbildung 3.3: Errechnete und experimentell bestimmte Transmissionseffizienz der Liu-
Linse [38|.
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Die Transmissionseffizienz der Linse ist grofenabhéngig. Die Kenntnis der Transmis-
sionseffizienz ist wichtig, um spéater die Giite der Partikeldetektions- und Ablationsef-
fizienz abzuschitzen, da die Messungen auch die Eeffizienz der Linse einbeziehen. Weil
eine Messung der Transmission fiir die tatsédchlich im Instrument verwendete Linse mit
den vorhandenen Mitteln nicht moglich ist, werden die Literaturwerte angenommen. Die
heutigen Fertigungsverfahren sind extrem genau, daher kann davon ausgegangen werden,
dass die Variabilitdt der Transmissionseffizienz von Linse zu Linse gering ist.

In Abbildung 3.3 sieht man die per Simulation theoretisch ermittelte und die real ge-
messene Transmissionseffizienz der Liu-Linse fiir zwei verschiedene Umgebungsdriicke.
Vor der Linse wurde fiir die Versuche, wie auch beim ALABAMA im Bodenbetrieb, eine
100 um Lochblende angebracht, die fiir einen Umgebungsdruck von 1013 hPa den Druck
vor der Linse auf ~ 3.8 hPa absenkt. Interessant ist daher die bei 760 torr (1013 hPa)
gemessene Kurve, da diese mit dem gleichen Linsendruck gemessen wurde, wie er beim
ALABAMA unter Normalbedingungen herrscht, beziehungsweise im Flugbetrieb einge-
regelt wird. Die Grafik zeigt, dass die Transmissionseffizienz zwischen 150 und 350 nm
Partikeldurchmesser in Theorie und Praxis 100 % betrigt. Alle Verluste bei der Detekti-
onseffizienz in diesem Grofenbereich sind also durch Verlustmechanismen der Detektion
selbst bedingt. Ab einem Partikeldurchmesser von 350 nm (Simulation) beziehungswei-
se 450 nm (Messung) sinkt die Transmissionseffizienz mit steigendem Durchmesser ab.
Partikel mit einem Durchmesser von einem Mikrometer werden nur noch mit circa 20 %
Effizienz transmittiert.

Dieser Umstand ist wichtig, um bei spateren Messungen der Detektionseffizienz (vgl.
Abschnitt 3.2.2) zu erklaren, warum die Detektionsrate fiir grofere Partikel abnimmt,
obwohl diese grundsétzlich leichter zu detektieren sind.
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3.2 Charakterisierung der Partikeldetektion

Die Aerosolpartikel, die vom ALABAMA gemessen werden, werden iiber eine aerodyna-
mische Linse in das Vakuum des Instruments geleitet. Im Vakuum wird im ersten Teil
der Flugstrecke der aerodynamische Durchmesser der Partikel {iber eine Flugzeitmessung
bestimmt. Da die Partikelgrofe nicht direkt, sondern indirekt iiber die Geschwindigkeit
bestimmt wird, muss zunéchst mit Partikeln bekannter Grofe eine Kalibrationsmessung
durchgefiihrt zu werden, um jeder Partikelgeschwindigkeit einen Durchmesser zuordnen
zu konnen.

Um die Geschwindigkeitsmessung zu ermdéglichen, miissen die Partikel durch den Fokus
beider Detektionslaser fliegen und ein messbares Streulichtsignal produzieren. Die Uber-
fiihrung der Partikel in das Vakuum, sowie die Detektion selbst, ist mit verschiedensten
Verlustmechanismen behaftet, so dass nur ein gewisser Anteil der in der beprobten Luft
enthaltenen Aerosolpartikel auch tatséchlich hinsichtlich ihrer Groéfse klassifiziert wird.

Der folgende Abschnitt soll die Verlustmechanismen aufzeigen und die Partikeldetek-
tion ausfiihrlich charakterisieren.

3.2.1 GroBenkalibration durch Flugzeitmessung von Referenzpartikeln

Wie in Abschnitt 1.2.2.1 beschrieben, werden Partikel mit verschiedenen aerodynami-
schen Durchmessern in der aerodynamischen Linse unterschiedlich stark beschleunigt
und haben somit eine charakteristische Austrittsgeschwindigkeit aus der Linse. Jedem
aerodynamischen Durchmesser ist also eine charakteristische Partikelgeschwindigkeit zu-
geordnet, die durch eine Kalibrationsmessung mit Referenzpartikeln ermittelt wird.

Als Referenzpartikel werden bei diesen Messungen Polystyrol-Latex (PSL) Partikel
(Duke Scientific) verschiedener Grofen verwendet. Die Partikel sind sphérisch und haben
einen sehr exakt bekannten Durchmesser (4 /- 1.7 % Abweichung), sowie eine bekannte
Dichte (1.05 -%5) und eignen sich daher gut zur Kalibration. Die Partikel werden in Was-
ser dispergiert und in einem Atomizer (TSI Corp., Modell 3076) vernebelt. Anschliefsend
werden die Partikel in einem mit Silica-Gel gefiillten Diffusionstrockner (Eigenbau) ge-
trocknet und schliefslich in das Instrument geleitet. Die von den beiden Photomultipliern
detektierten Streulichtsignale werden von der Triggerkarte des V25-Controllers automa-
tisch ausgewertet und die Zeitdifferenz zwischen den zwei Signalen ermittelt. Der Bereich
in dem eine Flugzeit vom Controller als realistisch eingestuft und somit berticksichtigt
wird, kann vom Bediener eingestellt werden. Aus den erwarteten Partikelgeschwindigkei-
ten [34] und dem Abstand der beiden Detektionslaser (vgl. Abschnitt 2.4.1) ergeben sich
Flugzeiten von 500 - 1150 ps fiir den betrachteten Partikelgrofienbereich.

Um eine moglichst genaue Kalibration zu erhalten, wurde die Flugzeit von Partikeln
der Grofse 200, 240, 300, 400, 600 und 800 nm gemessen. Bei diesen Werten handelt es sich
um den vom Hersteller spezifizierten volumenéquivalenten Durchmesser der Partikel. Der
vakuum-aerodynamische Durchmesser (giiltig im freien molekularen Bereich) berechnet
sich daraus geméf [22]:
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dya = p—”-dv (3.2)
PoX

mit:

dy : vakuum-aerodynamischer Durchmesser [m)]
d,: volumenéquivalenter Durchmesser [m|

p,: Dichte des Partikels [%5]

oo Standarddichte, 125
y: dynamischer Formfaktor (dimensionslos); y — 1 fiir sphérische Partikel

Abbildung 3.4 zeigt das Histogramm der Partikel-Flugzeiten fiir die Flugzeitmessung
von PSL-Partikeln mit verschiedenen Durchmessern. Der Linsendruck unmittelbar hinter
der 100 ym Einlass6ffnung zur aerodynamischen Linse betrug 3.77 hPa. Die Peaks sind
deutlich voneinander zu unterscheiden und kénnen somit eindeutig den verwendeten Par-
tikelgroken zugeordnet werden. Um aus den Daten eine Kalibrationskurve zu erzeugen
wird zunédchst eine Gauf-Kurve durch die einzelnen Peaks gelegt. Der Scheitelpunkt der
Gauk-Kurve wird als mittlere Flugzeit der jeweiligen Partikelgrofse angenommen. Tabelle
3.2 zeigt die ermittelte Flugzeit fiir die verschiedenen Partikelgrofen.
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Abbildung 3.4: Histogramm der Flugzeiten fiir PSL-Partikel.
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Abbildung 3.5: Flugzeit in Abhéngigkeit der Partikelgrofe mit quadratischer Fitkurve.

Aus der Halbwertsbreite der Gau-Kurven ergibt sich der Fehler der Partikelflugzeit.
Um eine Kalibrationsfunktion zu erhalten, wird die Flugzeit der Partikel gegen den ae-
rodynamischen Durchmesser der Partikel laut Herstellerangabe aufgetragen (Abbildung
3.5). Durch die Punkte wird eine quadratische Kurve gefittet. Da der V25-Controller
die Flugzeit in 50 ns — Inkrementen (,, Upcounts®) verwertet, wird die Kalibrationskurve
mit entsprechender Zeitachse gefittet, um die Funktion auch direkt im V25-Controller zu
verwenden und somit aus den gemessenen Flugzeiten die aerodynamischen Durchmesser
zu errechnen. Es hat sich gezeigt, dass eine Darstellung der Gleichung des Fits mit bis
zu 10 Nachkommastellen sinnvoll ist, um ein genaues Ergebnis zu erhalten.

Tabelle 3.3 vergleicht die vakuum-aerodynamischen Durchmesser die sich aus der qua-

dratischen Fit-Funktion ergeben und deren Abweichung, die sich aus der Halbwertsbreite
der Gauf-Kurven im Histogramm der Flugzeiten (Tabelle 3.2) errechnen lassen, mit den
Herstellerangaben (umgerechnet mit Gleichung 3.2). Es zeigt sich, dass mit Hilfe der
Grofenbestimmung iber die Flugzeit der aerodynamische Durchmesser bis auf 1 % Ge-
nauigkeit bestimmt werden kann und die gemessene Abweichung im Bereich der vom
Hersteller angegebenen Grofenabweichung der Partikel liegt.
In der Praxis ist eine Grofenkalibration nur sehr selten notig. Im normalen Laborbetrieb
dndert sich die Kalibrationskurve praktisch nicht, lediglich nach Transport des Instru-
ments und/oder Neujustage der Detektionslaser sollte eine neue Kalibrationsmessung
durchgefiihrt werden.
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PSL vol.-dquiv. | PSL vakuum-aerodyn. | Partikelflugzeit [us|
Durchmesser [nm|] Durchmesser [nm]
200 210 +/- 6.3 729.76 +/- 3.95
240 952 1 /- 6.3 779.94 1+ /- 3.54
300 315 1/- 6.3 84372 +/- 387
400 420 +/- 4.2 940.29 +/- 3.29
600 630 +/- 6.3 1074.3 + /- 2.91
800 840 +/- 9.45 11788 +/- 3.35

Tabelle 3.2: Gemessene durchschnittliche Flugzeiten von PSL Partikeln unterschiedlicher
Grofse. Fehler des Partikeldurchmessers: Herstellerangabe. Fehler der Flug-
zeit: Halbwertsbreite der fiir Abbildung 3.4 ermittelten Gauf-Kurven.

vakuum-aerodyn. Durchmesser | vakuum-aerodyn. Durchmesser
nach Hersteller [nm]| aus Fitfunktion [nm]
210 +/- 6.3 214.70 +/- 2.57
252 +/- 6.3 251.30 +/- 2.89
315 +/- 6.3 309.87 +/- 3.98
420 +/- 4.2 424.19 + /- 4.43
630 +/- 6.3 634.03 +/- 5.21
840 +/- 9.45 838.96 +/- 7.16

Tabelle 3.3: Vergleich der mit ALABAMA ermittelten aerodynamischen Durchmesser
mit der Herstellerangabe.

3.2.2 Bestimmung der Detektionseffizienz

In der Praxis ist es nicht moglich, 100 % der in der Probenluft enthaltenen Partikel
zu detektieren und klassifizieren. Ziel muss es sein einen mdglichst grofen Anteil der
vorhandenen Partikel zu erfassen, um eine gute Zahlstatistik zu erreichen. Es ist daher
wichtig, die einzelnen Verlustmechanismen zu kennen und die Detektionseffizienzen ge-
nau zu charakterisieren. Es sind sehr differenzierte Messungen der Detektionseffizienz
notwendig, da es neben den technisch bedingten Verlusten auch verschiedene Verluste
gibt, die von Grofe, Struktur und Zusammensetzung der Partikel abhéngig sind.

3.2.2.1 Effizienzverluste

Die Aerosolpartikel miissen aus der Umgebungsluft in das Vakuum des Instruments {iber-
fiilhrt werden. Nach einer kritischen Blende werden sie dafiir durch eine aerodynamische
Linse geleitet (vergleiche Abschnitt 1.2.1), welche sie zu einem Strahl mit weniger als 1
mm Durchmesser fokussiert. Aerodynamische Linsen kénnen lediglich Partikel in einem
bestimmten Grofenbereich, abhéngig von Abstand, Anzahl und Durchmesser der Loch-
blenden, fokussieren. Zu kleine Partikel werden nicht ausreichend fokussiert, zu grofe
Partikel konnen den Stromlinien innerhalb der Linse nicht folgen und impaktieren auf
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Abbildung 3.6: Partikelstrahl und Detektionslaser schematisch.

den Lochblenden. Die Transmissionseffizienz in Abhéingigkeit der Partikelgrofe fiir die
hier verwendete Linse ist in Abschnitt 2.2.3 dargestellt. Die im Folgenden gemessenen
Detektionseffizienzen beziehen die Transmissionsverluste in der Linse mit ein. Weitere
Verluste ergeben sich aus der Divergenz und der Richtungsvarianz des Partikelstrahls.
Abhéngig von Grofe und Form der Partikel weicht die Achse des Partikelstrahls von der
Mittelachse der aerodynamischen Linse ab (vgl. Abschnitt 3.3.1.2). Auch die Divergenz
des Partikelstrahls variiert mit Grofe und Form der Partikel [30, 31, 37, 43]. Diese Ef-
fekte sind in erster Linie durch die aerodynamischen Gegebenheiten in der Linse, aber
auch durch Fertigungsungenauigkeiten bedingt und sind entscheidend fiir die Detekti-
onseffizienz, da beide Effekte dafiir sorgen, dass viele Partikel an den Detektionslasern
vorbei fliegen. Abbildung 3.6 zeigt den Partikelstrahl und die beiden Detektionslaser
schematisch. Die Abweichung der Mittelachse des Partikelstrahls von der Mittelachse
des Instruments/der aerodynamischen Linse, sowie die Divergenz des Partikelstrahls sor-
gen dafiir, dass Partikel, die vom ersten Laser detektiert werden, vom zweiten Laser nicht
mehr erfasst werden konnen, oder sogar an beiden Laserfoki vorbei fliegen. Im Folgenden
wird die Abweichung und Divergenz des Partikelstrahls, sowie deren Abhéngigkeit von
Grofe und Art der Partikel, beschrieben. Je nach Ausmafs des Effekts, sind die Detekti-
onsverluste nicht durch Nachjustage der Detektionslaser zu kompensieren.

In einem ersten Versuch wurden nach Justage der Detektionslaser mit Raumluft (poly-
disperses Aerosol) nacheinander PSL-Partikel einer bestimmten Grofe in das Instrument
geleitet. Uber die Software des V25-Controllers wurden die von den Photomultipliern der
jeweiligen Detektionslaser #1 und #2 (Abb. 3.6) detektierten Partikeln {iber Zeitraume
von 10 Sekunden gez#hlt und miteinander verglichen. Tabelle 3.4 zeigt zunéchst, dass
der zweite Photomultiplier weniger Partikel detektiert als der erste. Auch durch Justage
der Detektionslaser ldsst sich dieser Umstand nicht &ndern. Des weiteren zeigt sich, dass
der Effekt grofenabhéngig ist. Je grofser der Partikeldurchmesser, desto weniger Partikel
fliegen durch den zweiten Detektions-Laserstrahl und erzeugen ein Streulicht-Signal. Mit
dieser Messung allein ldsst sich jedoch noch nicht eingrenzen, ob die verringerte Detekti-
onsrate auf dem zweiten Laser durch eine Aufweitung des Partikelstrahls oder durch eine
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PSL geom. Durchschnittlich Durchschnittlich Verhiltnis detekt.
Durchmesser [nm] detekt. Partikel detekt. Partikel Partikel Laser #2 zu
Detektionslaser Detektionslaser Laser #1
#1 s #2 |
240 420 208 0.50
300 330 141 0.43
400 326 145 0.44
500 316 130 0.41
700 248 82 0.33
900 263 79 0.30

Tabelle 3.4: Verhiltnis der detektierten Partikel auf Detektionslaser #1 und #2.

von der Partikelgréfe abhingige Verkippung der Achse des Partikelstrahls bedingt ist.
Mit dem technischen Aufbau der Detektionslaser ldsst sich der Partikelstrahl nicht exakt
vermessen, da die Detektionslaser nicht in definierten Schritten durch den Partikelstrahl
gefahren werden konnen. Aus entsprechenden Messungen mit dem Ablationslaser (siehe
Abschnitt 3.3.1.2) zeigt sich jedoch, dass der Partikelstrahl sowohl divergent als auch
verkippt ist und beide Eigenschaften von der Partikelgrofse abhéngig sind.

Diese Effekte (Strahlverkippung und Strahldivergenz) beeintréchtigen die Detektions-
effizienz erheblich, lassen sich jedoch nicht vollstéindig verhindern, da zum einen die
Fertigungsgenauigkeit begrenzt ist, zum anderen selbst eine perfekt gefertigte Linse eine
Strahldivergenz durch Diffusionseffekte aufweisen wiirde (vgl. Abschnitt 1.1). Aus diesem
Grund ist es besonders wichtig, die Detektionseffizienz ausfiihrlich zu charakterisieren,
um die Leistungsfihigkeit des Instruments unter Einbeziehung aller Komponenten zu
ermitteln. Die Effekte werden nur unter Laborbedingungen ausfiihrlich untersucht. Ob
Vibrationen, wie sie beispielsweise bei flugzeuggetragenen Messungen auftreten, die Qua-
litdt des Partikelstrahls oder die Justage der Detektionslaser mafgeblich beeintréchtigen,
kann nicht untersucht werden. Flugzeugetragene Messungen haben jedoch gezeigt, dass
das Instrument ausreichend vor Vibrationen und Erschiitterungen geschiitzt ist (siehe
Abschnitt 4.1.3), so dass die im Labor erzielten Leistungswerte erreicht werden koénnen.

Weitere Effizienzverluste bei der Detektion ergeben sich aus der Abnahme der Streu-
lichtintensitét fiir kleinere Partikel (vgl. Abschnitt 1.2.2.2). Durch im Vakuumrezipienten
gestreutes Licht detektieren die Photomultiplier ein stdndiges Hintergrundsignal. Je ge-
ringer die Intensitét eines Streulichtsignals eines Partikels ist, desto schwieriger ist es
vom Hintergrundsignal zu unterscheiden (Signal-Rausch-Verhéltnis). Fiir Partikel < 300
nm sinkt somit die Detektionseffizienz drastisch, auch wenn die Transmissionseffizienz
der aerodynamischen Linse in diesem Grofenbereich noch bei ~ 100 % liegt.

Ein weiterer Verlustmechanismus ergibt sich fiir grofse Partikelkonzentrationen aus
dem Versuchsaufbau selbst. Der Abstand zwischen den beiden Detektionslasern betragt
70 mm. Erzeugt ein Partikel auf dem ersten Detektionslaser ein Streulichtsignal, welches
auch detektiert wird, so wird die erste Detektionsstufe fiir einen vorgegebenen Zeitraum

67



,blind“ geschaltet ("gateset"), das heift, es werden keine Signale ausgewertet bis ein Si-
gnal auf dem zweiten Photomultiplier detektiert wird. Alle Partikel, die wihrend dieser
Totzeit die erste Detektionsstufe passieren, werden nicht verwertet. Damit die Datenver-
arbeitung im V25 nicht iiberlastet ist, bzw. damit der Ablationslaser nicht zu oft getrig-
gert wird, um konstante Ausgangsenergie zu erzeugen, haben sich in der Praxis gateset-
Zeiten t,,4, zwischen 70 und 800 ms bewédhrt. Damit innerhalb des gateset-Zeitraums
im Schnitt nur ein Partikel die Detektionsstufe passiert, ergibt sich aus dem bekannten
Volumenfluss in das Instrument von Q = 1.4 em® fiiy ein gateset von 70 ms eine maximale

S
Partikelkonzentration C},,, im beprobten Volumen von:

1 #
Crmaz(tmaz = 70 = ——— =102—; 3.3
( ms) Q(70ms) cm3 (33)
fiir ein gateset von 800 ys:
1 i
maz (tmaz = = = U 3.4
Crnaz 800 ms) Q{800ms) 0.893 o (3.4)

Liegt die Partikelkonzentration des beprobten Volumens iiber diesem Wert, muss da-
von ausgegangen werden, dass nicht mehr alle detektierten Streulichtsignale verarbeitet
werden und somit die totale Detektionseffizienz sinkt. Dieser Effekt ist nicht von der
Partikelgrofe abhéngig.

Fiir die folgenden Messungen der Detektionseffizienz wurden daher geringe Partikelkon-
zentrationen von etwa 1 - 10 -5 verwendet, um diesen Effizienzverlust auszuschliefen.

cm3

3.2.2.2 Versuchsaufbau und Durchfiihrung

Die Detektionseffizienz wird im Folgenden definiert als das Verhéltnis von Partikeln, die
erfolgreich vom ALABAMA detektiert und gréfenklassifiziert wurden, zu der Anzahl
der Partikel, die iiber die Probenluft in den Einlass des Instrumentes gelangen. Diese
Definition der Detektionseffizienz beriicksichtigt also alle Arten von Verlusten in der ae-
rodynamischen Linse sowie im Vakuumrezipient.

Abbildung 3.7 zeigt den Versuchsaufbau fiir die Messungen der Detektionseffizienz. Die
Partikel werden zunéchst in deionisiertem Wasser dispergiert und in einem Aerosolge-
nerator (TSI Inc., Atomizer 3075) vernebelt, beziehungsweise im Falle der Rufipartikel
in einem Funkengenerator (PALAS, GFG 1000) erzeugt. In einem mit Silica-Gel gefiill-
ten Diffusionstrockner (Eigenbau) werden die Nebeltropfchen getrocknet, so dass nur
die festen Partikel zur Analyse iibrig bleiben. Da die Effizienzen grofenabhéngig ge-
messen werden sollten, wurden die Partikel nach dem Trocknen in einem Differentiellen
Mobilitatsanalysator (DMA) (TSI Inc., 3080) grokenselektiert, so dass zur Messung ein
monodisperser Aerosolfluss zur Verfiigung stand (mehrfach geladene Partikel waren von
ihrer Anzahldichte vernachléssigbar). Der Aerosolfluss wurde dann geteilt und parallel
in einem optischen Kondensations-Partikelzéhler (TST Inc., CPC 3010) zur Referenz und
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Abbildung 3.7: Versuchsaufbau fiir die Messung der Detektionseffizienz.

im ALABAMA gemessen. Der Kondensations-Partikelzdhler eignet sich sehr gut zur Re-
ferenzmessung, da er den gesamten fiir ALABAMA interessanten Partikel-Gréfienbereich
erfasst und der Messfehler gering und ausfiihrlich charakterisiert ist. Die Messungen wer-
den jeweils iiber einen definierten Zeitraum durchgefiihrt und die vom ALABAMA in
diesem Zeitraum detektierte Partikelanzahl mit der vom CPC detektierten Anzahl ver-
glichen.

Wie bereits in Abschnitt 1.2.1 beschrieben, ist die Beschaffenheit des Partikelstrahls
nicht nur von der Grofe, sondern auch der Zusammensetzung und Form der Partikel
abhéngig. Die Messungen wurden also nicht nur gréofenaufgelést durchgefiihrt, sondern
auch an verschiedenen Partikelsorten mit variierender Zusammensetzung und Form. Die
Detektionseffizienz wurde fiir folgende Partikelsorten ermittelt:

e Polystyrol-Latex (PSL) — Partikel (Duke Scientific)

Die PSL-Partikel haben einen scharf definierten Durchmesser und sind sphérisch. Sie
werden daher gut fokussiert und detektiert und eignen sich entsprechend, um die maximal
mogliche Detektionseffizienz zu ermitteln. In der Natur kommen derart ,ideale Partikel
jedoch nur geringfiigig vor.
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Dichte: 1.05 %
Form: sphérisch
Shape-Faktor: 1
gemessener Grofsenbereich: 200 - 900 nm (geometrischer Durchmesser)

e Natriumchlorid-Partikel

Die NaCl Partikel sind nicht sphérisch, werden also schlechter fokussiert als PSL-Partikel.
Ein Vergleich der Detektionseffizienz mit den sphérischen PSL-Partikeln ist daher inter-
essant, insbesondere da Seesalz-Partikel eine relevante Partikelklasse bei Messungen in
der Atmosphére darstellen. Kenntnisse iiber die Detektionsfdhigkeit beziehungsweise iiber
die Detektionseffizienz sind daher wichtig.

Dichte: 2.17

Form: kubisch

Shape-Faktor: 1.08 [23]

gemessener Grofenbereich: 280 - 500 nm (Mobilitdtsdurchmesser)

e Ammoniumnitrat-Partikel

Ammoniumnitrat stellt ein ebenfalls hdufig in der Atmosphére vorkommendes Salz dar
und kann beispielsweise in Form von Tropfchen als Wolkenkondensationskeim dienen.

Dichte: 1.72 —Z5

Form: -

Shape-Faktor: 0.85 |3]

gemessener Grofenbereich: 250 - 500 nm (Mobilitdtsdurchmesser)

e Rufpartikel

Aufgrund seiner sehr fraktalen Struktur |58 stellen frische Rufspartikel eine Art Grenzfall
dar, da sie im Gegensatz zu sphérischen Partikeln deutlich schlechter von der aerody-
namischen Linse fokussiert werden. Der Partikelstrahl ist also sehr divergent, so dass
viele Partikel die Detektionslaser verfehlen. Weiterhin reflektieren Rufspartikel schwach
bei 532 nm [57], so dass nur wenig Streulicht zur Detektion verbleibt. Die Messung der
Detektionseffizienz fiir Ruf stellt daher eine Art Untergrenze der Detektionseffizienz ei-
ner in der Atmosphiére relevanten Partikelklasse dar.

Dichte: Primérpartikel etwa Qﬁ, ansonsten schwer zu bestimmen
Form: fraktal [58]

Shape-Faktor: nicht genau definiert [15, 56]

gemessener Grofenbereich: 300 - 800 nm (Mobilitdtsdurchmesser)

Vor den Messungen wurden die aerodynamische Linse, die Detektionslaser und die Pho-

tomultiplier so justiert, dass eine maximale Detektionsrate erreicht wurde. Dazu wurden
PSL-Partikel mit 300 nm Durchmesser in das Instrument gelassen und die Intensitét
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und Frequenz der Streulichtsignale auf beiden Photomultipliern getrennt voneinander
betrachtet. Alle Komponenten wurden dann solange justiert, bis Detektionsrate und Si-
gnalintensitdt auf beiden Multipliern maximal war.

Jede Partikelsorte und -grofe wurde iiber einen Zeitraum von 10 bzw. 15 Minuten
gemessen. Es wurde darauf geachtet, dass etwa 100, in der Regel jedoch mehr als 500
Partikel vom ALABAMA detektiert wurden um ein statistisch relevantes Ergebnis zu
erlangen.

3.2.2.3 Ergebnisse

Die folgenden Abbildungen zeigen die gemessenen Detektionseffizienzen fiir PSL-, NaCl-,
Ammoniumnitrat- und Rufspartikel. Die Messfehler ergeben sich aus der Poisson-Statistik
und der Gauft’schen Fehlerfortpflanzung.
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Abbildung 3.8: Detektionseffizienz von PSL-Partikeln
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Abbildung 3.9: Detektionseffizienz von NaCl-Partikeln.

40 B | | 1 | o
|-® Ammoniumnitrat-Partikel I
T
,4-’/./ .\\\
30 Y o LY i
/ LS
/ \
/"f \\-‘
20- AN s
3
_,"'/ \\‘\
1 O = //"/1/ =
,-/.:
%
0-— \ T T T T
250 300 350 400 450 500

Mobilitdtsdurchmesser [nm]

Abbildung 3.10: Detektionseffizienz von Ammoniumnitrat-Partikeln.
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Abbildung 3.11: Detektionseffizienz von Rufpartikeln.

Die Messergebnisse fiir die Detektionseffizienzen decken sich gut mit den Erwartungen.
Die sich aus der Zahlstatistik ergebenden Fehler konnten durch lange Messungen (also ei-
ner grofen absoluten Anzahl an gemessenen Partikeln) sehr gering gehalten werden. Mit
den Polystyrol-Partikel (PSL) lassen sich die hochsten Detektionsraten erzielen (maxi-
mal 86 %, sieche Abbildung 3.8). Dies liegt an der sphérischen Form der Partikel, die eine
gute Fokussierung und somit geringe Strahldivergenz erlauben. Auf Hoéhe des zweiten
Detektionslasers ist der Partikelstrahl daher weniger aufgeweitet als bei Versuchen mit
nicht-sphérischen Partikeln und anteilsméfsig mehr Partikel fliegen durch den Laserfo-
kus und produzieren ein Streulichtsignal. Partikel mit geringerem Durchmesser erzeugen
laut Theorie weniger Streulicht und sind daher schwieriger vom Hintergrundsignal zu
unterscheiden. Dies deckt sich mit der stark abfallenden Detektionseffizienz fiir kleinere
Durchmesser der PSL-Partikel (0.3 % Detektionseffizienz bei dgeom. = 200 nm). Grokere
Partikel sind zwar leicht zu detektieren, die Transmissionseffizienz der aerodynamischen
Linse fiir diese sinkt aber deutlich [38]. Da die Detektionseffizienz auch diese Verluste
mit einbezieht, erklart sich die Abnahme der Detektionsrate fiir groftere Partikel.

Ammoniumnitrat- und Natriumchlorid-Partikel zeigen die gleichen Tendenzen (Ab-
bildung 3.9 und 3.10), jedoch bei deutlich geringeren absoluten Detektionseffizienzen.
Aufgrund ihrer nicht-sphérischen Form werden die Partikel schlechter fokussiert und ver-
passen daher 6fters den Fokus der Detektionslaser.

Die Detektionseffizienz fiir die mit einem Funkengenerator (PALAS, GFG 1000) erzeug-
ten frischen Rufpartikel ist noch eine Gréfienordnung schlechter. Dabei ist zu beachten,
dass Abbildung 3.11 den Mobilitdtsdurchmesser darstellt. Aufgrund der geringen Dich-
te von Rufpartikeln von etwa 0.2 - 0.25 %5 [76] ist der aerodynamische Durchmesser
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gemif Gleichung 3.2 also etwa um den Faktor 3 - 4 geringer. Die aerodynamisch sehr
kleinen Partikel sind entsprechend schwer zu detektieren, Partikel mit grofseren Durch-
messern werden nicht mehr von der Linse transmittiert. Hinzu kommt die sehr fraktale
Struktur der Partikel (siche REM-Bild in [76]), aufgrund dessen der Partikelstrahl sehr
divergent ist und entsprechend die Detektionseffizienz senkt. Da die Ablationseffizienz
fiir Rukpartikel (vgl. Abschnitt 3.3.2) {iber der von Natriumchlorid-Partikeln liegt, kann
davon ausgegangen werden, dass die Strahldivergenz nicht deutlich stérker ausgeprégt
ist. Die deutlich schlechtere Detektionseffizienz muss also auch an der hohen Absorption
des schwarzen Rufies bei der Wellenlédnge des Detektionslaser liegen. Alle Effekte zusam-
men fithren zu der im Vergleich zu beispielsweise PSL-Partikeln deutlich niedrigereren
Detektionseffizienz. In der Atmosphére sind Rufipartikel iiberwiegend gealtert und mit
verschiedenen Substanzen iiberzogen. Dadurch verlieren die Partikel ihre fraktale Struk-
tur und sind leichter zu detektieren, was der in Abschnitt 5.1 gezeigte hohe Anteil an
gemessenen Rufpartikeln bei Atmosphirenmessungen zeigt. Die frischen Rufipartikel zei-
gen also nur die Grenzen des Instruments auf, stellen aber nicht die realen Grenzen der
Detektion von (iiberwiegend gealterten) atmosphérischen Rufspartikeln dar.

Insgesamt haben die Messungen qualitativ eine gute Ubereinstimmung mit den erwar-
teten Ergebnissen gezeigt. Durch die verschiedenen Messungen konnten die Detektions-
effizienzen fiir verschiedene relevante Partikeltypen quantifiziert werden. Bei Messungen
von realer Umgebungsluft, die eine grofse Anzahl unterschiedlicher Partikelsorten mit
grofhtenteils gemischter Zusammensetzung enthélt, sind dadurch zwar spiter keine ge-
nauen quantitativen Messungen der Zusammensetzung moglich, da es zu viele nicht cha-
rakterisierte Partikelsorten gibt, jedoch kénnen die Messungen eine grobe Abschéitzung
iiber das jeweilige Auftreten verschiedener Partikelsorten liefern.

Wie die Messungen in diesem Abschnitt gezeigt haben, variiert die Detektionseffizienz
mit Grofke und Art der Partikel stark, die Messungen reprisentieren also in der Regel
nicht die tatséchliche Zusammensetzung des Aerosols.
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3.3 Charakterisierung der Ablation

Nachdem ein Partikel im ersten Teil des Instruments erfolgreich detektiert wurde, soll es
gezielt in der Tonisationsregion des Massenspektrometers von einem Laserpuls getroffen
werden, um es zu verdampfen und zu ionisieren. Mit der aus der Flugzeitmessung be-
kannten Partikelgeschwindigkeit sowie den bekannten Absténden im Vakuumrezipienten
und dem Massenspektrometer ist zu errechnen, wann ein zuvor detektiertes Partikel in
der Tonisationsregion ankommt. Der Ablationslaser muss dann exakt getriggert werden,
um mit dem 5.2 ns andauernden Laserpuls das Partikel zu treffen.

Aus Abschnitt 3.2.1 ist bekannt, dass die Partikelflugzeiten zwischen den Detektions-
lasern zwischen 700 und 1200 us betragen. Die Distanz zwischen den Detektionslasern
betrégt 70 mm. Daraus ergeben sich Fluggeschwindigkeiten der Partikel zwischen 60 und
100 7. Der Fokus des Ablationslasers kann auf minimal 200 um in der Ionisationsregion
fokussiert werden. Die Flugzeit der Partikel durch den Ablationsfokus betrégt somit im
Extremfall nur ~ 2 ys. Der Ablationslaser muss also im Mikrosekundenbereich genau get-
riggert werden, dabei miissen alle Ausléseverzdgerungen beriicksichtigt werden. Da alle
Verzogerungen zwischen dem Triggersignal und dem tatsédchlichen Puls des Lasers bis
auf wenige Nanosekunden konstant sind (vgl. Abschnitt 2.7.2) und die Ausléseverzige-
rung in 50 ns Inkrementen bis zu einer maximalen Trefferrate des Ablationslaser variiert
werden kann, wird auf den Einfluss der Genauigkeit des Timings des Ablationslasers auf
die Ablationseffizienz nicht weiter eingegangen, da der Effekt im Vergleich zu anderen
Effizienz-Einbufsen vernachléssigbar ist.

Den entscheidenden Einfluss auf die Ablationseffizienz hat, wie auch schon bei der
Detektion, die Verkippung und Divergenz des Partikelstrahls durch die aerodynamische
Linse. Da der Fokus des Ablationslasers in Flugrichtung noch deutlich weiter vom Austritt
der aerodynamischen Linse entfernt liegt als die Detektionslaser, ist die Auswirkung der
Verkippung und Divergenz auf die Ablationseffizienz noch signifikanter als der auf die
Detektionseffizienz. Je weiter man vom Austritt der aerodynamischen Linse entfernt ist,
desto weiter hat sich der Partikelstrahl aufgeweitet und desto weiter ist der Partikelstrahl
von der Mittelachse der Linse entfernt. Die Breite und Position des Partikelstrahls in der
Tonisationsregion sind jedoch ausschlaggebend fiir die Ablationsrate.

Im Gegensatz zur Detektion hat bei der Ablation auch noch das elektrische Feld in der
Ionisationsregion einen Einfluss auf die Breite des Partikelstrahls. Aufgrund ihrer natiir-
lichen Ladungsverteilung werden die Partikel beim Flug durch das E-Feld der Ionisati-
onsregion von ihrer Flugbahn abgelenkt und der Partikelstrahl somit weiter aufgeweitet
[63]. Eine Moglichkeit dieses Effekt zu minimieren wire eine Neutralisation der Partikel
vor dem Einlass des Instruments, wie es beispielsweise in [51] gezeigt wird.

Einfluss von Position und Breite des Partikelstrahls sollen im Folgenden gréfenabhén-
gig fiir verschiedene Partikelarten untersucht werden. Nur so ist eine effektive Justage
des Ablationslasers mdglich, die eine maximale Trefferquote ermdoglicht.
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Abbildung 3.12: Vermessen des Partikelstrahls (schematisch).

3.3.1 Eigenschaften des Partikelstrahls
3.3.1.1 Versuchsaufbau und Durchfiihrung

Abbildung 3.12 zeigt eine schematische Draufsicht des Massenspektrometers und des Ab-
lationslasers. Das Licht des Ablationslasers wird {iber zwei Spiegel umgelenkt und in die
Tonisationsregion geleitet. Der Partikelstrahl kommt von oben in das Massenspektrome-
ter und verlduft mittig durch die Ionisationsregion. Die Achse des Laserstrahls und die
des Partikelstrahls sind orthogonal zueinander. Der zweite Umlenkspiegel ist auf einem
Mikrometertisch montiert und kann in 5 ym-Schritten bewegt werden, so dass der Strah-
lengang des Ablationslasers durch den Partikelstrahl hindurch gefahren werden kann.
Dabei wird der Ablationslaser getriggert, wenn ein Partikel von den Detektionslasern
erfasst wurde.

Anhand des Verlaufs der Ablationseffizienz kann man die Position des Partikelstrahls
und dessen Mittelachse direkt ermitteln. Die Breite des Partikelstrahls kann mit die-
ser Methode nicht ermittelt werden, lediglich der ,,messbare Bereich“. Der Ablationslaser
wird nur getriggert, wenn ein Partikel zuvor detektiert wurde. In Abbildung 3.13 ist sche-
matisch einer der Detektionslaser sowie der Ablationslaser zweidimensional dargestellt.
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Die Skizze macht den Einfluss der Breite des Partikelstrahls deutlich. Angenommen der
Partikelstrahl weist fiir zwei Partikelgrofen die gleiche Divergenz auf, so kann es sein,
dass das grokere Partikel beim Durchfliegen des Detektionslasers ein messbares Streu-
lichtsignal erzeugt, das kleinere Partikel jedoch nicht. Der Ablationslaser wiirde also nur
fiir das grofere Partikel ausgelost werden und kdnnte ein Signal erzeugen. Dieser Effekt
wird durch die gaufférmige Intensitédtsverteilung des Detektionslasers noch begiinstigt.
Trotz gleicher Strahlbreite wére also die ,messbare Strahlbreite* fiir grofse Partikel grofer,
als fiir kleine Partikel. Die tatséchliche Breite des Partikelstrahls in der ITonisationsregion
wére nur zu ermitteln, wenn der Ablationslaser nicht durch die Partikeldetektion ausge-
16st wiirde, sondern mit fester Frequenz frei feuern wiirde. Auf diese Weise wire jedoch
die Trefferquote nahe null. Davon abgesehen, ist fiir die Charakterisierung der Abla-
tionsrate die messbare Breite des Partikelstrahls interessanter, da sie die tatséchlichen
Messparameter des Instrumentes widerspiegelt.

Um aus dem Verlauf der Ablationseffizienz die messbare Breite des Partikelstrahls
zu ermitteln, muss auflerdem der Durchmesser des Laserfokus in der Ionisationsregion
bekannt sein. Eine Berechnung wire moglich, jedoch ungenau, da der exakte Verlauf
des Strahlengangs nicht bekannt ist. Das Massenspektrometer wurde daher nach dem
Justieren geoffnet und ein Streifen Fotopapier mittig in die lonisationsregion gefiihrt.
Nach dem Beschuss mit dem Laser konnte anhand der Verfirbung der Fokusdurchmesser
bei der aktuellen Einstellung mit einem Mikroskop mit Skaleneinheit genau ermittelt
werden.

Da es keinen direkten Bezugspunkt fiir die Messungen gibt, wird fiir die Position des
zweiten Umlenkspiegels die Verschiebung des Mikrometertisches aus seiner Anfangslage
angegeben. Diese kann je nach Justage der Komponenten variieren, allerdings ist fiir die
Messung der Strahlbreite kein einheitlicher Bezugspunkt ndtig. Fiir die Bestimmung der
Positionen der Partikelstrahl-Achsen wurden fiir alle Messungen die gleichen Justageein-
stellungen verwendet. So gibt es zwar auch keinen Bezugspunkt, die Achspositionen sind
aber relativ zueinander vergleichbar. Fiir die Messungen wurde fiir den Ablationslaser ein
Fokusdurchmesser von 280 pm + /- 20 pwm eingestellt. Da die absolute Ablationseffizienz
fiir diese Messungen irrelevant ist und die Justage daher nicht zwingend auf maximale
Ablationseffizienz ausgelegt war, sind die Ablationsraten auf 1 normiert worden.

Messbare Strahlbreiten und Achsposition wurden exemplarisch fiir PSL- und NaCl-
Partikel verschiedener Durchmesser gemessen. PSL-Partikel zeigen dabei aufgrund ihrer
sphérischen Form den Idealfall, da sphérische Partikel von der aerodynamischen Linse
am besten fokussiert werden. NaCl-Partikel wurden anhand der Daten aus der Parti-
keldetektion ausgewahlt (Abschnitt 3.2.2), da sie von den bisher gemessenen Partikeln
die schlechteste Fokussierbarkeit aufweisen und somit den negativen Grenzfall darstel-
len. Jeweils eine Partikelgrofe wurde mittels eines DMA selektiert und in das Instrument
geleitet. Zum Vergleich wurde der Versuch noch mit polydisperser Umgebungsluft durch-
gefiihrt.
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Abbildung 3.13: Anordnung der Laser schematisch.

3.3.1.2 Ergebnisse

Abbildung 3.14 bis 3.16 zeigen die Messkurven fiir PSL- und NaCl-Partikel verschiedener
Durchmesser sowie fiir Raumluftpartikel. Dabei ist die Trefferquote gegen die Position
des Ablationslaserstrahls aufgetragen. Relevant ist der Messfehler der Strahlposition. Es
wurde angenommen, dass beim Verschieben der Achse des Strahlengangs mit Hilfe des
Mikrometertisches durch Fertigungsungenauigkeiten und Vibrationen ein Fehler auftre-
ten kann. Da der Aufwand, um den Messfehler genau zu ermitteln, extrem hoch wére,
wurde er pessimistisch abgeschétzt. Angesichts einer angegebenen Einstellempfindlich-
keit der Mikrometertische laut Hersteller von 1 ym, erscheint ein Fehler von maximal
+/- 10 pym als realistisch.

Aus den Messwerten werden im Folgenden die Informationen zu Partikelstrahlbreite und
Position ermittelt.
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Abbildung 3.14: Trefferquoten in Abhéngigkeit der Position des Ablationslaser fiir PSL-
Partikel.
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Abbildung 3.15: Trefferquoten in Abhéngigkeit der Position des Ablationslaser fiir NaCl-
Partikel.
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Abbildung 3.16: Trefferquoten in Abhingigkeit der Position des Ablationslaser fiir poly-
disperses Umgebungs-Aerosol.

Messbare Strahlbreite Um aus den Messreihen die messbare Breite der Partikelstrah-
len zu ermitteln, wurde die jeweilige Messkurve mit einer Gaufs-Kurve angepasst. Mit der
jeweiligen Funktion der Gauf-Kurve wurden die beiden Laser-Positionen ermittelt, an de-
nen die Ablationsrate 1% betrug. Diese Positionen wurden als ,Rand“ des messbaren Teils
des Partikelstrahls angenommen. Zieht man von der Distanz zwischen diesen Punkten
zweimal den Radius des Laserfokus ab, ergibt sich der Durchmesser des messbaren Be-
reichs des Partikelstrahls. Als Fehler wurde die Standardabweichung der Halbwertsbreite
des Gauf-Fits genommen, plus eine Unsicherheit von +/- 20 um fiir die experimentelle
Bestimmung des Durchmessers des Laserfokus. Abbildung 3.17 zeigt die Ergebnisse fiir
die verschiedenen Partikelgréffen und Substanzen. Die messbare Strahlbreite ist fiir die
nicht-sphérischen NaCl-Partikel grofser als fiir die sphéarischen PSL-Partikel. Dies deckt
sich mit der Theorie, da der Partikelstrahl fiir nicht-sphérische Partikel eine hohere Di-
vergenz aufweist. Fiir beide Partikelsorten steigt die messbare Strahlbreite fiir grofere
Partikel deutlich an. Der minimal gemessene Strahldurchmesser liegt bei etwa 300 pm, der
maximale bei iiber 700 um. Dies ist fiir die spéter ermittelte Ablationseffizienz entschei-
dend, da dies der Grofenordnung des Fokusdurchmessers des Ablationslasers entspricht.
Im Widerspruch hierzu haben Messungen einer anderen Forschungsgruppe an einer Linse
gleicher Bauart ergeben, dass die Divergenz des Partikelstrahls fiir grofsere Partikeldurch-
messer tendenziell nicht grofer ist [30]. Es ist daher nicht auszuschliefen, dass der mit der
Partikelgrofie ansteigende messbare Durchmesser, wie er hier beobachtet wird, durch die
Messmethode begriindet ist, wie in Abbildung 3.13 dargestellt. Grofere Partikel werden
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auch noch gemessen, wenn sie den Fokus des Detektionslasers nur streifen, kleine hinge-
gen nicht. Grofsere Partikel kdnnen also weiter von der Mittelachse des Partikelstrahls
entfernt sein als kleine, damit der Ablationslaser noch ausgeldst wird. Dadurch steigt die
messbare Strahlbreite mit zunehmendem Partikeldurchmesser.

Da der Effekt aufgrund des Verhéltnisses von Partikeldurchmesser zu Durchmesser des
Detektionslaser-Fokus {iberproportional grof erscheint, wére eine andere Erklarung eine
Fertigungsungenauigkeit in der verwendeten Linse. Dies kann eine Aufweitung des Par-
tikelstrahls fiir grofe Partikel bewirken, auch wenn dieser Effekt fiir baugleiche Linsen
nicht bekannt ist. Um dies weiter zu untersuchen, muss die Strahlbreite mit Hilfe der
Detektionslaser an weiteren Positionen innerhalb des Vakuumrezipienten vermessen wer-
den. Mikrometertische, die entsprechende Messungen ermoglichen, werden in Zukunft an
die Halterungen der Detektionslaser montiert.
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Abbildung 3.17: Messbarer Durchmesser des Partikelstrahls fiir PSL- und NaCl-Partikel
in Abhé#ngigkeit ihres Durchmessers.

Strahlposition Aus den Messreihen in Abschnitt 3.3.1.2 kann fiir die verschiedenen
Partikeldurchmesser die Position der Mittelachse des jeweiligen Partikelstrahls ermittelt
werden. Dazu wurde wieder eine Gaufs-Kurve durch die Messpunkte gelegt und die Po-
sition des Maximums bestimmt. Die Ergebnisse sind in Abbildung 3.18 dargestellt. Die
Abbildung zeigt die absolute Position des Mikrometertisches (vergl. Skizze 3.12) zum
Zeitpunkt maximaler Trefferrate. Der Fehler ergibt sich aus der Standardabweichung des
Gauk-fits, sowie eines abgeschitzten Fehlers von +/- 20 ym, der sich wieder aus der
Ungenauigkeit der Bestimmung des Fokusdurchmessers ergibt (siehe Abschnitt 3.3.2.1).
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Abbildung 3.18: Position der Mittelachse des Partikelstrahls in Abhingigkeit vom Parti-
keldurchmesser.

Da es bedingt durch den Aufbau des Instrumentes keinen Referenzpunkt fiir die Justage
des Ablationslasers gibt, ist der Absolutwert der Strahlachsenposition nicht aussagekraf-
tig. Da aber alle Messungen unmittelbar hintereinander mit exakt gleicher Justage aller
Komponenten (aerodynamische Linse, Detektionslaser, Ablationslaser, Umlenkspiegel,
Detektoren, etc.) durchgefithrt wurden, kénnen die Werte relativ zueinander verglichen
werden.
Es zeigt sich, dass die Achse des Partikelstrahls sich fiir verschiedene Partikelgrofen
bewegt. Uber den gesamten GroRenbereich betrigt die Verschiebung in der Ionisations-
region dadurch etwa 500 um. Die Verkippung des Partikelstrahls liegt dabei fiir die sphé-
rischen PSL-Partikel und die kubischen NaCl-Partikel in der gleichen Grofenordnung,
ist also nicht von der Partikelform abhéngig. Partikel mit gleichem aerodynamischen
Durchmesser werden annihernd an die gleiche Position fokussiert. Die geringfiigigen Un-
terschiede konnten durch die verschiedenen shape-Faktoren der Partikeltypen begriindet
sein. Der Effekt ist ausschlieflich durch die Fokussiereigenschaften der aerodynamischen
Linse bedingt. Da die Position des Maximums der Ablationsrate bestimmt wurde, hat
die Messmethode (durch Detektion getriggerte Ablation) keinen Einfluss, wie es bei der
Bestimmung der Strahlbreite der Fall war. Der Effekt der Partikelstrahl-Verkippung ist
signifikant, da der Fokus des Ablationslasers einen Durchmesser zwischen 250 ym und
700 pm hat (siehe Abschnitt 3.3.2) und somit in der Grofenordnung der Bewegung des
Partikelstrahls liegt.

Die Ergebnisse zeigen, dass es nicht mdoglich ist, bei einem polydispersen Partikelstrahl
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eine Trefferquote von ~ 100% zu erreichen, da viele Partikel zwangsldufig den Fokus
des Ablationslaser verfehlen. Umso wichtiger ist es die Effekte genau charakterisiert zu
haben, nur so ist es moglich eine Justage des Ablationslasers zu finden, die eine maximale
Trefferrate ermoglicht.

3.3.2 Ablationseffizienz

FEin entscheidendes Leistungsmerkmal eines Einzelpartikel-Massenspektrometers ist die
Ablationseffizienz, also das Verhiltnis von Partikeln, die vom Ablationslaser getroffen
wurden, zu den von den beiden Detektionslasern erfolgreich detektierten Partikeln. Es
gibt mehrere Mdglichkeiten die Ablationseffizienz zu definieren. Im Folgenden gilt ein
Partikel als detektiert, wenn es an beiden Detektionslasern ein messbares Streulichtsi-
gnal erzeugt und die daraus errechnete Geschwindigkeitsinformation erfolgreich verar-
beitet und gespeichert wurde. Als vom Ablationslaser getroffen gilt ein Partikel, wenn
es zumindest teilweise verdampft und ionisiert wurde, und die Ionen ein messbares Si-
gnal auf mindestens einem der beiden Photomultiplier im Massenspektrometer erzeugen.
Diese Definition ist die praktikabelste, da sie die Ablationseffizienz auf die tatséchlich
nutzbaren Massenspektren bezieht, aufserdem ist sie direkt messbar. Eine weitere Ver-
einbarung muss fiir die Justage des Ablationslasers getroffen werden. Wie in Abschnitt
3.3.1.2 gezeigt, verkippt sich die Achse des Partikelstrahls fiir verschiedene Partikelgro-
fen. Um fiir jede Partikelgréfe die maximale Ablationsrate zu ermitteln, miisste also
der Ablationslaser fiir jede Gréfe nachjustiert werden. Diese Art der Bestimmung der
Ablationsrate wiirde allerdings nicht die Trefferrate bei einer realen Messung mit poly-
dispersem Aerosol widerspiegeln, da der Ablationslaser nur einmal justiert werden kann
und dann fiir die Messung aller Partikelgrofien und -arten eingesetzt wird.

Fiir die folgenden Messungen wurde daher eine reale Messung simuliert. Zuné&chst
wurden PSL Partikel mit 400 nm Durchmesser (dies entspricht etwa der Mitte des Mess-
bereiches) in das Instrument geleitet und der Ablationslaser so justiert, dass die Ablati-
onsrate maximal ist. Fiir die Messungen der weiteren Partikelgréfen wurde die Justage
nicht verdndert. Die gemessene grofsenabhéngige Ablationsrate stellt daher nicht die ma-
ximal mdgliche, sondern die unter realen Bedingungen ohne Nachjustage erreichbare dar.
Erst in einem zweiten Schritt wurde exemplarisch fiir den kleinsten Fokusdurchmesser
auch die maximal mogliche Ablationsrate mit Nachjustieren des Lasers ermittelt.

Da ein Partikel nur als getroffen gilt, wenn es auch ionisiert wurde, spielt die Leis-
tungsdichte des Lasers eine entscheidende Rolle. Justiert man die Fokussierblende des
Ablationslasers so, dass der Fokusdurchmesser in der lonisationsregion sehr grof ist,
trifft man zwar viele Partikel, allerdings ist die Leistungsdichte gegebenenfalls nicht hoch
genug, um alle Partikeltypen auch zu verdampfen und zu ionisieren. Die Ablationsraten
wurden daher fiir verschiedene Fokusdurchmesser und Partikelarten untersucht, um ein
moglichst vollstéandiges Bild der Ablationseffizienz zu bekommen.
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Abbildung 3.19: Ablationslaser und Partikelstrahlbereich schematisch.

3.3.2.1 Versuchsaufbau und Durchfiihrung

Der Versuchsaufbau ist identisch zu dem zur Bestimmung der Partikelstrahlbreite- und
Position, vergleiche Abschnitt 3.2.2.2. Nach dem Erzeugen, Trocknen und Selektieren
einer bestimmten Partikelart und -gréfte wird das Aerosol zunéchst detektiert und dar-
authin der Ablationslaser ausgeldst.

Fiir die Justage des Lasers werden zunéchst 400 nm PSL-Partikel produziert und in das
Instrument geleitet. Fiir alle weiteren Messungen wird die Justage des Ablationslasers
exakt beibehalten.

Um den Einfluss der Leistungsdichte des Ablationslasers zu untersuchen, wurde die Fo-
kussierlinse verschoben, um den Fokusdurchmesser des Ablationslasers in der Ionisations-
region zu variieren. Dabei wurden die Durchmesser 200 ym, 280 ym und 700 ym gewahlt.
200 pm ist der minimal mdgliche Fokusdurchmesser. 700 um wurde gewéhlt, da mit einem
derart groften Fokus ein Grofsteil des Partikelstrahls abgedeckt ist, jedoch zu untersuchen
ist, ob die Leistungsdichte noch ausreicht um verschiedene Partikelarten zu verdampfen
und zu ionisieren. 280 ym Fokusdurchmesser wurde gewéhlt, um eine weitere Messreihe
zur Validierung zwischen den beiden anderen Durchmessern zu erhalten. In Abbildung
3.19 ist eine schematische Ansicht des Ablationslasers mit verschiedenen Fokusdurch-
messern, sowie der Partikelstrahlbereich dargestellt. Der mogliche Partikelstrahlbereich
iiberdeckt dabei, abhéngig von Durchmesser und Verkippung des Partikelstrahls, einen
weiten Bereich, was sich aus den Messungen in 3.3.1.2 und 3.3.1.2 ergibt.

Aus der Energie des Lasers von 8.2 mJ und einer Pulsdauer von 5.2 ns pro Schuss ergeben
sich fiir die verschiedenen Fokusdurchmesser die in Tabelle 3.5 aufgefithrten Leistungs-
dichten.
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Fokusdurchmesser [pm)| ‘ Leistungsdichte [%] ‘

200 5.02-1013
280 2.56-1013
700 3.14-1012

Tabelle 3.5: Leistungsdichte des Ablationslasers bei verschiedenen Fokusdurchmessern.

Abstand

5

Fokussierlinse lonisationsregion

%
Massenspektrometer

Abbildung 3.20: Abstand der Fokussierblende von der lonisationsregion schematisch.

Die Position der Linsen lésst sich zwar theoretisch so bestimmen, dass der Fokus in
der Ionisationsregion einen bestimmten Durchmesser hat, in der Praxis ist es jedoch
kaum moglich, alle Komponenten so exakt zu justieren, dass die theoretisch ermittelten
Mafe und Abstinde exakt verwendet werden kénnen. Aus diesem Grund wurden die Fo-
kusdurchmesser in der Ionisationsregion mit Hilfe von Fotopapier real gemessen und die
Justage entsprechend angeglichen. Dazu wurde das Massenspektrometer gedffnet und ein
Fotopapier mittig in die Ionisationsregion gefiihrt. Nach einem Schuss mit dem Laser auf
das Papier konnte der Durchmesser unter dem Mikroskop vermessen und die Justage der
Laseroptik, insbesondere die Lage der letzten Fokussierlinse (siehe Abb. 3.20), sukzessi-
ve angepasst werden. Abbildung 3.21 zeigt die Aufnahmen des Fotopapiers auf das mit
dem Ablationslaser bei verschiedener Justage der Linse geschossen wurde (je ein Puls).
Die gemessenen Absténde, die die Fokussierlisne von der Ionisationsregion hatte, um den
jeweiligen Fokusdurchmesser zu erreichen, sind in Tabelle 3.6 dargestellt. Fiir die Ver-
messung des Durchmessers unter dem Lichtmikroskop wird eine Ableseungenauigkeit von
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Abbildung 3.21: Mikroskop-Aufnahmen von mit dem Laser beschossenen Fotopapier.

Gemessener Fokusdurchmesser | Gemessener Abstand der Fokussierblende
in der Ionisationsregion [um]| von der Ionisationsregion [mm]|

200 +/- 20 200.1 +/- 0.5

280 +/- 20 197.3 +/- 0.5

700 +/- 20 193.6 +/- 0.5

Tabelle 3.6: Abstand der Fokussierblende zur Ionisationsregion um bestimmte Fokus-
durchmesser in der Ionisationsregion zu erzielen.

+/- 20 ym angenommen, fiir die Messung des Linsenabstands mit einem Messschieber
eine Ungenauigkeit von +/- 0.5 mm. Mit diesen Absténden der Fokussierlinse wurden
Versuche zur Ablationseffizienz durchgefiihrt.

Die Ablationseffizienz variiert fiir verschiedene Partikeltypen, da die nétige Ionisierungs-
energie von der chemischen Zusammensetzung des Partikels abhéngt. Die Ionisierbarkeit
und damit auch die Ablationseffizienz ist somit direkt von der Leistungsdichte des Lasers
abhéngig. Die Ablationseffizienz wurde daher fiir verschiedene Partikelsorten bestimmt.
Tabelle 3.7 zeigt die fiir die Charakterisierung verwendeten Partikelsorten mit ihrer je-
weiligen Tonisierungsenergie. Polystyrol-Partikel sind erfahrungsgeméfs leicht zu ionisieren
und werden aufgrund ihrer sphéarischen Form gut von der aerodynamischen Linse fokus-
siert. Sie eignen sich daher, um die maximal mégliche Ablationseffizienz des Instrumentes
zu bestimmen. Natriumchlorid, Arizona Test Dust und Rufs représentieren wichtige Be-
standteile atmosphérischen Aerosols. Natriumchlorid kommt in natiirlichem Aerosol zum
Beispiel in Form von Seesalz vor, Arizona Test Dust soll natiirlichen Mineralstaub repra-
sentieren. Insbesondere aufgrund ihrer Form (NaCl: kubisch, ATD: unregelméfig, Rufk:
fraktal-artig) ist es notig die Ablationseffizienz fiir diese Partikeltypen zu bestimmen, da
sie von der aerodynamischen Linse schlecht fokussiert werden und daher zu erwarten ist,
dass die Ablationseffizienz deutlich unter der von sphérischen Aerosolpartikeln liegt. Am-
moniumnitrat ist neben Ammoniumsulfat eines der Hauptbestandteile des anorganischen
sub-Mikrometer Aerosols.
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Partikeltyp ‘ Chem. Formel / Abkiirzung | Ionisierungsenergie [eV] ‘

Polystyrol-Partikel PSL 7.6
Natriumchlorid NaCl 8.93
Ammoniumnitrat NHyNO;3 -
Rufs Ch 11.26
Arizona Test Dust ATD -

Tabelle 3.7: Charakterisierte Partikeltypen mit jeweiliger Ionisierungsenergie (Quelle Io-
nisierungsenergie: NIST-Datenbank).

3.3.2.2 Ergebnisse

Wie im vorherigen Abschnitt beschrieben, wurde die Ablationseffizienz fiir verschiedene
Partikelsorten bei verschiedenen Durchmessern des Laserfokus in der lonisationsregion
bestimmt. Fiir alle Messungen wurden geringe Partikelkonzentrationen von etwa 1 - 10
Cr#ng, produziert (ausgenommen Raumluft). Zusétzlich wurde der Laser vor jeder Mes-
sung etwa 200 mal ,blind“, das heiftt ohne Auslosesignal der Triggerkarte, abgefeuert.
Ohne diese zeitliche Abstimmung des Laserpulses wurde kein einziges Partikel ionisiert.

Es kann also davon ausgegangen werden, dass keine zufélligen Treffer das Messergebnis

verfilschen.

Zunidchst wurde die Ablationseffizienz fiir Umgebungsaerosol bestimmt. Dazu wurde
nicht-prozessierte Raumluft in das Instrument geleitet und gemessen. Die Aerosole wur-
den weder getrocknet noch grofenselektiert. Mit dieser Messung werden realistische Ab-
lationseffizienzen fiir Feldmessungen unter Umgebungsbedingungen ermittelt. Wie er-
wartet, nimmt die Ablationsrate mit geringerem Fokusdurchmesser ab (Abb. 3.22). Die
Messfehler ergeben sich aus dem Poisson-Fehler und der Gauf’schen Fehlerfortpflanzung
bei der Berechnung der Ablationseffizienz. Fiir einen Fokusdurchmesser von 700 pm liegt
die Ablationsrate bei 93 %. Dies ist in guter Ubereinstimmung mit Abschnitt 3.3.1.2,
in der eine maximale Partikelstrahlbreite von etwa 900 ym fiir Umgebungsluft-Partikel
ermittelt wurde, die also leicht iiber dem Durchmesser des Ablationslaser-Fokus liegt. Die
Messung zeigt auferdem, dass der Grofteil des natiirlichen Umgebungsaerosols schon bei
dieser Leistungsdichte des Lasers ionisiert wird. Die 7 % der Partikel, die nicht ionisiert
werden, haben entweder eine zu hohe Ionisierungsenergie, sie haben den Laserfokus ver-
fehlt, oder das Auslosesignal fiir den Ablationslaser-Puls kam nicht zur richtigen Zeit.
Welcher dieser Effekte dominiert, ist anhand der Ergebnisse nicht zu unterscheiden, da
alle drei Effekte zu dem Effizienzverlust beitragen. Fiir kleinere Fokusdurchmesser nimmt
die Ablationseffizienz erwartungsgemafs ab, da ein groferer Anteil an Partikeln den La-
serfokus aufgrund der Strahldivergenz verpasst und somit nicht ionisiert wird.
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Abbildung 3.22: Ablationseffizienz fiir Umgebungsaerosol bei verschiedenen Fokusdurch-
messern (Messfehler der Ablationseffizienz: Poisson-Fehler / Gauk’sche

Fehlerfortpflanzung).
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Abbildung 3.23: Ablationseffizienz fiir verschiedene Partikelarten. Fokusdurchmesser:
700 um (Messfehler: Poisson-Fehler / Gauf’sche Fehlerfortpflanzung).
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Um eine prézisere Charakterisierung zu erhalten, wurden die Messung fiir die verschie-
denen zuvor beschriebenen Partikel separat durchgefiihrt. Die Daten fiir Ruft und Arizona
Test Dust stammen dabei aus Messungen an einer Atmosphérensimulationskammer (Al-
DA - Aerosols and Heterogeneous Chemistry in the Atmosphere, Karlsruhe, Oktober
2008).

Die Rufipartikel wurden mit einem Funkengenerator (PALAS, GFG 1000) erzeugt und
anschlieffend in die Simulationskammer geleitet. Die Partikel konnten dann unter ver-
schiedenen simulierten atmosphérischen Bedingungen gemessen werden. Die Gréfenver-
teilung der detektierten Partikel wurde mit der Grofsenverteilung der ionisierten Partikel
verglichen. Aus dem Vergleich liefs sich die Ablationseffizienz grofenaufgelost ermitteln.

Alle anderen Ablationseffizienzen wurden unter Laborbedingungen ermittelt, dabei
wurde das Aerosol zunéchst grofienselektiert und erst anschliefend gemessen. Fiir einen
Fokusdurchmesser von 700 um liegt die Ablationseffizienz fiir PSL-Partikel iiber einen
weiten Grofenbereich (240 - 500 nm) zwischen 90 und 100 % (Abb. 3.23). Der Maximal-
wert liegt bei 99.5 %, es kann also davon ausgegangen werden, dass die Ausloseverzoge-
rung fiir den Ablationslaser extrem genau funktioniert und geringere Ablationseffizienzen
bei anderen Substanzen/Fokusdurchmessern dadurch bedingt sind, dass Partikel entwe-
der am Laserfokus vorbei fliegen, oder die Energie zum lonisieren nicht ausreicht.

Fiir grofere Partikel nimmt die Ablationseffizienz ab, da der Ablationslaser auf maxi-
male Ablationsrate bei 400 nm Partikeln justiert wurde. Grofsere Partikel werden wie in
Abschnitt 3.3.1.2 beschrieben von der aerodynamischen Linse in eine andere Richtung
abgelenkt und verfehlen dadurch den Laserfokus.

Fiir Rufs- und ATD-Partikel ist die Ablationsrate bei 700 pym Fokusdurchmesser ten-
denziell deutlich niedriger (< 50 %). Die Rufipartikel haben eine fraktal-artige Form
und werden daher schlechter fokussiert als die ATD-Partikel. Da die Ablationseffizienz
fiir Rufspartikel dennoch iiber der von ATD liegt, kann daraus gefolgert werden, dass
die schlechtere Ablationseffizienz des ATD neben der Strahldivergenz auch entscheidend
durch eine schlechtere Ionisierbarkeit begriindet ist.

Ammoniumnitrat und Natriumchlorid wurden bei diesem Fokusdurchmesser iiber-
haupt nicht ionisiert. Da die Detektionseffizienz fiir Ammoniumnitrat nicht derart schlech-
ter ist als fiir PSL-Partikel, ist die schlechtere Ablationseffizienz nicht durch eine héhere
Partikelstrahldivergenz, sondern eine schlechtere lonisierbarkeit begriindet. Um Ammo-
niumnitrat und Natriumchlorid zu ionisieren, muss der Fokusdurchmesser des Ablations-
lasers in der Ionisationsregion verringert und damit die Leistungsdichte erhéht werden.

Abbildung 3.24 zeigt die gleichen Messungen, jedoch mit der Fokussierlinse so ver-
schoben, dass der Fokusdurchmesser in der Ionisationsregion 280 um betrégt. Die Ab-
lationseffizienz fiir PSL ist tendenziell geringer, auferdem féllt die Kurve steiler und
frither ab. Dies ldsst sich durch den kleineren Fokusdurchmesser begriinden, da Partikel
verschiedenen Durchmessers wie gezeigt in verschiedene Richtungen fokussiert wurden
und der Laserfokus nun einen kleineren Bereich des Partikelstrahls abdeckt. Bei einem
Laserfokus von 700 nm Durchmesser fliegen die Partikel dann immer noch durch den
Laserfokus, wihrend beim Laserfokus von 280 pm eine geringere rdumliche Abweichung
ausreicht, um den Fokus zu verpassen. Die Ablationseffizienz hingt nun also stirker vom
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Abbildung 3.24: Ablationseffizienz fiir verschiedene Partikelarten. Fokusdurchmesser:
280 ym (Messfehler: Poisson-Fehler / Gauft’sche Fehlerfortpflanzung).

Partikeldurchmesser ab.

Die Ablationseffizienz fiir Ammoniumnitrat und Natriumchlorid ist bei der Verkleine-
rung des Laserfokus von 700 auf 280 pm von null auf Werte bis zu 60 % (Ammonium-
nitrat) beziehungsweise knapp 20 % (Natriumchlorid) angestiegen. Die Leistungsdichte
des Lasers reicht also nun aus, um die beiden Partikelsorten zu ionisieren. Da die Detek-
tionseffizienz fiir Ammoniumnitrat deutlich besser ist als fiir Natriumchlorid, ist es nicht
eindeutig, ob die bessere Ablationseffizienz fiir Ammoniumnitrat durch eine geringere
Strahldivergenz, oder eine leichtere lonisierbarkeit begriindet ist.

Eine letzte Messung wurde mit einem Fokusdurchmesser von 200 um durchgefiihrt. Ab-
bildung 3.25 zeigt die Ergebnisse der Messung. Es zeigt sich, dass die Ablationseffizienz
fiir Natriumchloridpartikel trotz kleinerem Fokusdurchmesser angestiegen, die von Am-
moniumnitratpartikeln jedoch gesunken ist. Es lésst sich also schliefen, dass die schlech-
tere Ablationseffizienz der Natriumchlorid-Partikel in erster Linie dadurch begriindet ist,
dass diese Partikel sich nur schwer ionisieren lassen. Die sinkende Ablationseffizienz der
Ammoniumnitrat-Partikel ist beim kleinen Fokusdurchmesser wiederum auf die Partikel-
strahldivergenz zuriickzufiihren, die sich nicht durch die Erhéhung der Energiedichte des
Laserfokus kompensieren lasst.

Zuséatzlich sind in Abb. 3.25 die Ablationseffizienzen fiir PSL- und Natriumchloridpartikel
dargestellt, wenn man den Ablationslaser fiir jede Partikelgrofe so nachjustiert, dass die
Ablationsrate maximal wird. Es ist deutlich zu erkennen, dass die Ablationseffizienz in
den Randbereichen durch das Nachjustieren ansteigt. Dennoch ldsst sich keine konstante
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Ablationseffizienz iiber den gesamten Grofenbereich erzielen, da sich mit dem Nachjus-
tieren zwar der Effekt der sich verschiebenden Partikelstrahl-Achse kompensieren lasst,
nicht jedoch die Divergenz des Partikelstrahls. Fiir den 700 pm Fokusdurchmesser ist der
Effekt durch das Nachjustieren daher deutlich geringer, so dass die Ablationseffizienzen
ohne Nachjustieren vergleichbar sind.
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Abbildung 3.25: Ablationseffizienz fiir verschiedene Partikelarten. Fokusdurchmesser:
200 ym (Messfehler: Poisson-Fehler / Gauft’sche Fehlerfortpflanzung).
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3.4 Charakterisierung von Massenspektrometer und
Datenaufnahme

In diesem Abschnitt sollen die Leistungsdaten des Flugzeit-Massenspektrometers und
der beteiligten Komponenten in der Praxis ermittelt werden. Dazu zdhlt insbesondere
die Massenauflosung des Massenspektrometers. Da die tatsdchlichen Werte von den si-
mulierten Werten abweichen, wird die Auflésung anhand von real gemessenen Spektren
ermittelt. Weiterhin wurde die Auflosung des digitalen Oszilloskopes ermittelt, welches
die Daten aufzeichnet und die Auflésung der Spektren somit auch beeinflussen kann.
Im Anschluss werden typische Spektren von im Labor erzeugten Aerosolen exemplarisch
dargestellt.

3.4.1 Reproduzierbarkeit der Spektren

Aufgrund der Laserdesorption-/ionisation der Partikel unterliegen die Massenspektren
gewissen Schwankungen, bedingt durch Variationen in dem Ablationsprozess. Die Ionen
fragmentieren unterschiedlich, haben unterschiedliche Ausgangsgeschwindigkeiten und
unterliegen einer rdumlichen Verteilung, starten also von verschiedenen Ausgangsposi-
tionen [80|. Daher unterscheiden sich die Massenspektren auch fiir gleiche Partikel bei
gleichen Versuchsbedingungen in der Auflésung, der Intensitét und zeitlichen Position
(Massenspringen) der Peaks.

Im Folgenden soll diese Variabilitdten genau charakterisiert werden. Insbesondere die
Auflésung und das Massenspringen sind entscheidend fiir eine genau Zuordnung der Si-

gnalpeaks zu jeweils einem Masse-Ladungs-Verhiltnis (7).

3.4.1.1 Zeitliche Reproduzierbarkeit

Da der Partikelstrahl divergent ist und die Breite des Partikelstrahls in der Ionisations-
region von der Grofenordnung dem Durchmesser des Fokusdurchmessers des Ablations-
lasers entspricht, werden Partikel an unterschiedlichen Positionen innerhalb der Ionisa-
tionsregion vom Ablationslaser getroffen und ionisiert. Fiir verschiedene Partikel haben
die Ionen also verschiedene Startpunkte innerhalb der Ionisationsregion, von denen aus
sie beschleunigt werden. Mit dieser 6rtlichen Ungenauigkeit bei der Ablation variiert ent-
sprechend auch die Flugzeit der Ionen, trotz gleichem Masse-Ladungs () - Verhéltnisses.
Diese Variation in der Flugzeit wird auch als ,,Massenspringen“ bezeichnet.

Der Effekt muss ausreichend charakterisiert werden, da er, neben der Auflésung der
Massenspektren, entscheidend fiir die eindeutige Zuordnung der Ionen-Flugzeit zu einem
bestimmten 7-Verhdltnis ist. Dazu wurde zunichst mit einem Rufgenerator (PALAS,
GFG 1000) polydisperses Ruft-Aerosol erzeugt und in das ALABAMA geleitet. Rufs ist
fiir diese Messungen gut geeignet, da die einzelnen Massenspektren sehr dhnlich sind. Au-
ferdem sind die Signale leicht einem 7 - Verhéltnis zuzuordnen, da das Spektrum von
den Signalen der C,,-Molekiile dominiert ist, welche einen charakteristischen Abstand von
12 Masseneinheiten zueinander haben. Abbildung 3.26 zeigt ein typisches Massenspek-
trum eines Ruftpartikels. Deutlich lassen sich die Peaks der C),-Molekiile erkennen und
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Abbildung 3.26: Typisches Massenspektrum eines Rufpartikels (positive Ionen — Katio-
nen).

zuordnen. Da so das 7 - Verhiltnis einiger Peaks bekannt ist, ldsst sich eine Kalibrati-

onsfunktion ermitteln, welche jeder Flugzeit ein entsprechendes ~* - Verhéltnis zuordnet.
In der Regel werden die Flugzeiten den Wurzeln der zugehorigen “* - Verhéltnisse zuge-
ordnet, da sich auf diese Weise eine lineare Kalibrationsfunktion ergibt.

Fiir die Untersuchung des Massenspringens wurden separat die Anionen- und Kationen-

Spektren von etwa 140 Rufspartikeln ausgewertet. Um eine eventuelle Abhéingigkeit vom
7 - Verhiltnis zu untersuchen, wurden exemplarisch die Peaks von 2 = 48 (Cy) und =2
— 108 (Cy) untersucht.
Um das Massenspringen zu quantifizieren, wurde durch jeden Peak eine Gaufskurve gelegt
und so die Peakmitte bestimmt, welche die Flugzeit fiir die lonen dieser Masse angibt.
Die Abbildungen 3.27 bis 3.30 zeigen jeweils ein Histogramm der Flugzeiten der Cy
bzw. Cg Ionen von 142 (Anionen) beziehungsweise 141 (Kationen) Ruf-Massenspektren.
In Tabelle 3.8 ist die jeweilige durchschnittliche Ionen-Flugzeit angegeben, ermittelt als
Mittelwert der Signale aller gemessenen Spektren. Die Abweichung ergibt sich aus der
Standardabweichung aller Gauf-fits.

Mit der jeweiligen Kalibrationsfunktion konnten die Abweichungen der Flugzeit in
Masseneinheiten umgerechnet werden.

Die Flugzeit fiir die Anionen ist im Durchschnitt kiirzer als fiir die Kationen gleicher
Masse. Dies kann an der hoheren Extraktionsspannung auf Seiten der Anionen liegen,
welche sich im Rahmen des Tunings des Massenspektrometers (vgl. Abschnitt 3.4.2) erge-
ben haben. Des weiteren ist es moglich, dass der Partikelstrahl nicht genau mittig durch
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die Tonisationsregion verlauft und diese Asymmetrie des Ortes der Ionenformation nicht
vollstandig durch die zweistufige Beschleunigung der Tonen ausgeglichen werden kann. Ei-
ne nicht mittige lonisationsregion wiirde auch die Unterschiede bei der Massenauflésung
von Anionen und Kationen erklidren (Abschnitt 3.4.3).

Das Massenspringen fiir die Kationen-Spektren ist deutlich ausgeprégter als bei den
Anionen. Die Signale der Anionen variieren um 0.15 (2 = 48) beziehungsweise 0.31 Mas-
seneinheiten (7 = 108) von Spektrum zu Spektrum. Das Massenspringen steigt also fiir
héhere Massen leicht an. Bei den Kationen springen die Signale um 1.03 beziehungsweise
1.02 Masseneinheiten. Die Variation ist also deutlich stérker als bei den Anionen, der
Unterschied fiir die verschiedenen Tonenmassen ist jedoch vernachlissigbar.

Das starke Massenspringen bei den Kationen lasst sich ebenfalls durch eine asymmetri-

sche Flugbahn der Partikel durch das Instrument begriinden, welche aus einer Ablation
jenseits der Mitte der Tonisationsregion resultiert. Die Simulationen des Herstellers des
Massenspektrometers (TOFWERK AG, Schweiz) haben ergeben, dass eine nicht-mittige
Startpositionen der Ionen zu einem deutlichen Massenspringen fithren kann. Der Effekt
trat zwar auch nach wiederholter Neujustage des Partikelstrahls und der Detektions- und
Ablationslaser auf, jedoch gibt es noch keinen Mechanismus, um eine mittige Justage des
Partikelstrahls zu iiberpriifen oder zu garantieren. In einem néchsten Schritt muss eine
exakt symmetrische Justage sichergestellt und das Massenspringen bei den Kationen da-
durch auf das Niveau der Anionen reduziert werden.
Das Massenspringen ist bei der Laserablationsmassenspektrometrie allgemein bekannt.
Um die Signale dennoch den Massen eindeutig zuordnen zu kénnen, muss fiir jedes Spek-
trum eine eigene Kalibrierfunktion ermittelt werden. Dies ist mdglich, wenn es eine Vor-
kalibrierung anhand eines bekannten Spektrums gibt, in dem die Signale den Massen
zugeordnet werden kénnen. Alle weiteren Spektren, die mindestens zwei Signal-Peaks
aufweisen, konnen mit einer entsprechenden Funktion so angeglichen werden, dass die
Peaks ganzen Massen zugeordnet werden und das Massenspringen somit kompensiert
wird. Ein entsprechender Algorithmus ist bereits in der Datenauswertung implementiert.
Das starkere Massenspringen bei den Kationen stellt daher in der Praxis kein Problem
dar.

2 | Anzahl | Anion / Durchschn. Standardabweichung
Spektren | Kation Flugzeit [ns| als

48 142 Anionen | 3059.76 +/- 4.86 +/-0.15

108 142 Anionen | 4552.27 +/- 6.62 +/-0.31

48 141 Kationen | 3270.27 +/- 34.15 +/-1.03

108 141 Kationen | 4866.91 + /- 22.66 +/-1.02

Tabelle 3.8: Abweichungen der Flugzeit bei Ionen mit gleichem 7+ - Verhiltnis.
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Abbildung 3.27: Histogramm der Flugzeiten von C; Ionen.
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Abbildung 3.28: Histogramm der Flugzeiten von Cy Ionen.
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3.4.1.2 Reproduzierbarkeit der Signalintensitét

Neben der Reproduzierbarkeit der Flugzeit der Ionen ist es auch wiinschenswert bei
gleichen Partikeln und gleichen Randbedingungen die gleichen Signalintensitéten fiir die
einzelnen 7 - Signale zu erzielen. Aufgrund des komplexen Ablations- und Ionisationspro-
zesses mit dem Laser ist eine einheitliche Signalstérke aber praktisch nicht zu erreichen.

Um die Signalschwankungen zu untersuchen, wurde wieder mittels Rufigenerator (PA-
LAS, GFG 1000) Rufaerosol produziert und gemessen. Um moglichst einheitliche Bedin-
gungen bei der Ablation zu schaffen, wurden nur Partikel mit einem aerodynamischen
Durchmesser von 180 +/- 10 nm beriicksichtigt. Exemplarisch wurde in den Anionen-
Spektren nach dem C5 (%7 = 60) Signal gesucht und die Signalintensitét in Volt be-
stimmt. Signale, die grofer als der Aufnahmebereich der Datenaufnahmekarte waren,
wurden nicht beriicksichtigt. Abbildung 3.31 zeigt das Histogramm der ermittelten Si-
gnalintensitdten der C5 Ionen. Die mittlere Signalintensitdt betrdgt 0.23 V mit einer
Standardabweichung von 0.21 V. Die Signalintensitit schwankt also signifikant von Par-
tikel zu Partikel.

804 | .

60-

Anzahl

I [
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
Signalintensitat [V]

Abbildung 3.31: Histogramm der Signalintensitéten der Ionen Cj .

Um die chemische Zusammensetzung eines Partikels quantitativ zu bestimmen sind
nicht nur die Peakintensititen, sondern insbesondere das Verhéltnis der Peakintensité-
ten zueinander entscheidend. Fiir die Abbildung 3.32 wurden daher mit der gleichen
Methode aus dem gleichen Datensatz von jedem einzelnen Spektrum die Peakintensité-
ten der C|" bis g Signalpeaks bestimmt. Die Peakintensititen wurden dann jeweils auf
die Gesamtsumme aller Peaks des Spektrums normiert. Es wurde also fiir jeden einzelnen
Peak dessen Anteil am gesamten Spektrum ermittelt.
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Der mittlere Anteil der C] bis Cy Signalpeaks am Gesamtsignal (inklusive Standardab-
weichung) ist im Diagramm 3.32 dargestellt. Man erkennt deutlich, dass das Verhéltnis
der Peakintensitdten zueinander stark schwankt. Dennoch lassen sich diverse Kriterien
ableiten, welche unter anderem zur Klassifizierung eines Partikels herangezogen werden
kénnen. So miissen bei Spektren von Rufpartikel beispielsweise die Ionensignale der C7
bis Cgq Kohlenstoffcluster etwa um den Faktor 4 kleiner sein, als die der C5 bis C;
Cluster. Ist dies nicht der Fall, kann davon ausgegangen werden, dass es sich um eine
andere Partikelklasse handelt. Insgesamt schwanken die Verhéltnisse der Signalintensité-
ten innerhalb eines Spektrums also wie erwartet stark, bewegen sich jedoch in deutlichen
Grenzen, aus denen sich fiir bestimmte Partikelklassen, welche einzeln untersucht werden
miissten, Kriterien zur Klassifizierung ableiten lassen.
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Abbildung 3.32: Signalanteil am Gesamtsignal in Abhéngigkeit des 7 - Verhéltnisses.

3.4.2 Tuning des Auflésevermdgens des Massenspektrometers

Per Simulation wurde vom Hersteller ein Spannungssatz fiir das Massenspektrometer er-
mittelt, der eine hohe Massenauflosung gewéhrleisten soll. Um die Spannungen online den
realen Bedingungen anzupassen, muss ein Signal bei einem hohen 7 - Verhéltnis erzeugt
und die Verédnderung des Signals bei Anpassung der Spannung beobachtet werden. Bei
Signalen von Ionen mit kleinem “* - Verhéltnis sind Verdnderungen der Massenauflosung
nur schwer zu erkennen, da die Peaks aufgrund der geringeren Flugzeit deutlich schmaler
sind. Die Optimierung der Auflésung konnte dann nur nach Auswertung der Daten zu
einem spiteren Zeitpunkt erfolgen und nicht online wihrend der Messung.

Mit dem vom Hersteller vorgegebenen Spannungssatz war die Auflésung fiir die Anionen
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Abbildung 3.33: Ausschnitt aus dem Kationen-Spektrum eines PSL/Bleiacetat-Partikels
vor dem Tuning des Massenspektrometers.

bereits zufriedenstellend, die Auflésung fiir das Kationensignal jedoch nicht. Um das Ka-
tionensignal zu optimieren, haben sich bleihaltige Partikel bewéhrt. Blei lisst sich leicht
ionisieren, daher ist es moglich ein Spektrum in regelméfigen zeitlichen Abstdnden zu
erzeugen, das die drei charakteristischen Peaks der Bleiisotope bei 7* = 206, 207 und 208
enthilt.

In Abbildung 3.33 ist ein Ausschnitt aus dem Kationenspektrum eines bleihaltigen Par-
tikels (PSL-Partikel und Bleiacetat zusammen in Wasser gelst) abgebildet. Der Span-
nungssatz war der theoretisch durch Simulation ermittelte. Die Signale der Bleiisotope
sind nicht klar voneinander zu unterscheiden. Die durchschnittliche Massenauflésung fiir
diesen Spannungssatz liegt bei den Kationen bei etwa 50 und bleibt damit deutlich unter
dem erwarteten Wert von 700.

Das Tuning der Spannungen wurde von einem Mitarbeiter der Firma TOFWERK AG
durchgefiihrt. Dabei wird von dem durch Simulation ermittelten Spannungssatz ausge-
gangen. Die genaue Anordnung der Spannungen inklusive der Bezeichnungen ist in Abbil-
dung 2.17 dargestellt. Die Mischung aus PSL und Bleiacetat ermdglicht es mit mehr als 1
Hz Wiederholrate Spektren zu erzeugen, die die charakteristischen Blei-Peaks enthalten.
Fiir das Tuning werden die Spannungen fiir die Detektion, also Multikanalplatte (MCP),
Szintillator (Scint) und Photonendetektor (PM) konstant gelassen. Das Tuning geschieht
hauptsichlich durch sukzessives Andern der Spannungen fiir die hintere Extraktionsstufe
(ExL), sowie der Spannungen des Reflektrons (RB, RM). Durch Variation der Spannun-
gen sieht man, ob die Peaks der Bleiisotope weiter miteinander verschmelzen, oder klar
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Abbildung 3.34: Ausschnitt aus dem Kationen-Spektrum eines PSL/Bleiacetat-Partikels
nach dem Tuning des Massenspektrometers.

voneinander getrennt sind. Abbildung 3.34 zeigt den Ausschnitt fiir ein typisches Katio-
nenspektrum bleihaltiger Partikel nach dem Tuning. Die einzelnen Peaks der Bleiisotope
sind klar voneinander zu unterscheiden. Die durchschnittliche Massenauflsung fiir die
Kationen betrigt etwa 200. Alle finalen Spannungswerte inklusive Kurzbezeichnung sind
in Tabelle 3.9 gelistet.

Eine genaue Auswertung der Massenauflosung fiir Anionen und Kationen sind in Ab-
schnitt 3.4.3 aufgefiihrt.

3.4.3 Auflésung des Massenspektrometers
Die Auflosung des Massenspektrometers ist ein wesentliches Charakteristikum des In-
struments, da sie die Genauigkeit der Bestimmung der chemischen Zusammensetzung
anhand der Massenspektren festlegt. Die Massenauflosung R ist geméf [11] definiert als:
R = (3.5)
mit:
m: betrachtetes 7 - Verhiltnis

Am: Halbwertsbreite des Ionensignals (FWHM)

Damit bedeutet eine Auflésung von R = 400, dass benachbarte Ionen bis zu einer Masse
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von 7+ = 400 getrennt voneinander abgebildet werden. Am bezeichnet hier die Breite

des Signalpeaks auf halber Hohe des Signals der zu messenden Masse (full width at half
maximum, FWHM).

Der in Abschnitt 3.4.2 ermittelte Spannungssatz wurde fiir alle weiteren Messungen ver-
wendet. Die eingestellten Spannungen sind in Tabelle 3.9 aufgelistet. Die Kurzbezeich-
nungen der einzelnen Spannungen sind in Abschnitt 2.6.1 skizziert. Um die Auflésung
des Massenspektrometers zu bestimmen, wurden wieder Rufpartikel in das Instrument
geleitet und gemessen. Die Kohlenstoff-Cluster erzeugen Signale, die aufgrund ihres cha-
rakteristischen Abstands von 12 Masseneinheiten leicht einem bestimmten =+ - Verhéltnis
zuzuordnen sind, was die Massenkalibration erleichtert.

negative Ionen (Anionen) ‘ positive Ionen (Kationen) ‘
Kurzbeschreibung | Spannung [V] | Kurzbezeichnung | Spannung [V]

NEx1 1000 PEx1 1000
NEx2 2500 PEx2 1100
NExL 600 PExL 880
NRLb 700 PRLb 950
NRL 500 PRL 1000
NRM 1100 PRM 700
NRB 200 PRB 100
NDrift 4700 PDrift 4400
NMCP 780 PMCP 780
NScint 4000 PScint 3800
NPM 650 PPM 620

Tabelle 3.9: Verwendeter Spannungssatz fiir das Massenspektrometer.

Es wurden die Massenspektren von 1064 erfolgreich ionisierten Partikeln ausgewertet.
Dabei ergaben sich aus allen Massenspektren zusammen ~ 11000 (Anionen) beziehungs-
weise ~ 21000 (Kationen) auswertbare Signalpeaks iiber einen Massenbereich von 7' =
12 bis * ~ 250. Peaks die sich nicht klar einem “* - Verhéltnis zuordnen liefen, oder die
den aufgezeichneten Bereich der Datenaufnahmekarte iiberschritten, wurden aus Griin-
den der Ubersicht aussortiert. Jeder Peak wurde mittels eines Algorithmus mit einer
GauRkurve gefittet und die Halbwertsbreite (FWHM) bestimmt. Mit der Halbwertsbrei-
te und dem 7> - Verhéltnis des Signals lief sich fiir jeden Peak die Auflésung berechnen.
Abbildung 3.35 und 3.36 zeigen fiir jeden ausgewerteten Peak das “* - Verhéltnis und
die zugehorige Massenauflésung. Die Fehlerbalken der durchschnittlichen Auflésung er-
geben sich aus den Standardabweichungen der Auflésung aller Peaks des jeweiligen * -
Verhéltnisses.
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Signalpeaks von kleineren ™ - Verhéltnissen (¢ < 150) sind haufiger als grofere, da

der Grofsteil der Molekiile bei der Laserionisation stark fragmentiert wird. Man erkennt
deutlich, dass die Auflésung von Spektrum zu Spektrum, unabhingig von der Ionen-
masse, stark variiert. Bei positiven wie auch negativen Spektren ist jedoch ein klarer
Anstieg der Massenauflésung zu hoheren Ionenmassen hin zu erkennen. Aufierdem ist
die Auflésung fiir Anionen mit Aufldsungen von R =~ 50 bis hin zu R ~ 800 deutlich
héher als bei den Kationen mit Werten zwischen R ~ 50 und R ~ 300. Eine ansteigende
Massenauflosung mit dem ** - Verhéltnis wurde auch schon bei anderen Massenspek-
trometern ermittelt [17, 24|. Der Anstieg, also die Abhéngigkeit der Auflésung von der
Ionenmasse, ist dabei bei den Anionen stirker ausgeprégt. Diese Unterschiede kénnen
viele Ursachen haben. Am wahrscheinlichsten ist eine nicht mittige Justage des Parti-
kelstrahls durch die Ionisationsregion, wodurch auch das stirkere Massenspringen der
Kationen begriindet wurde (vgl. Abschnitt 3.4.1.1). Die Beschleunigung fiir Anionen und
Kationen ist dadurch geometrisch bedingt verschieden. Die zweistufige Extraktion der
Tonen kann diese Asymmetrie nur in einem sehr begrenzten Rahmen ausgleichen. Da die
orthogonale Anordnung der Detektionslaser mittig unterhalb der aerodynamischen Linse
eine exakte Partikelstrahlfiihrung garantieren sollte, muss davon ausgegangen werden,
dass entweder eine oder mehrere Komponenten ungenau gefertigt oder montiert sind,
oder die Verkippung des Partikelstrahls durch die aerodynamische Linse (vgl. Abschnitt
3.3.1.2) schon ausreicht, damit die Partikel nicht mittig zwischen die Gitter der Tonisati-
onsregion gelangen.

Fiir 2+ = 108 sind im Folgenden die Anzahlverteilungen der gemessenen Auflésungen von
einzelnen Signalpeaks als Histogramm dargestellt (Abbildung 3.37a und 3.37b), um die
Variationen in der Massenauflosung genauer darzustellen. Die Verteilung zeigt, dass es
sich um keinen systematischen Fehler handelt, sondern dass die Variation der Auflésung
einer statistischen Abweichung unterliegt und damit auf die unterschiedlichen Ausgangs-
bedingungen bei dem Laserablationsprozess zuriickgefiihrt werden kann.
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3.4.4 Datenaufnahme

Die Signale der Photomultiplier des Massenspektrometers werden mit einer digitalen
Oszilloskopkarte (Agilent/Acquiris, DC270) aufgezeichnet. Die Einstellungen und Leis-
tungsmerkmale haben einen entscheidenden Einfluss auf die Qualitdt und das Datenvolu-
men der gespeicherten Spektren. Dabei ist die Auflésung der Flugzeit und die Auflésung
der Ionensignalintensitit entscheidend und soll im Folgenden untersucht werden.

3.4.4.1 Zeitliche Auflésung

Die Oszilloskopkarte zeichnet das Messsignal zeitabhéngig in Kanilen auf. Die Anzahl
und Intervallbreite pro Kanal kénnen vom Benutzer variiert werden. Aufgrund der qua-

m

dratischen Abhéngigkeit der Flugzeit vom 7% - Verhéltnis der Tonen liegen die Signal-
peaks mit einem hohen ~* - Verhéltnis zeitlich niher beieinander als die Signalpeaks bei
niedrigen 7* - Verhiltnissen. Um zwei nebeneinander liegende Peaks noch voneinander
unterscheiden zu konnen, ist eine Halbwertsbreite von Am < 1 nétig. Aus der Flug-
zeitkalibrationen der Ionen (vgl. Abschnitt 3.4.1.1) ergibt sich daraus fiir 7 — 40 eine
Lénge des Signalpeaks von ~ 68 ns. Wegen der quadratischen Abhéngigkeit betrigt die
Signallédnge fiir > = 200 nur noch ~ 30 ns, fiir 7+ = 500 ~ 18 ns . In der Praxis haben
sich 10000 Kanile pro Polaritdt mit einer Intervallbreite von 2 ns zur Aufzeichnung der
Massenspektren etabliert. Damit lassen sich bei iiberschaubarem Datenvolumen (39 KB
/ bipolarem Spektrum) Signalpeaks mit einem Masse-Ladungs-Verhéltnis bis > 500 pro-
blemlos erfassen.

Die Anzahl der Kanile liefse sich erweitern und die Intervallbreite verringern. Beides
wiirde jedoch das Datenvolumen erhéhen, was zu Engpéssen bei der Dateniibertragung
fiihren kann. Dariiber hinaus ist aktuell die Auflésung des Massenspektrometers der li-
mitierende Faktor, nicht die Auflésung der Datenaufnahme. Da aufgrund der starken
Fragmentierung durch die Laserablation keine Ionenmassen > 500 zu erwarten sind und
die Auflésung dafiir erwiesenermafsen ausreicht, sind die benutzten Einstellungen prak-

tikabel.

3.4.4.2 Vertikale Auflésung

Die digitale Oszilloskopkarte hat 4 Kanéle mit je 8 bit Auflésung. Das gemessene Signal
wird also in 256 Stufen unterteilt. Das angestrebte Ziel ist es einen weiten Messbereich zu
haben, gleichzeitig aber auch schwache Signale noch ausreichend auflésen zu kénnen. Um
beides 7zu erreichen, wird bei ALABAMA das Anionen- und Kationensignal mit jeweils
zwei Kanilen parallel aufgezeichnet. Typische Ionensignale liegen nach der Vorverstér-
kung im Bereich < 2 V. Der dynamische Bereich des ersten Kanals wird daher auf 2
V eingestellt. Die vertikale Auflosung dieses Kanals liegt damit bei % — 7.8125 mV.
Schwache Signale liegen jedoch zum Teil auch im Bereich ~ 50 mV. Diese Signale sind
auf dem Kanal mit dem dynamischen Bereich von 2 V nur schwer vom Rauschen zu
unterscheiden, da sie nur in 7.8125 mV Schritten aufgelést werden kénnen. Aus diesem
Grund zeichnet der zweite Kanal das gleiche Signal auf, jedoch wird der dynamische Be-
0.1V

reich auf 0.1 V eingestellt. Die vertikale Auflésung dieses Kanals liegt damit bei Sz —
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0.39 mV. So lassen sich auch die schwachen Signale < 50 mV ausreichend auflésen und
vom Untergrundrauschen unterscheiden. Die Aufzeichnungen der beiden Kanile werden
anschlieffend zu einem Massenspektrum zusammengefiigt, welches im Bereich von 0 bis
0.1 V hochaufgelost ist. Durch die Verwendung von zwei Kanélen pro Polaritit ldsst
sich die chemische Zusammensetzung der Partikel genauer bestimmen, da mehr Ionensi-
gnale vom Rauschen zu unterscheiden sind und damit ausgewertet werden kénnen. Eine
kostengiinstige Alternative zu der Aufzeichnung auf 4 Kanélen wire ein logarithmischer
Verstarker fiir das Messsignal [46], welcher die schwachen Signale hervorhebt.

3.4.5 Beispiele zu im Labor erzeugten Massenspektren

In diesem Abschnitt werden exemplarisch Massenspektren von im Labor erzeugten und
gemessenen Aerosolpartikeln dargestellt und interpretiert. Bei der Laserablationsmethode
héngt die Fragmentierung der Substanzen neben der Zusammensetzung des Partikels und
dem lonisationspotential der enthaltenen Substanzen auch von der Wellenldnge und der
Energie (-dichte) des Ablationslasers ab. Da die Bedingungen variieren konnen, kann ein
Partikel mit der gleichen Zusammensetzung unterschiedlich fragmentieren. Daher wur-
den von PSL-, Natriumchlorid- und Rufpartikeln bipolare Massenspektren aufgezeichnet,
besonders typische Spektren herausgesucht und deren Signale Molekiilfragmenten zuge-
ordnet. Die PSL-Partikel wurden dabei mit unterschiedlicher Justage der Fokussierlinse
des Ablationslasers und damit einer unterschiedlichen Leistungsdichte gemessen, was in
einem unterschiedlichen Fragmentierungsmuster resultierte. Polystyrol (PSL) - Partikel
sind sphérische Referenzpartikel und eignen sich aufgrund ihrer einheitlichen Groéfse und
iiberschaubaren chemischen Struktur fiir derartige Messungen. Abbildung 3.38 zeigt die
chemische Struktur von Polystyrol.
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00

Abbildung 3.38: Chemische Struktur von Polystyrol.
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Die Abbildungen 3.39a (Anionen) und 3.39b (Kationen) zeigen ein typisches vom ALA-
BAMA aufgenommenes Spektrum fiir PSL-Partikel. Der Fokusdurchmesser des Ablati-
onslasers in der Ionisationsregion betrug dabei 700 pm, was einer Leistungsdichte von
~ 3.14 -10"2 % entspricht. Abgesehen von Abweichungen in der Signalintensitit sehen
dabei alle Spektren bis auf wenige Ausnahmen praktisch gleich aus. Es sind deutlich die
CacHy+ und C; H, Fragmente zu erkennen. Dabei fillt auf, dass bei den negativen Ionen
die C, Fragmente die intensivsten Signale produzieren. Bei den positiven Ionen sind die
Signale der Ionen mit angelagertem Wasserstoff in der Regel stérker.

In einer weiteren Messung wurde der gleiche Partikeltyp (PSL, 400 nm Durchmesser)
gemessen, jedoch wurde der Durchmesser des Laserfokus auf 200 um reduziert (Leistungs-
dichte ~ 5.02 -10'3 %) um den Einfluss der Leistungsdichte auf die Fragmentierung zu
untersuchen. Bei den Messungen mit erhohter Leistungsdichte des Lasers gab es zwei
typische Sorten von Spektren. Die Abbildungen 3.40a und 3.40b zeigen die erste Art
von Spektren, welche praktisch identisch zu denen sind, welche mit der geringeren Leis-
tungsdichte erzeugt wurden (Abb. 3.39a und 3.39b). Abbildung 3.41a und 3.41b zeigen
den zweiten Typ von Spektren. Bei den Anionen gibt es deutlich weniger Signale, nur
bestimmte Fragmente (C5, C5 , Cy) sind zu erkennen, andere Kohlenstofffragmente, die
in den anderen Spektren noch deutlich auftraten, sind praktisch nicht mehr vorhanden
(z.B.: Cy, C5, Cy ). Bei den Kationen erkennt man, dass die Signale der kleineren Clus-
ter (C1H}, CoH,F, C3H;") im Vergleich zu den groferen Clustern (CyH,M, CsH, CeH)
deutlich ausgeprigter sind als in der anderen Klasse von Spektren. Aufgrund der hoheren
Leistungsdichte werden also manche Partikel deutlich starker fragmentiert. Die Tatsache,
dass dies trotz gleicher Leistungsdichte bei allen Schiissen nur bei einem Teil der Partikel
geschieht, verdeutlicht die verschiedenen Einflussfaktoren auf die Fragmentierung.

Ahnliche Messungen wurden mit Natrumchloridpartikeln durchgefiihrt (Laserfokus-
Durchmesser 280 um, Leistungsdichte ~ 2.56 -10'3 %) Die Abbildungen 3.42a und
3.42b zeigen die positiven und negativen Signale eines typischen Spektrums. Die Signale
von Natrium und Chlor, deren Isotope, sowie Molekiile aus beiden Elementen dominieren
sowohl das Anionen- als auch das Kationenspektrum. Dariiber hinaus waren die Katio-
nensignale sehr stark ausgeprigt, zum Teil iiberstieg das Signal sogar den dynamischen
Bereich des Detektors. Dies kann bedeuten, dass die MCP-Spannung gegebenenfalls redu-
ziert werden muss, wenn Luft mit einem hohen Anteil von beispielsweise Seesalz-Partikeln
beprobt wird.

Das Isotopenverhiltnis von 3°C1~ zu 37CI~ betrigt in den gemessenen Spektren 69.6
% zu 30.4 %. Tatséchlich miisste das Verhéltnis laut NIST-Datenbank 75.78 % zu 24.2
% betragen. Aufgrund des komplexen Ablationsprozesses liegt die Genauigkeit des Iso-
topenverhéltnis aber im erwarteten Rahmen.

Die Abbildungen 3.43a und 3.43b zeigen ein typisches Spektrum eines Rufspartikels
(Laserfokus-Durchmesser 700 um, Leistungsdichte ~ 3.14 -1012 %) Sowohl bei den An-
ionen als auch bei den Kationen sind deutlich die charakteristischen C; - Signale zu
erkennen. Das Isotopenverhiltnis, exemplarisch das fiir C; , betrégt in den gemessenen
Spektren 24C5 (81.95 %), Cy (12.25 %), 2°C5 (5.8 %). Das tatséichliche Verhiltnis
laut NIST-Datenbank betrégt jedoch 97.87 % / 2.11 % / 0.011 %. Die Abweichung des
gemessenen Verhéltnisses ist damit deutlich stéirker als bei den Chlorisotopen. Wie in
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Abschnitt 3.4.1.2 gezeigt, schwanken die Verhéltnisse der Signalintensitdten zueinander
deutlich von Spektrum zu Spektrum, dadurch wird eine quantitative Auswertung der
Signalverhéltnisse zusétzlich erschwert.

In der Zukunft soll eine Laserfaser an dem Ablationslaser installiert werden, welche die
Pulse zur lonisationsregion transportiert. Auf diese Weise wird das Strahlprofil deutlich
homogener und die Fragmetierung der Partikel schwankt voraussichtlich weniger als mit
der aktuellen Methode. Die Vorteile dieser Faser in Bezug auf die quantitative Auswert-
barkeit der Tonenverhéltnisse soll in der Zukunft genau evaluiert werden.
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3.5 Zusammenfassung der Charakterisierung

Die wichtigsten Ergebnisse dieses Kapitels sind in Tabelle 3.10 zusammengefasst.

’ Charakterisierte Grofse ‘ Ergebnis
Detektion und Ablation
detektierter Grofenbereich 200 - 900 nm
Detektionseffizienzen
- PSL: bis zu 86 %
- Natriumchlorid: bis zu 6.5 %
- Ammoniumnitrat: bis zu 37 %
- Ruf: bis zu 1.4 %
Partikelstrahl
- Strahlbreite 290 - 1200 ym

- Position der Strahlachse

in der Ionisationsregion
+/- 250 pm um Mitte
in der Ionisationsregion

Ablationseffizienzen
- PSL:

- Natriumchlorid:
- Ammoniumnitrat:
- Ruf:

- Mineralstaub

bis zu 99.5 %
bis zu 32.4 %
bis zu 58.8 %
bis zu 44.8 %
bis zu 21.5 %

Massenspektrometer

Druck im Massenspektrometer

Betriebsdruck in < 4 h erreicht.

Tabelle 3.10: Ubersicht der Ergebnisse der Charakterisierung von ALABAMA

Massenauflosung
Anionen: durchschn. R = 331
Kationen: durchschn. R = 155
zeitliche Reproduzierbarkeit: max. Abweichung 2 +/- 1.03
Datenaufnahme
zeitliche Auflosung ausreichend bis 7+ = 500

Vertikale Auflésung

0.39 mV
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4 Flugzeugintegration

Die Integration eines wissenschaftlichen Gerites in ein Forschungsflugzeug stellt beson-
dere Anspriiche an die Konstruktion in Bezug auf Gewicht, Leistungsaufnahme und Si-
cherheit. In der Regel werden die Instrumente in vorgefertigten, auf das jeweilige Flug-
zeug zugelassene, Rahmen (,Racks”) eingebaut. Diese Racks haben eine fest vorgegebene
maximal erlaubte Zuladung. Der Gesamtschwerpunkt aller Einbauten muss normalerwei-
se in einer definierten Zone um die Mittelachse und mdglichst tief liegen. Die zuléssige
Schwerpunktslage ist fiir jedes Rack ist in einer "Rackenvelope" festgelegt und wird durch
Berechnungen und Zugversuche ermittelt. Dariiber hinaus miissen alle Komponenten die
Belastung durch definierte Beschleunigungen in alle Raumrichtungen aushalten und ent-
sprechend montiert sein. Die Sicherheit fiir das Flugzeug und die Passagiere muss zu jeder
Zeit nachweislich gewdhrleistet sein, insbesondere auch bei der Verwendung von Lasern
und Betriebsstoffen.

Die folgenden Abschnitte sollen die sehr komplexe Thematik der Flugzeugintegration
in ihren wichtigsten Punkten umreiffen und im Detail auf die Aspekte von ALABA-
MA eingehen. Dabei werden sowohl die Anforderungen fiir die Integration in dem For-
schungsflugzeug HALO (High Altitude and LOng range research aircraft) des deutschen
Zentrums fiir Luft- und Raumfahrt (DLR), sowie fiir die Integration auf der von der
franzosischen Organisation SAFIRE (Service des Avions Frangais Instrumentés pour la
Recherche en Environnement) betriebenen ATR-42 beriicksichtigt.

4.1 Rackeinbau und Festigkeitsnachweis

4.1.1 Vorgaben Gewicht und Schwerpunktslage (HALO und ATR-42)

Die Vorgaben beziiglich Gewicht und Schwerpunktslage sind fiir die Racks der beiden
Forschungsflugzeuge HALO und der franzdsischen ATR-42 klar vorgegeben. Tabelle 4.1
zeigt die Gewichtsbeschrinkungen auf den beiden Flugzeugen. Die angegebene Zuladung
bezieht sich auf alle Komponenten inklusive Kabeln und Betriebsmitteln. Bei der Kon-
struktion von ALABAMA wurde von Beginn an auf das Gewicht geachtet, es wurden
daher moglichst leichte und platzsparende Komponenten ausgewéhlt.

| Plattform | Gewicht Rack [kg] | Zuliissige Zuladung [kg] | Gesamtgewicht [kg] |

HALO 32 150 182
ATR-42 17 125 142

Tabelle 4.1: Gewichtslimitierungen auf den Flugzeugen HALO und ATR-42.
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Die Schwerpunktslage des Gesamtschwerpunktes fiir das HALO-Rack geht aus den in-
ternen Unterlagen zur Zulassung hervor [10]. Beziiglich der x-y-Ebene muss der Schwer-
punkt im HALO-Rack innerhalb folgender Grenzen liegen:

225 mm < g < 425 mm
175 mm < y, < 375 mm

mit:
zs,garo: Gesamtschwerpunktslage x-Richtung, HALO
ys,mALo: Gesamtschwerpunktslage y-Richtung, HALO

Das zugehorige Koordinatensystem ist in Abbildung 4.1 eingezeichnet. Die maximale
Schwerpunktslage in z-Richtung ist abhingig von der tatséchlichen Zuladung. Abbildung
4.2 zeigt die durch Simulationen und Zugversuche ermittelte Rackenvelope fiir die zulés-
sige Schwerpunktslage in z-Richtung (zg). Solange die Schwerpunktslage in z-Richtung
unterhalb 490 mm von der Rackunterkante liegt, kann die volle Zuladung von 150 kg
ausgenutzt werden. Liegt der Schwerpunkt hoher, nimmt die zuldssige Zuladung entspre-
chend der Envelope linear ab. Die Schwerpunktslage im Rack fiir die ATR-42 ist weniger
genau definiert. Gemafs [54] gilt die maximal zuldssige Zuladung, solange der Schwer-
punkt in der unteren Rackhilfte liegt, unter Annahme des gleichen Koordinatensystems
wie beim HALO Rack also:

0 mm < Zs, ATR—42 < 655 mm

mit:
Zs, ATR—42: Gesamtschwerpunktslage z-Richtung, ATR-42

Die zugelassene Schwerpunktslage in x- und z-Richtung ist nicht dokumentiert, soll aber
nach miindlicher Absprache ,,so nah wie méglich“ an der Rack-Mittelachse liegen.
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Abbildung 4.1: Front- und Seitenansicht des HALO Racks [10].
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Abbildung 4.2: Rackenvelope fiir das HALO-Rack gemaf [10].

4.1.2 Gewicht und Schwerpunktslage ALABAMA

Die einzelnen Komponenten sind im HALO und ATR-42 Rack praktisch identisch ver-
baut. Bis auf wenige Einschriankungen sind Gewicht und Schwerpunktslage also in beiden
Racks identisch.

Tabelle 4.2 zeigt die Gewichte der einzelnen Komponenten des ALABAMA fiir den
Flugzeugbetrieb. Zum Teil sind mehrere Komponenten zu Baugruppen zusammengefasst,
aus der Summe ergibt sich die Zuladung. In dem Rack der ATR-42 war es nicht méglich,
den optischen Partikelzdhler (OPC) zu installieren, da sonst das zuldssige Gesamtgewicht
iiberschritten worden wére. Die Druckregelung war bei der ersten Integration auf der
ATR-42 nicht nétig, da lediglich in geringer Hohe geflogen wurde. Die Druckregelung
konnte fiir zukiinftige Kampagnen aber installiert werden, ohne das zuldssige Gewicht
zu iiberschreiten. Fiir die Installation auf HALO liegt das Gesamtgewicht deutlich unter
der zuldssigen Obergrenze.
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Komponente ‘ Anzahl ‘ Gewicht pro Stiick [kg] ‘

Vakuumrezipient 1 10.1
Massenspektrometer 1 25
Pfeiffer Turbomolekularpumpe 2 6.5
Pfeiffer Ventilator 2 0.36
Alcatel Turbomolekularpumpe 2 1.2
Alcatel Ventilator 2 0.2
Laserkopf (Ablation) 1 1.1
Drucksensor 1 0.44
Aerodynamische Linse und Halterung 1 0.6
Vorverstarker 2 0.1
Pumpenschlauche - 0.8
Strahlfallen 2 0.05
Faser und Halterung Detektion 2 0.05
Netzteil Ablationslaser (ohne Kiihlwasser) 1 13.2
Vorpumpe 1 9.5
V25-Controller 1 5.5
PC 1 5.8
Touchscreen 1 0.3
Laserkopf (Detektion) 1 1.5
Montagematerial - 13.29
Netzteil Detektionslaser 1 0.35
Photomultiplier und Halterung 2 0.3
Kabel - 11
Power Distribution Box 1 6.2
Optik Ablationslaser 1 0.6
31 122.8 kg
Komponenten ausschlieklich fiir HALO:
Druckregelung 1 1.3
OPC 1 5.6
3 129.7 kg

Tabelle 4.2: Komponenten des ALABAMA in der Konfiguration fiir den Flugzeugeinsatz
mit Gewichtsangaben.
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Der Gesamtschwerpunkt der Komponenten wurde geméfs folgender Formeln berechnet:

Y(xnm

LGes = (Z:nn) (41)
n
X(yn-m

YGes (ggjznn) (4'2)
n
Y(zpm

ZGes = (ZT’;TL n) (43)
n

mit:

TGes: Gesamtschwerpunkt in x-Richtung

Yaes: Gesamtschwerpunkt in y-Richtung

zges: Gesamtschwerpunkt in z-Richtung

Zpn: Schwerpunkt der Komponente n in x-Richtung
Yn: Schwerpunkt der Komponente n in y-Richtung
Zns: Schwerpunkt der Komponente n in z-Richtung
my,: Gewicht der Komponente n

Fiir die Berechnung wurden zunéchst nur die (schweren) Hauptkomponenten beriick-
sichtigt. Da der Schwerpunkt deutlich innerhalb des erlaubten Bereichs lag, wurde die
Rechnung nicht auf die sehr leichten Komponenten (< 0.5 kg) erweitert.

In Tabelle 4.3 sind die Hauptkomponenten mit ihrer jeweiligen Schwerpunktslage auf-
gefithrt. Das zugehorige Koordinatensystem ist Abbildung 4.1 zu entnehmen. Der Ge-
samtschwerpunkt ergibt sich aus den Gewichten, die in Tabelle 4.2 aufgelistet sind und
den Formeln 4.1 bis 4.3. Da die Lochbander zur Montage der Komponenten in den Racks
von HALO und der ATR-42 identisch montiert sind, ist die Schwerpunktslage in beiden
Racks gleich. Die Berechnungen (Tabelle 4.3) zeigen, dass der Gesamtschwerpunkt der
schwersten Komponenten in x- und y-Richtung nur um ca. 10 mm von der Rackmitte
abweicht und damit deutlich innerhalb des in Abschnitt 4.1.1 aufgefiihrten zuldssigen
Schwerpunktbereiches liegt. Die in der Rechnung vernachlissigten Komponenten wiirden
das Ergebnis nicht signifikant verdndern, da die Gewichtung geméifs den Formeln 4.1 bis
4.3 sehr gering ist.

In z-Richtung liegt der Gesamtschwerpunkt fiir beide Racks ebenfalls deutlich tiefer
als die maximal zuldssige Hohe des Schwerpunktes, so dass die erlaubte Gesamtzuladung
voll ausgenutzt werden kann.
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Komponente ‘ Zp|mm)| ‘ Yn[mm] ‘ Zp|mm] ‘

Vorpumpe 300 130 85
Massenspektrometer 300 330 255
Vakuumrezipient 300 330 430
Pfeiffer TMP 1 150 200 440
Pfeiffer TMP 2 430 400 100
Laserkopf 510 120 50
Alcatel TMP 1 300 200 550
Alcatel TMP2 170 330 550
Netzteil Ablationslaser 370 280 800
V25-Controller 330 180 985
PC 330 160 1085
L(Ges [mm] YGes [mm] ZGes [mm]
gesamt 314 269 452

Tabelle 4.3: Schwerpunktslage der Hauptkomponenten von ALABAMA und errechneter
Gesamtschwerpunkt.

4.1.3 Schwingungsdimpfung

Da beim mobilen Betrieb des Instrumentes Erschiitterungen und Vibrationen auftreten
kénnen, miissen empfindliche Teile schwingungsgedampft montiert werden, um technische
Defekte zu verhindern. Ein weiteres Kriterium fiir die Ddmpfung war die Sicherstellung
einer konstanten Leistung des Instrumentes. Insbesondere der Ablationslaserkopf und
die zugehorige Optik sind empfindlich gegen Erschiitterungen, da sie bei relativ hohem
Gewicht (> 2 kg) bis auf wenige Mikrometer genau justiert sein miissen. Aus diesem
Grund wurde die Einheit aus Massenspektrometer, dem Vakuumrezipient (jeweils mit
Anbauten), dem Ablationslaserkopf und der Laseroptik auf Schwingungsdampfern in das
Rack montiert. Die Schwingungsddmpfer wurden von der Firma Sebert Schwingungs-
technik GmbH fiir die Bauteilgruppe maftkonfektioniert und als Drahtseilfederelemente
ausgefiihrt. Abbildung 4.3 zeigt die Drahtseilfederelemente (Sebert Schwingungstechnik
GmbH, Typ J536-10D2), welche so ausgelegt sind, dass sie in der Kombination aus vier
Elementen ein Gewicht von 67 kg dampfen. Die Federelemente sollten dafiir in der Schwer-
punktsebene der Baugruppe montiert werden. Jedes Federelement muss somit ein sta-
tisches Gewicht von 16.75 kg aufnehmen. Die Federelemente wurden erfolgreich einem
Zugtest mit einer Belastung von 1817 N unterzogen. (Nachweis siche Anhang II).
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Abbildung 4.3: Technische Zeichnung Schwingungsddmpfer, Sebert Schwingungstechnik
GmbH, Typ J536-10D2.

Gemalk:

Fzug = mmng (4.4)

mit:

Fz,4: Belastung beim Zugtest [N]

m: Masse die vom Federelement getragen wird [kg]
n: Sicherheitsfaktor

g: Erdbeschleunigung [ 5]

ergibt sich ein Sicherheitsfaktor von n = 11. Das heifit die Federelemente gewéhren eine
Abreifisicherheit fiir die getragenen Komponenten im Falle von 11-facher Erdbeschleuni-
gung.

Die Federelemente werden auf der einen Seite mit dem Massenspektrometer verschraubt,
auf der anderen Seite {iber Winkelschienen mit dem Rack. Abbildung 4.4 zeigt die Mon-
tage exemplarisch auf einer Seite des Racks. In der oberen rechten Bildecke sieht man
die Distanzstiicke, iiber die die Winkelschiene mit dem Rack verschraubt ist.

Um auch alle weiteren Komponenten zu schiitzen, ist das gesamte Rack ebenfalls auf
Démpfern gelagert. Das HALO-Rack wird standardméfig mit vier Silikon-Topfddmpfern
(Barry-Mount, Typ C 1035 HDS) gedampft, welche an den Ecken des Rackunterteils
zwischen Rack und Kabinenboden des Flugzeugs montiert sind. In der ATR-42 werden
bei Bedarf Drahtseilfederelemente zur Verfiigung gestellt, die auf das Gesamtgewicht von
Rack und Einbauten ausgelegt sind. Eine Simulation, ob die beiden Dampfersets sich
gegenseitig beeinflussen, gibt es nicht, allerdings haben sich in der Praxis bisher trotz
verschiedener Belastungssituationen keine negativen Interferenzen ergeben.
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Abbildung 4.4: Montage der Drahtseilfederelemente am Massenspektrometer.

4.1.4 Vorgaben Festigkeit (HALO und ATR-42)

Die Anforderungen fiir die mechanische Festigkeit aller Komponenten und Verbindun-
gen sind fiir die Zulassung auf HALO hoher als fiir die Zulassung auf der ATR-42 (vgl.
[10] und [54]). Auch fiir den Betrieb des ALABAMA auf anderen mobilen Plattformen,
zum Beispiel in einem fahrzeuggetragenen Labor, erscheinen die Vorgaben fiir die Zer-
tifizierung auf HALO geméf [10] mehr als ausreichend. Die Vorgaben ergeben sich aus
den Bauvorschriften der amerikanischen Luftfahrtbehérde FAA beziehungsweise der eu-
ropéischen JAA (FAR/JAR 23/25/27) Vorschrift. Fiir die Auslegung der Befestigungen
werden daher die Anforderungen fiir den Betrieb auf HALO zu Grunde gelegt und die
Vorgaben fiir die ATR-42 nicht gesondert betrachtet.

Wichtigste Vorgabe sind die Lastvielfachen, also das Vielfache der Erdbeschleunigung,
denen jede Komponente widerstehen muss. Fiir den Einbau in HALO (Gulfstream G550)
gelten gemaf [10] die in Tabelle 4.4 aufgefithrten Bruchlastvielfachen. Die Belastungs-
richtung bezieht sich auf die Flugrichtung, beziehungsweise das Koordinatensystem in
Abbildung 4.1. Bei dem Vorzeichen der x-Koordinate wurde davon ausgegangen, dass
die Moglichkeit bestehen soll ALABAMA sowohl rechts auch als links in Flugrichtung in
HALO einzubauen. Entsprechend variiert die Definition von “vorne” und “hinten”.
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Belastungsrichtung Bruchlastvielfaches
[Erdbeschleunigung g|
Nach vorne (+/- zg) 9
Nach oben (+ zg) 4.5
Nach unten (- zg) 7
Zur Seite (+/- yr) 3
Nach hinten (+/-zg) 1.5

Tabelle 4.4: Bruchlastvielfache fiir Einbauten in einem HALO-Rack.

Fiir jeden Einbau in das Rack muss der Nachweis gefiihrt werden, dass sie den Bruch-
lastvielfachen entsprechend ausgelegt und montiert sind. Fiir den Festigkeitsnachweis gibt
es zwei Moglichkeiten:

(1) Rechnung / Simulation
(2) Zugversuch

Fiir Einschiibe im 19”-Format gibt es in [10], Kapitel 4 Vorgaben fiir die korrekte Mon-
tage. Die Vorgaben wurden vom DLR anhand von Zugversuchen und Rechnungen ermit-
telt und werden fiir die Montage aller Standardeinschiibe seitens des DLR akzeptiert.
Abhéngig von dem Gewicht des Einschubs ist die geforderte Anzahl von Winkelschienen
und Frontplattenschrauben tabellarisch aufgelistet. Ebenso sind die jeweiligen minimalen
Mafe und die Giite der Winkelschienen angefiihrt. Fiir den Nachweis der Festigkeit beim
Luftfahrtbundesamt sind jedoch dennoch eine Simulation oder ein Zugversuch, wie oben
beschrieben, notig.

Fiir komplexere Einbauten muss ein eigenstdndiger Nachweis gefithrt werden. Eine
Rechnung beziehungsweise Simulation ist mdglich, muss jedoch verifiziert werden und
ist daher sehr aufwendig und kostenintensiv. Einfacher ist daher ein Zugversuch am tat-
séchlichen Einbau. Dabei wird die fertig montierte Komponente mit den entsprechenden
Lastvielfachen in alle Richtungen belastet und das Ergebnis (eventuelle Verformungen,
Bruch) dokumentiert. Angriffspunkt ist dabei der Schwerpunkt der Komponente. Fiir
empfindliche oder teure Komponenten kann auch ein Dummy mit gleicher Form und
Gewicht angefertigt und fiir den Zugversuch identisch montiert werden.

Neben den Belastungsvorgaben gibt es einige allgemeinere Vorgaben zur Konstruktion.
Insbesondere zdhlt dazu die Verwendung von Schrauben der Festigkeitsklasse 8.8 oder
héher. Zusétzlich sollen Schrauben mindestens den Durchmesser M5 haben und miissen
zwingend gegen Lsen gesichert werden. Alle Bohrungen miissen passgenau sein und tra-
gende Gewinde in Aluminium miissen mit Gewindeeinsdtzen ausgeriistet werden. Weitere
Vorgaben, beispielsweise fiir Schweif- und Nietverbindungen, sind [10] zu entnehmen.

124



RPDB | PC | V25 Netzteil
Ablationslaser
Gewicht [kg] 6.2 5.8 | 5.5 13.2
2 Winkelschienen 4 v 4 v
4 Winkelschienen
2 Frontplattenschrauben 4
4 Frontplattenschrauben 4 4
Abstiitzung oben iiber Winkelschiene v v
Riickseitenbefestigung v |V v

Tabelle 4.5: Befestigung der 19" Einschiilbe ALABAMA.

4.1.5 Festigkeitsnachweise fiir ALABAMA

Alle 19”- Einschiibe des ALABAMA wurden geméfs der Richtlinien des DLR ausgefiihrt
(vgl. auch Abschnitt 4.1.4) . In Tabelle 4.5 sind die einzelnen Einschiibe mit Gewicht
und Mafnahmen zur Befestigung aufgefiihrt. Das Netzteil des Ablationslasers hat zwar
19”-Format, muss aber gegebenenfalls noch separat betrachtet werden, da es iiber keine
Frontplattenbefestigung verfiigt, sondern stattdessen mit Stoppklétzen fixiert ist.

Fiir die Vorpumpe und das Massenspektrometer (mit Laseranbau und Pumpen) wur-
den grundlegende Rechnungen zur Festigkeit durchgefiihrt. Mit Hilfe von Kréfte- und
Momentengleichgewichten wurden fiir die drei Belastungsrichtung die jeweiligen Kréfte
berechnet, die in Axial- und in Scherrichtung auf die Schrauben wirken. Eine exempla-
rische Rechnung befindet sich in Anhang III. Die ermittelten Lasten wurden mit den
fiir die verwendeten Schrauben giiltigen Festigkeitswerten verglichen. Die Rechnungen
legen nahe, dass die Befestigungen fiir den Massenspektrometer-Aufbau und auch fiir
die Vorpumpe ausreichend dimensioniert sind. Aufgrund des komplexen Aufbaus ist eine
solche Rechnung nicht fiir eine Nachweisfithrung der Festigkeit auf HALO zuldssig. Es
wird daher im Laufe des Zulassungsverfahrens fiir alle Komponenten des Instrumentes
ein Zugversuch stattfinden, der die Abreifssicherheiten beweist.

Die Schwingungsdampfer (Firma Sebert Schwingungstechnik) wurden bereits einem
Zugversuch unterzogen, dem ein Gewicht des Aufbaus von 67 kg zu Grunde lag. Fiir
die Federelemente wurde eine Abreifisicherheit bis zu einem Lastvielfachen von 11 g
nachgewiesen (siche Abschnitt 4.1.3).

Die Montage wurde nach ausfiihrlicher Begutachtung durch Luftfahrtingenieure der
Betreiberfirma des franzésischen ATR-42 Flugzeuges fiir den Einsatz wiahrend der Mess-
kampagne in Paris (vgl. Abschnitt 5.1) freigegeben.
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4.2 Sicherheit

4.2.1 Lasersicherheit

Da im ALABAMA zwei Laser eingebaut sind (Detektions- und Ablationslaser) muss
dafiir gesorgt werden, dass die Sicherheit des Operators und aller sich im Umfeld des
ALABAMA befindlichen Personen zu jeder Zeit gewahrleistet ist. Die Grundlagen fiir
den Laserschutz werden wiederum durch [10] fiir den Betrieb auf HALO festgelegt und
basieren auf den Dokumenten [1] und [2| zur Unfallverhiitung beim Umgang mit Lasern.
Neben einer genauen Beschreibung des Lasersystems sind insbesondere die maximal zu-
lassige Bestrahlungsstiarke (MZB) und die ,Nominal Ocular Hazard Distance* (NOHD),
also die fiir das menschliche Auge sichere Distanz zu den Lasern entscheidend. Anhand
von Tabellen ldsst sich unter Beriicksichtigung der Wellenldnge und der Impulsdauer des
jeweiligen Lasers die MZB in # ermitteln. Der Ablationslaser hat am Austritt einen
Durchmesser von 2 mm, woraus sich eine Energiedichte von ~ 2-103 # ergibt und somit
weit {iber der geméf 2] zulédssigen MZB von 30 % liegt.

Der Detektionslaser hat einen Austrittsdurchmesser von ca. 1 mm, woraus sich eine
Leistungsdichte von ~ 1.9-10% % errechnet; welche ebenfalls deutlich iiber dem zugelasse-
nen Wert von 4300 % liegt. Es ist somit zwingend erforderlich, die Strahlengénge beider
Laser vollstdndig abzuschirmen und sie somit zu Lasern der Klasse 1 herabzustufen.

Am Austritt des Ablationslasers ist ein Tubussystem der Firma Linos Photonics ange-
bracht, welches den Strahl bis in das Massenspektrometer fithrt. Alle zugénglichen Stellen
wurden mit schwarz eloxierten Aluminiumblechen vollstdndig verblendet. Am Austritt
des Massenspektrometers ist eine Strahlenfalle fest montiert.

Die Faser des Detektionslasers ist mit einem massiven schwarz eloxierten Aluminium-
block am Laserkopf angebracht. Das andere Ende der Fasern ist in den ebenfalls elo-
xierten Haltetischen eingefasst und somit blickdicht am Vakuumrezipient angeschraubt.
Am Austritt auf der anderen Seite des Vakuumrezipienten sind ebenfalls Strahlfallen fest
montiert. Unter normalen Umstidnden kann also zu keinem Zeitpunkt Laserstrahlung aus
dem System austreten. Beide Laser sind somit ungefdhrlich und kénnen in die Klasse 1
abgestuft werden.

Es ist moglich, die Strahlenfalle des Ablationslasers fiir Justagezwecke zu entfernen.
Dies sollte aus Sicherheitsgriinden nicht im Flugbetrieb passieren. Wie in Abbildung 2.15
dargestellt, hat der Ablationslaser vor der Fokussierlinse einen Durchmesser von d; = 14.7
mm. Die letzte Linse vor dem Massenspektrometer fokussiert ihn auf einer Strecke von f
= 200 mm auf einen Durchmesser von d,; — 200 um.
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Gemafk:

(d1 — dyok)

0=
f

=0.074 rad (4.5)

mit
©: Strahldivergenz Ablationslaser [rad|

ergibt sich eine Strahldivergenz von 0.074 rad. Die Laserenergie betrigt laut Herstel-
lerangabe Q = 8.2 mJ pro Puls.

Der Fokusdurchmesser des Ablationslasers d, in Abhéngigkeit vom Abstand von der
Tonisationsregion x errechnet sich nach:

d;, = =0 (4.6)

mit:
Ag: Fliche des Laserfokus im Abstand d, von der Ionisationsregion [m?]

Die gemafs [2] fiir diesen Typ Laser maximal zulédssige Bestrahlungsstirke (MZB) be-
tragt 30 %

Setzt man diesen Wert in Formel 4.7 fiir H ein, ergibt sich der Mindestabstand von der
lonisationsregion, um diesen Grenzwert einzuhalten. Diese Grenzdistanz wird als NOHD
(Nomimal Ocular Hazard Distance) bezeichnet und errechnet sich im Falle des Ablati-
onslasers mit den obigen Werten zu:

NOHD = 0.3m

Da sich die Ionisationsregion etwa 0.15 m innerhalb des Massenspektrometers befindet,
muss bei Justagearbeiten mit abmontierter Strahlenfalle ein Mindestabstand der Augen
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von 0.15 m zum Massenspektrometer eingehalten werden, um eine akute Gefdhrdung
auszuschliefsen.

Dieser Wert dient lediglich der Risikoabschétzung. Unabhéngig davon ist es zwingend
erforderlich den Arbeitsbereich bei Justage- und Wartungsarbeiten entsprechend abzu-
schirmen und eine geeignete Strahlenschutzbrille zu tragen, um sich und die im Umfeld
befindlichen Personen zu schiitzen.

Da es sich um Feststofflaser handelt werden keinerlei Gase oder andere Gefahrenstof-
fe zum Betrieb benoétigt. Einzig ndtiger Betriebsstoff ist Wasser, welches zur Kiihlung
des Ablationslaser benutzt wird.

4.2.2 Elektronik und EMV

Bei der Entwicklung der Elektronik musste besonders die Sicherheit der Bediener, gleich-
zeitig aber auch die Vertréglichkeit des Gesamtsystems mit der Bordelektronik des Flug-
zeuges beachtet werden. Neben der Auswahl von Komponenten mit den einschldgigen
Priifzeichen (CE, VDE, etc.) wurde insbesondere die Verkabelung der Instrumente und
die verwendeten Stecker komplett {iberarbeitet. Die fiir zugekaufte Komponenten gén-
gigen Kaltgerdtestecker und PVC-Kabel sind fiir den Flugreugeinsatz nicht zugelas-
sen, da sie nicht gegen Abziehen gesichert und nicht lammhemmend sind. Aus diesem
Grund wurden alle Versorgungskabel durch PTFE (flammhemmend) ummantelte Ka-
bel (Fa. Telemeter) ersetzt. Diese sind geméf amerikanischer Militdrnorm MIL-C-27500
fiir den Flugzeugeinsatz zugelassen. Auf der Empféngerseite wurden die vorhandenen
(Kaltgerite-) Stecker entfernt, die Kabel direkt in den Instrumenten verbunden und mit
Zugentlastungen versehen. Auf Seite der Rack Power Distribution Box wurden Bajonett-
stecker / -empfinger installiert (230 V: Souriau 847.25.A5.00.N 002 / 847.25.F1.47.N.00,
24 V: Amphenol MS 3452W 16-11S / MS 3459W 16-11P). Die Stecker sind geméf MIL-
DTL-26482 fiir den Flugzeugeinsatz zugelassen.

Die Kabel wurden geméifs der ihnen vorgeschalteten Sicherung ausgelegt. Tabelle 4.6
zeigt die einzelnen Versorgungsleitungen, die vorgeschaltete Absicherung in der RPDB,
sowie den verwendeten Kabeldurchmesser geméfs AWG Richtlinie (American Wire Gau-
ge). Die 230 V - Versorgungskabel sind dreiadrig, da es sich um Wechselstrom handelt,
die Kabel fiir die 24 V - Gleichstromversorgung sind zweiadrig ausgefiihrt. Kabel mit dem
Durchmesser AWG 14 haben einen Kabelquerschnitt von 2.08 mm? und kénnen nach der
Norm DIN VDE 0298 mit mehr als 20 A belastet werden. Alle Kabel sind daher ausrei-
chend dimensioniert, da die maximale Absicherung auf Seite der RPDB 10 A betrégt.
Fiir die Hochspannungsversorgung des Massenspektrometers wurden Hochspannungska-
bel verwendet, die ebenfalls PTFE-ummantelt sind (Fa. Telemeter, Typ AWG 22/19/34
SPC x4.5CR RD S&J, bzw. Typ AWG 20/19/32 SPC x5.5CR RD S&J). Die Kabel sind
fiir eine Dauerbetriebsspannung von 18 bzw. 22 kVDC ausgelegt. Die maximale Span-
nung im Massenspektrometer kann 9.5 kVDC betragen, so dass die Kabel ausreichend
dimensioniert sind.
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Komponente Spannung [V] | Absicherung Kabeltyp / AWG

RPDB [A] (Firma Telemeter)
PC 220 10 AWG 14 SPC EE x3 S&J
Netzteil Ablationslaser 220 10 AWG 14 SPC EE x3 S&J
Vorpumpe 220 10 AWG 14 SPC EE x3 S&J
Ventilatoren 24 2.5 AWG 14 SPC EE x2 S&J
Touchscreen 24 2.5 AWG 14 SPC EE x2 S&J
V25-Controller 24 2.5 AWG 14 SPC EE x2 S&J
OoPC 24 2.5 AWG 14 SPC EE x2 S&J
Drucksensor 24 5 AWG 14 SPC EE x2 S&J
Alcatel TMP 1 24 7.5 AWG 14 SPC EE x2 S&J
Alcatel TMP 2 24 7.5 AWG 14 SPC EE x2 S&J
Pfeiffer TMP 1 24 7.5 AWG 14 SPC EE x2 S&J
Pfeiffer TMP 2 24 7.5 AWG 14 SPC EE x2 S&J
Netzteil Detektionslaser 24 7.5 AWG 14 SPC EE x2 S&J

Tabelle 4.6: Verwendete Versorgungskabeltypen fiir die Komponenten von ALABAMA.

Auf Seite des V25-Controllers wurden HV-BNC Stecker verwendet. Auf Seiten des
Massenspektrometers wurden Hochspannungsstecker der Firma Fischer Connectors ver-
wendet, welche geméf MIL-DTL-26482 fiir den Flugzeugeinsatz zugelassen sind. Tabelle
4.7 zeigt den fiir die jeweilige Spannung verwendeten Steckertyp, die im Betrieb maximal
anliegende Spannung, sowie die maximale Betriebsspannung des Steckers laut Hersteller-
katalog.

Die Nennspannungen der Stecker liegen deutlich iiber den maximal anliegenden Span-
nungen und sind somit ausreichend dimensioniert, um einen sicheren Betrieb zu gewéhr-
leisten.

Neben der korrekten Auslegung von Kabeln und Steckern ist die elektromagneti-
sche Vertréglichkeit (EMV) aller Komponenten ein entscheidendes Sicherheitskriterium,
insbesondere im Flugzeugeinsatz. Speziell bei den in HALO eingesetzten Fly-by-Wire
Systemen, also der elektronischen Bedienung der Steuerkomponenten, ist die elektro-
magnetische Vertraglichkeit der wissenschaftlichen Instrumente mit der Flugzeugelektro-
nik unverzichtbar.

Nach der Definition der EMV gilt eine elektrische Einrichtung als elektromagnetisch
vertréglich, wenn sie als Storquelle tolerierbare Emissionen aufweist und als Storsen-
ke eine ausreichende Immunitéit gegeniiber elektromagnetischen Storgrofen besitzt [16].
Storsignale entstehen dabei beispielsweise durch zeitlich variierende Spannungen oder
Strome, durch die sich magnetische oder elektrische Felder bilden und andere Kompo-
nenten beeinflussen konnen. Haufige Storquellen sind zum Beispiel Schaltvorgéinge in
Leistungselektronik und hochfrequente Signale, wie sie unter anderem in Mikroprozesso-
ren entstehen. Stérquellen kénnen zwar, zum Beispiel durch die Verwendung von Filtern,
reduziert werden, lassen sich aber nicht komplett vermeiden. Aus diesem Grund muss
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Spannung Maximale Steckertyp zuldssige Betriebsspannung

z-ToF Spannung [kVDC]| (Fischer Connectors) Stecker [kVDC]
Ex1 3.82 S 103 A023-130 + 4.7 10

Ex2 8.99 S 102 A018-7 / 04.7 8

ExL 1.225 S 102 A018-7 / 04.7 8

RB 0.39 S 102 A018-7 / 04.7 8

RM 1.53 S 102 A018-7 / 04.7 8

RL 0.005 S 102 A018-7 / 04.7 8

RLb 0.25 S 102 A018-7 / 04.7 8

Drift 5.49 SV 105 A049-130 25

MCP 1 SV 105 A049-130 25

Scint 4 SV 105 A049-130 25

PM 0.8 S 102 A018-7 / 04.7 8

Tabelle 4.7: Steckertypen der Hochspannungsleitungen des Massenspektrometers.

versucht werden, die Kopplung zwischen Stoérquelle und Storsenke zu reduzieren. Die
Kopplung kann dabei galvanisch, kapazitiv, induktiv oder strahlungsgekoppelt sein.

Um die Kopplungen zu reduzieren, sollte insbesondere die Erdung der verbundenen
elektrisch leitenden Komponenten sichergestellt werden, so dass sich verschiedene Po-
tenziale ausgleichen und sich ein Bezugspotential bildet. Zusétzlich kdnnen metallische
Schirmungsgitter eingezogen werden, durch welche Komponenten mit unterschiedlichem
elektromagnetischem Verhalten rdumlich getrennt werden [16]. Fiir praktisch alle Teil-
komponenten, die im ALABAMA verbaut sind, gibt es Zertifikate zur EMV. Die Zertifi-
kate wurden jedoch nach verschiedenen Normen erstellt, aufserdem beweist die elektroma-
gnetische Vertriglichkeit der Einzelkomponenten nicht die Vertréglichkeit des Gesamt-
systems. Fiir den Gesamtaufbau, wie er auch in das Flugzeug eingebaut wird, muss also
ein Nachweis zur Vertriglichkeit erbracht werden. Grundlage fiir den Nachweis bildet fiir
den Betrieb auf HALO ein Labortest geméf der Richtlinie EUROCAE E-14E / RCTA
DO-160D. Im Labortest wird auf Basis dieser fiir Flugzeugintegrationen obligatorischen
Richtlinie die leitungsgebundene und die gestrahlte Stéraussendung des Gesamtsystems
iiberpriift. Der Priifumfang umfasst magnetische Effekte, die Leistungsaufnahme und die
Emissionen in den Frequenzbereichen 150 kHz 100 MHz (leitungsgefiihrt) und 50 kHz
— 10 GHz (abgestrahlt).

Nach erfolgreichem Labortest der einzelnen Instrumente wird ein weiterer Test im
Flugzeug (Bodenbetrieb) mit allen Instrumenten zusammen durchgefiihrt. Treten auch
hier keine Wechselwirkungen mit der Bordelektronik auf, wird ein Test im Flug absolviert.

Der Labortest steht fiir ALABAMA noch aus. Im Rahmen der MEGAPOLI-Kampagne
an Bord der franzosischen ATR-42 (vgl. Abschnitt 5.1) wurde jedoch schon eine Messung
am Boden sowie ein EMV-Testflug durchgefiihrt, ohne dass die Grenzwerte der Storleis-
tung iiberschritten wurden.
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5 Feldmessungen

5.1 MEGAPOLI - Kampagne

Das Projekt MEGAPOLI (Megacities: Emissions, urban, regional and Global Atmosphe-
ric POLlution and climate effects, and Integrated tools for assessment and mitigation),
das im Rahmen des “Seventh Framework Programme” (FP7) von der EU gefordert wird,
wird von mehr als zwanzig Gruppen aus 11 européischen Lindern unterstiitzt.

Das Projekt soll die Auswirkungen von Megacities (Ballungsrdume mit mehr als 10
Millionen Einwohnern) auf das lokale, regionale und globale Klima untersuchen. Dazu
sollen physikalische und chemische Prozesse vom ,Strafen-Level bis hin zur globalen
Skala untersucht und bewertet werden.

Die Daten werden genutzt, um den Einfluss auf die Luftqualitdt der Megacities und
den globalen Einfluss besser zu verstehen und vorherzusagen.

Abbildung 5.1 zeigt die wichtigsten Zusammenhinge zwischen Megacities, Luftqualitét
und Klima. Die Emissionen einer Stadt verdndern die chemische Zusammensetzung der
Atmosphére in erster Linie auf lokaler Skala, langlebige Emissionen kénnen aber auch auf
globaler Skala eine wichtige Rolle spielen. Emittierte Aerosolpartikel kénnen zum Bei-
spiel den Strahlungshaushalt sowie die Wolkenbildung und damit den meteorologischen
Wasserkreislauf beeinflussen. Diese Beeinflussung kann auf regionaler und globaler Skala
auftreten.
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Abbildung 5.1: Verbindungen zwischen Megacities, Luftqualitdt und dem globalen Klima
(Quelle: www.megapoli.dmi.dk).

5.1.1 Ziele und Durchfiihrung der Messkampagne

Ziel dieser ersten Kampagne im Rahmen des MEGAPOLI-Projektes war es einen Da-
tensatz zu erstellen, der mit hoher Qualitit die Emissionen von Gasen und Aerosolen in-
nerhalb eines dicht besiedelten Stadtgebietes und weniger dicht besiedelter Aufengebiete
beschreibt. Diese Daten konnen im weiteren Verlauf des Projektes fiir die Verbesserung
von Vorhersagen und fiir die Entwicklung von Ansétzen zur Senkung der Emissionen
verwendet werden.

Fiir die Kampagne, welche vom 1. Juli bis zum 31. Juli 2009 stattfand, wurde der
Grofsraum von Paris ausgewahlt. Paris weist als eine der grofsten Stddte Europas starke
urbane Verschmutzung auf und ist von vielen dicht besiedelten Vororten umgeben.

Die Messungen dieser Kampagne wurden an verschiedenen Standorten durchgefiihrt.
Neben drei festen Messstationen (Abb. 5.2) wurden die Messungen von drei mobilen
Messstationen (fahrzeuggetragen) und einem Forschungsflugzeug ergénzt. Eine Messsta-
tion lag im Stidwesten des Stadtzentrums und damit meistens aufterhalb der Abluftfahne
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Abbildung 5.2: Messstationen im Grofraum Paris (Quelle: Google Earth).

der Stadt. Eine weitere Station war nahe des Zentrums positioniert und eine weitere im
Nordosten. Diese lag aufgrund der iiberwiegenden Windrichtung west / siidwest oft in-
nerhalb der Abluftfahne. Die mobilen Messplattformen wurden anhand von Vorhersagen
iiber die Abluftfahne flexibel in verschiedenen Sektoren eingesetzt. Startplatz fiir die flug-
zeuggetragenen Messungen war der Flughafen Cergy-Pontoise im Nordwesten der Stadt.
Anhand von téglichen Vorhersagen wurde die Bildung einer Abluftfahne im Abwind der
Stadt abgeschitzt und die mobilen Messplattformen entsprechend koordiniert. Ziel der
mobilen Messungen war es in der Regel, die Abluftfahne mehrfach zu kreuzen, damit
der Unterschied in der Zusammensetzung der Atmosphére innerhalb und aufserhalb der
Abluft ermittelt werden konnte.

5.1.2 Flugzeuggetragene Messungen

Die Messungen mit dem ALABAMA wurden an Bord einer zweimotorigen ATR-42, be-
trieben von dem franzosischen SAFIRE (le Service des Avions Francais Instrumentés
pour la Recherche en Environnement), durchgefiihrt. Abbildung 5.3 zeigt das Flugzeug
und das eingebaute ALABAMA in der Kabine (roter Kreis).
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Abbildung 5.3: Messflugzeug ATR-42 und ALABAMA in eingebautem Zustand.
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Neben ALABAMA war das Flugzeug mit einer Reihe weiterer Messgerite ausgestat-

tet. Tabelle 5.1 fiihrt die wichtigste Instrumentierung auf. Die umfangreiche Ausstattung
des Flugzeuges erlaubt eine detaillierte Bestimmung der physikalischen und chemischen
Eigenschaften des Umgebungsaerosols und der Spurengase. Insbesondere mit Hilfe des
Photometers (PSAP) und der Kondensationspartikelzihler war es moglich die Zeitrdume
zu bestimmen in denen sich das Flugzeug innerhalb der Abluftfahne der Stadt befand,
da innerhalb der Fahne die Partikelkonzentration und die Absorptionskoeffizienten merk-
lich héher waren als auferhalb (sieche Abschnitt 5.1.4.4). Auf diese Weise konnte der von
ALABAMA erstellte Datensatz leicht aufgeteilt werden in Spektren die innerhalb und
Spektren die aufserhalb der Abluftfahne aufgenommen wurden.
Das AMS (siehe Tabelle 5.1) und auch das ALABAMA messen beide die Aerosolzu-
sammensetzung, jedoch mit anderen Messprinzipien. Das AMS verdampft viele Partikel
gleichzeitig auf einer beheizten Oberfliche und ionisiert die Molekiile anschlieffend per
Elektronenstofionisation. Somit wird nur der bei der eingestellten Temperatur (in der Re-
gel < 800 °C) verdampfbare Anteil der Partikel erfasst [33], die Messungen sind jedoch
quantitativ. Das ALABAMA hingegen misst die Zusammensetzung einzelner Partikel
und kann aufgrund der hohen Energiedichten bei der Laserablation beispielsweise auch
mineralische Komponenten messen, welche im AMS nicht verdampft werden.

Instrument Forschungsgruppe ‘ Messgrofe
Aerosol
Aerosol- CNRS-LAMP grokenaufgeloste
massenspektrometer Aerosolzusammensetzung
(AMS) (keine Einzelpartikel)
SMPS / OPC / CNRS-LAMP / Partikel-Grofenverteilung
PCASP / FSSP CNRM / SAFIRE
PSAP CNRS-LAMP Partikel-Absorptionskoeffizient
Nephelometer CNRM Aerosol-Lichtstreukoeffizient
Filter CNRS-LGGE Inorganisches Salz / OC / EC
CPC / UF-CPC CNRM / CNRS-LAMP Partikelanzahl
Spurengase
MONA LISA NOy/NO,
Protonentransferreaktions- LISA / LSCE Detektion / Quantifizierung
Massenspektrometer von VOC'’s
(PTR-MS)
MOZART SAFIRE 03/CO

Tabelle 5.1: Wichtigste Instrumentierung an Bord der ATR-42 wihrend MEGAPOLI
(Abkiirzungen der Forschungsgruppen siehe Anhang IV).

135



5.1.3 Flugrouten und Fliige

Mit Hilfe von Vorhersagen (PREV’AIR - Prévisions et observations de la qualité de I’air
en France et en Europe) des franzosischen Ministeriums fiir Okologie, nachhaltige Ent-
wicklung und Raumplanung (MEDAD) konnten Abschitzungen iiber die Entwicklung
von CO, NO;, Os, organischen Primér- und Sekundérpartikeln, sowie Partikelgesamt-
masse (PM 2.5) iiber den Tagesverlauf gemacht werden. Die Vorhersagen zeigten bei
entsprechenden Wetterbedingungen den groben Verlauf der Abluftfahne iiber den Tag.

Zusammen mit der Vorhersage fiir Wind und Niederschlag dienten diese Daten als Basis
zur Auswahl eines Flugmusters. Téglich wurde eines von sechs moglichen Mustern vom
Pariser Zentrum aus in verschiedenen Himmelsrichtungen ausgewéhlt. Die Flugmuster
sind in Abbildung 5.4 dargestellt. Aus Griinden der Flugsicherung musste das jeweilige
Flugmuster zwei Tage im Voraus festgelegt werden und konnte nachtréiglich nicht ge-
dndert werden. Da der Wind, abgesehen vom ersten Tag der Kampagne, ausnahmslos
aus den Richtungen zwischen Westen und Siiden kam, wurden bis auf eine Ausnahme
lediglich die Flugmuster 3c, 4c und 5c geflogen, das sich die Abluftfahne entsprechend
im Abwind der Stadt befand.

Abbildung 5.4: Mogliche Flugmuster fiir die Flugzeugmessungen.
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Nach dem Start am Flughafen Cergy-Pontoise etwa 30 km nordwestlich des Stadt-
zentrums, wurde eine konstante Flughche von 2000 Fuf (610 m) iiber Meeresniveau
gehalten. Laut LIDAR-Messungen (Light Detection And Ranging) befand sich die pla-
netare Grenzschicht in der Regel in einer Hohe zwischen 1000 und 1500 m. Nach einer
Umrundung der Stadt wurde das Flugmuster sich von der Stadt radial entfernend ab-
geflogen. Am radial entferntesten Punkt (im Bild mit einem weifen Kreuz markiert)
wurde ein Hohenprofil von etwa 650 Fuss (200 m) iiber Grund bis auf 10000 Fufs (3048
m) iiber Meeresniveau, dementsprechend iiber die Grenzschicht, geflogen. Anschliefsend
wurde wahrend des Riickflugs in Richtung Stadtzentrum bzw. Flughafen die Flughdhe
wieder auf 2000 Fuf (610 m) gesenkt.

Flugnr. | Sektor Verschmutzunggrad Anzahl Partikelspektren
(max. Absorptionkoeffizient) [10~6m 1] ALABAMA

1 2c 30-50 1287
2 3c 5-11 799
3 3c 6-12 841
4 5¢c 9-17 284
5 4c 4-6 3

6 5¢c 15-25 0

7 3c 8-10 318
8 5¢c 18-25 596
9 3c 5-7 417
10 4c 13-18 710
11 5¢c 20-30 1247

> 6502

Tabelle 5.2: Im Rahmen der MEGAPOLI Kampagne durchgefiihrte Messfliige.

Im Rahmen der Kampagne wurden elf jeweils etwa 4-stiindige wissenschaftliche Fliige
durchgefiihrt. Tabelle 5.2 listet die einzelnen Fliige inklusive Flugroute (vgl. Abb. 5.4),
dem Verschmutzungsgrad der Atmosphére und der Anzahl der vom ALABAMA erzeug-
ten Einzelpartikelspektren auf. Als Maf fiir den Grad der Verschmutzung wurden dabei
die Maxima des Aerosol-Absorptionskoeffizienten gewertet (Quelle: CNRM, unveroffent-
lichte Daten, private Mitteilung Alfons Schwarzenbock), da dieser Wert im Zeitverlauf
eindeutig das Durchqueren der Abluftfahne zeigt (siehe auch Abbildung 5.18). Auch die
Partikelkonzentrationen sind ein Indikator fiir den Verschmutzungsgrad, denn qualitativ
stimmen die Werte mit den Absorptionskoeffizienten iiberein.

Der Ablationslaser des ALABAMA war auf eine Schussrate von 1 Hz optimiert und war
somit der limitierende Faktor bei den Messungen, da die Detektionsraten deutlich dar-
iiber lagen. Wihrend der Kampagne konnten aufgrund von technischen Problemen mit
der Hochspannungsversorgung nur Signale der positiven Ionen, diese auch nur mit stark
verringerter Massenauflosung, aufgenommen werden. Da die Laseroptik durch kurzfristi-
ge Anderungen beim Einbau in das Flugzeugrack verindert werden musste, konnte der
Laser nicht mehr ideal justiert werden. Dies fiihrte dazu, dass keine Partikel-Trefferquoten
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> 25 % erzielt werden konnten. Diese Einschrankungen und diverse weitere technische
Probleme, die bei diesem ersten Flugzeugeinsatz des Instruments die Justage der Kom-
ponenten verdndert haben, sind der Grund fiir die stark schwankende Anzahl der pro
Flug erzeugten Einzelpartikel-Massenspektren.

Beispielsweise hat sich das Netzteil des Ablationslasers bei besonders hohen Kabinen-
temperaturen zeitweise abgeschaltet. Auf manchen Fliigen konnte daher nicht iiber die
gesamte Flugdauer hinweg gemessen werden. Wie zu erwarten liegt die Zahl der erzeugten
Massenspektren an Tagen mit hoher Verschmutzung tendenziell héher als an Tagen mit
geringerer Verschmutzung. Genauere Auswertungen zur Detektions- und Ablationsrate
befindet sich im folgenden Abschnitt.

5.1.4 Ergebnisse
5.1.4.1 Detektion und Ablation

Die Detektions- und die Ablationsrate des ALABAMA héngt stark von der jeweiligen
Justage der einzelnen Komponenten ab, insbesondere die der Laser. Dazu kommen andere
limitierende Faktoren, wie die ideale Auslésefrequenz des Ablationslasers und die vorge-
gebene Wartezeit bei der Partikeldetektion. Die Detektionslaser und die Photomultiplier
wurden zu Beginn der Kampagne einmalig justiert. Eine Nachjustage war nicht nétig, da
die Detektionsrate trotz heftiger Turbulenzen im Flugzeug ann&hernd konstant blieb. Der
Ablationslaser war wiahrend der Kampagne auf eine Auslosefrequenz von 1 Hz optimiert.
Deutlich héhere Ablationsraten waren nicht moéglich, da bei héheren Auslésefrequenzen
die Energie der Laserpulse sinkt und es kommt zu Aussetzern der Steuerungssoftware
des Lasersnetzteils. Die Einstellung des Ablationslasers war somit der grofte limitieren-
de Faktor. Um den Laser nicht mit zu hoher Frequenz auszulésen, wurde die Totzeit bei
der Detektion ("gateset", vergleiche Abschnitt 2.7.2) in der Regel auf 500 ms eingestellt,
das heiftt die maximal mogliche Detektions- und Ablationsfrequenz betrug 2 Hz.

Um die Optik des Ablationslasers in den flugzeugtauglichen Rahmen einzubauen, muss-
te diese leicht gekiirzt werden. Der Laserstrahl wird daher weniger aufgeweitet als beim
Laboraufbau, entsprechend hat der Strahl eine geringere Divergenz und es kann kein
grofer Fokusdurchmesser in der Ionisationsregion eingestellt werden. Die mit dem flug-
zeugtauglichen Aufbau im Labor maximal erzeugte Trefferquote fiir Raumluft betrug
nur 28 %. Ein entsprechender Umbau der Laseroptik um die zuvor erreichten hoheren
Trefferquoten zu realisieren, war aus Zeitgriinden nicht mehr mdoglich.

Abbildung 5.5 zeigt die Grokenverteilung (aerodynamischer Durchmesser) der von
ALABAMA detektierten und ionisierten Partikel und die sich aus deren Verhiltnis er-
rechnete Ablationsrate (=Ablationseffizienz) fiir den Messflug am 29.07.2009. Der Flug
repréisentiert einen erfolgreichen Messflug mit der héchsten Detektionsrate der Kampa-
gne. Als Referenz ist zusétzlich die durchschnittliche Gréfenverteilung der Aerosolparti-
kel, gemessen mit einem optischen Partikelzéhler (Grimm, Typ 1.109, Daten: CNRM),
dargestellt (geometrischer Durchmesser). Die Messfehler des ALABAMA ergeben sich
aus der Poisson-Zdhlstatistik und der Fehlerfortpflanzung nach Gauf.
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Abbildung 5.5: Grofenverteilung der von ALABAMA detektierten und ionisierten Par-
tikel fiir Flug 11, 29.07.2009 und durchschnittliche Grofenverteilung laut
OPC.

Der Messfehler des OPC errechnet sich aus der Poisson-Zahlstatistik sowie einem vom
Hersteller mit 2 % angegebenen systematischen Fehler. Der OPC wurde mit einer Zeitauf-
I6sung von 1 s betrieben. Fiir die Auswertung wurden die Daten des gesamten Fluges
gemittelt. Dabei wurden jedoch nur Zeitrdume beriicksichtigt, zu denen auch das ALA-
BAMA gemessen hat.

Die Auswertung zeigt zum einen, dass auch unter den Bedingungen im Flug Ablati-
onsraten von etwa 25 % erreicht wurden, also identisch mit den im Labor mit gleichem
Aufbau erzielten. Die Vibrationen und Erschiitterungen im Flug beeinflussen die Ablati-
onsrate also nicht negativ. Die Detektionssoftware wurde so eingestellt, dass der minimal
detektierbare aerodynamische Durchmesser 134 nm betrug. Die Daten zeigen, dass Par-
tikel bis in diesen Groéfsenbereich detektiert und auch ionisiert wurden. Das im Labor
ermittelte untere Detektionslimit hat sich somit auch im Feldeinsatz mehr als bestétigt.

Abbildung 5.6 zeigt ebenfalls die Grokenverteilung der detektierten und ionisierten
Partikel (Fehlerbetrachtung analog zu Abbildung 5.5). Allerdings werden heir die Daten
aller relevanten Fliige dargestellt. Dabei wurden Fliige vernachldssigt, bei denen aufgrund
von technischen Schwierigkeiten keine, oder nur sehr eingeschrénkte, Messungen maéglich
waren und somit nicht reprisentativ sind.
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Abbildung 5.6: Grofenverteilung der von ALABAMA detektierten und ionisierten Parti-
kel fiir alle relevanten Fliige und durchschnittliche Gréfsenverteilung laut
OPC.

Es zeigt sich, dass die Ablationsraten nur leicht unter den Werten des besten Fluges
liegen. Die Auswertung schliefst auch Fliige ein, bei denen die Optik des Ablationslasers
aus verschiedenen Griinden nachjustiert werden musste (zum Beispiel nach einer Repa-
ratur). Dass die Ablationsrate iiber die Kampagne hinweg im Mittel trotzdem so hoch
liegt, zeigt, dass die Justage der Ablationsoptik sehr anwenderfreundlich ist und stabil
bleibt.

Nimmt man die vom OPC detektierten Partikel als Referenz, so hat das ALABAMA
etwa 1.2 % der im messbaren Grofenbereich vorhandenen Partikel detektiert. Dieser Wert
ist jedoch nicht aussagekréftig, da wie bereits erwéhnt, die Totzeit fiir die Detektion auf
500 ms eingestellt und die Detektionsrate somit kiinstlich begrenzt wurde. Im Laborbe-
trieb liefs sich die Detektion problemlos mit Totzeiten von 70 ms betreiben, was auch im
Feld eine Steigerung der Detektionsrate um den Faktor 7 zur Folge hétte.

Das Maximum der vom ALABAMA detektierten Partikel deckt sich wie erwartet nicht
mit dem Maximum des OPC. Wie aus den Labormessungen bekannt, sinkt die Detekti-
onseffizienz fiir Partikel < 300 nm drastisch, davon abgesehen ist die Detektionseffizienz
stark von der Art und Form der Partikels abhéngig. Weiterhin beziehen sich die gemesse-
nen Durchmesser beider Messgeréte auf unterschiedliche Messprinzipien: Der OPC gibt
einen optischen Aquivalentdurchmesser an, kalibriert auf den Brechungsindex von PSL-
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Partikeln. Das ALABAMA misst den aerodynamischen Durchmesser im freien moleku-
lareren Bereich. Bei den Messungen der Umgebungsluft in der Grenzschicht wurden vom
ALABAMA die meisten Partikel im Bereich zwischen 500 und 600 nm (aerodynamischer
Durchmesser) gemessen. Die hichste Ablationsrate wird fiir die kleinsten detektierten
Partikel, also im Bereich zwischen 150 und 300 nm erzielt.

Die Auswertungen zeigen, dass die Messmethode nicht zu einer Quantifizierung der
Partikelanzahl- oder -grofsenverteilung geeignet ist, da die Detektionseffizienzen zu stark
von der Grofe und Art der gemessenen Aerosolpartikel abhingen. Aus diesem Grund ist
in dem zukiinftigen Aufbau Platz fiir einen eigenen OPC vorgesehen, dessen Daten als
Referenz genutzt werden.

5.1.4.2 Auswirkungen der Beschleunigungen im Flugzeug

Die Turbulenzen an Bord der zweimotorigen ATR-42 auf 2000 Fuf (610 m) Hdohe, al-
so innerhalb der Grenzschicht, waren besonders stark. Daher war es sehr wichtig die
Komponenten, insbesondere das Massenspektrometer und die Laseroptiken, gegen Vi-
brationen und Erschiitterungen zu schiitzen. Das gesamte Rack war auf Federstotdamp-
fern gelagert. Aufterdem war die Einheit aus Massenspektrometer und Ablationslaser an
zusétzlichen Stofsdampfern im Rack montiert (vgl. Abschnitt 4.1.3). Alle Schrauben wel-
che die Optikkomponenten betreffen, waren mit Schraubensicherungslack gegen Losen
durch Vibrationen geschiitzt. Abbildung 5.7 zeigt die Trefferquote des ALABAMA im
Verlauf des Fluges vom 01.Juli 2009. Bei dem Flug an diesem Tag waren die Turbulenzen
aufgrund von hohen Aufentemperaturen (> 30°C) und daraus folgender Konvektion be-
sonders stark. Zusédtzlich sind die Beschleunigungswerte in vertikaler Richtung, also die
Beschleunigung senkrecht zur Kabinen- und Fliigelachse, dargestellt. Diese Werte wur-
den von der Bordinstrumentation des Flugzeuges gemessen und haben eine Zeitauflosung
von einer Sekunde. Man erkennt die durchgehend starken Beschleunigungen (+/- 2 g)
iiber den gesamten fast vierstiindigen Flug hinweg. Im Vergleich dazu gibt es am Ende
des Fluges einen Zeitraum mit deutlich geringeren Beschleunigungen (< +/- 0.1 g). Zu
dieser Zeit stieg das Flugzeug kurz auf eine Flughthe von knapp 3 km auf, also iiber
die planetare Grenzschicht. Die Beschleunigungen auf dieser Hohe sind mit denen auf
normaler Reiseflughdhe, bei diesem Flugzeugtyp 7 km, vergleichbar.

Die maximale Anderung der Beschleunigung (Ruck) welche sich aus diesen Daten er-
gibt betrdgt 2.95 g innerhalb von einer Sekunde. Da die Zeitauflésung von einer Sekunde
die tatsdchlichen Bedingungen in der Kabine aber nur unzureichend darstellt, kann da-
von ausgegangen werden, dass in der Realitdt noch stérkere Beschleunigungsdnderungen
vorlagen.

In 5.7 ist in schwarz die Trefferquote des ALABAMA dargestellt. Bis auf diverse Un-
terbrechungen der Messung aufgrund von technischen Problemen mit dem Ablations-
laser bleibt die Ablationsrate {iber den gesamten Flug in der gleichen Grofenordnung.
Die Stofkddmpfer arbeiten also sehr effektiv, so dass die Justage der Komponenten der
Laseroptik nicht beeinflusst wird. Auch iiber mehrere Fliige hinweg konnte mit gleich-
bleibender Ablationsrate gemessen werden, ohne dass die Laseroptik nachjustiert werden
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musste. Gerade fiir den Flugzeugeinsatz ist dies ein entscheidender Faktor, da eine Jus-
tage des Lasers viele Stunden in Anspruch nehmen kann. Zwischen den Fliigen bei einer
Kampagne ist jedoch oft nur wenig Zeit fiir Korrekturen und auch die Stromversorgung
zwischen den Fliigen ist oft unterbrochen.
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Abbildung 5.7: Trefferquote des ALABAMA fiir den Flug am 01.07.2009 und Beschleu-
nigungen des Flugzeuges in vertikaler Richtung.
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5.1.4.3 Klassifizierung der Spektren

Nach der Aufnahme der Daten muss aus den Einzelpartikelspektren die Information
iiber die chemische Zusammensetzung gewonnen werden. Es hat sich dabei bewéhrt,
die einzelnen Spektren in Klassen ("Cluster") von Partikeln &hnlicher chemischer Zu-
sammensetzung zu sortieren. Fiir grofse Datenmengen hat sich in der Vergangenheit die
Anwendung von verschiedenen Clusteralgorithmen bewéhrt [20, 27, 78|. Dabei werden
die einzelnen Spektren miteinander verglichen und nach unterschiedlichen Kriterien in
Cluster unterteilt.

Um die Spektren der Flugzeugmessungen zu sortieren, wurde zunéchst ein sogenann-
ter k-means Clusteralgorithmus angewendet. Bei diesem Algorithmus gibt es eine vorab
definierte Anzahl von Clusterzentren. Die einzelnen Clusterzentren sind dabei willkiirlich
beziehungsweise werden zuféllig aus den gemessenen Spektren ausgewahlt. Anschliefend
wird jedes Partikelspektrum dem Clusterzentrum zugeordnet dem es am &hnlichsten ist.
Nachdem jedes Spektrum einem Cluster zugeteilt ist, wird aus den zugehdrigen Spektren
das Clusterzentrum neu berechnet. Dieser Vorgang aus Sortieren und Neuberechnung des
Clusterzentrums wiederholt sich solange, bis sich die Clusterzentren nicht mehr nennens-
wert dndern. Am Ende reprisentiert jedes Clusterzentrum einen bestimmten Partikeltyp.
Zum besseren Verstidndnis ist der k-means Algorithmus in Anhang V schematisch darge-
stellt.

Allerdings bringt diese Methode auch Probleme. Das erste Problem ist die Abhén-

gigkeit des Ergebnisses von den urspriinglich gewéhlten Clusterzentren. Dariiber hinaus
kénnen Spektren, die sich anhand der Peakposition und ~héhen nur geringfiigig, aber aus
chemischer Sicht entscheidend von anderen unterscheiden, nicht herausgefiltert werden.
Nur wenn die Anzahl der verschiedenen Cluster hoch genug gewéahlt wird (> 40), sind
derartige Unterscheidungen mdglich und die leicht abweichenden Spektren wiirden einem
eigenen Cluster zugeordnet werden. Eine derart hohe Anzahl von Clustern entspricht aber
nicht den tatsdchlichen unterschiedlichen Partikelklassen, so dass eine anschliefsende ma-
nuelle Zusammenfassung der Cluster erforderlich wére.
Aus diesen Griinden wurde bei den vorliegenden Daten der MEGAPOLI-Kampagne ein
anderer Ansatz gewdhlt: Die hdufigsten Arten von Spektren beziehungsweise Partikeln
wurden manuell bestimmt und fiir jede Partikelsorte charakteristische Markerpeaks aus-
gewahlt. Mit Hilfe von einem Sortieralgorithmus wurden die Spektren nach den kenn-
zeichnenden Signalen durchsucht und den einzelnen Gruppen zugeordnet.

In Tabelle 5.3 sind die wéhrend der Kampagne am héufigsten aufgetretenen Partikel-
typen aufgelistet, sowie die jeweils charakteristischen Signale. Mit Hilfe eines Sortieralgo-
rithmus wurden die Spektren nach den typischen Signalen durchsucht und den einzelnen
Gruppen zugeordnet. Dabei wurde in der Reihenfolge der Auflistung in Tabelle 5.3 vor-
gegangen. Partikelspektren wurden jeweils nur einer Klasse zugeordnet. Die Klassen 1,
2, 3, 6 und 7 wurden aus dem Rohdatensatz aussortiert. Die Klassen 4 und 5 wurden
als Unterklassen aus den Spektren der Klasse 3 aussortiert. Die charakteristischen Peaks
der Klasse 3 sind also ebenfalls notwendiges Kriterium fiir die Klassen 4 und 5, jedoch
besitzen diese jeweils noch fiir die Klasse weitere charakteristische Peaks gem&f Tabelle
5.3. Klasse 8 wurde als Unterklasse der Klasse 6 gebildet.
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Typ Nr. Name ‘ Typische Signale

1 Blei 206 pp+ 207 ppt 208 ppt
2 Rufs C,"
3 Kalium & Organik & W+ U+ BNI,T
Sekundire Komponenten 2TCyHst, BCyHy T, 83CsHyt
4 Mineralische Komponenten & | 2Nat, 28it, 0Cqt, Ply+ 6pet,
Organik 6Ty O+ BCHst, Y1C3Hs T, 3CsHa™
5 Kohlenstoff & Kalium & C,t, KT KT 2TCyHsT,
Organik UCsHsT BCyHy+ B3CsHsyt
6 Kalium & Kohlenstoff & C,t, BNH, 39K+ KT
Sekundéire Komponenten
7 Kohlenstoff & Organik C,*t, 2"CyHst, BC3H, T, B3CsHy T
8 Kalium & Natrium BNat, WK+ KT CZNoK+

Tabelle 5.3: Partikelklassen der wiahrend der MEGAPOLI gesammelten Einzelpartikel-
daten (siehe Abbildung 5.8 bis 5.14).

Wihrend der Kampagne konnten aufgrund von technischen Problemen mit der Hoch-

spannungsversorgung nur Signale der positiven Ionen, diese auch nur mit verringerter
Massenauflosung, aufgenommen werden. Die durchschnittliche Massenauflésung lag im
Bereich von R — 130 und damit unter der mit reguldrer Hochspannungsversorgung er-
reichbaren Auflsung (vergleiche Abschnitt 3.4.2). Die Einteilung in Partikelklassen konn-
te daher nur mit den positiven lonensignalen vorgenommen werden.
Die Abbildungen 5.8 bis 5.14 zeigen fiir jede der in Tabelle 5.3 aufgefiihrten Partikelklas-
sen ein typisches Spektrum (schwarz). Zusétzlich ist die relative Haufigkeit der einzelnen
Signalpeaks innerhalb der Partikelklasse dargestellt (rote Balken). Die blauen Balken
zeigen die Signale, welche notwendige Bedingung waren um ein Partikel in die jeweilige
Klasse einzuordnen.

Partikel der Klasse 1 zeichnen sich durch die typische Signatur der Bleiisotope aus
(206 ppt, 207 ppt 208 ppt). Blei kam in Kombination mit verschiedensten Stoffen vor,
meistens jedoch zusammen mit Kohlenstoffclustern oder Kalium. Bleihaltige Partikel
werden in erster Linie anthropogenen Quellen zugeordnet, insbesondere der Metallin-
dustrie und der Verbrennung diverser fossiler Brennstoffe [12, 32]. Durch die geringe
Flughdhe sind auch die Emissionen von Kleinflugzeugen, welche zum Teil mit verbleitem
Benzin betrieben werden, eine mogliche Quelle [13].

Klasse 2 ist dominiert von den charakteristischen C, - Signalen. Diese Spektren #hneln
sehr stark den in Abschnitt 3.4.5 beschriebenen Spektren von Rufpartikeln aus einem
Funkengenerator. Einige Spektren zeigen zusétzlich organische und/oder mineralische
Ionensignale. Dominant ist jedoch die C; - Signatur. Quellen fiir RuR sind in erster
Linie die Verbrennung von fossilen Brennstoffen, insbesondere Dieselkraftstoff [6].

Als Indikator fiir sekundéres Aerosol wurde N H, verwendet (siehe [25]). Andere fiir
sekundéres Aerosol charakteristische Peaks sind hauptséchlich in den negativen Spektren
zu finden, welche, wie bereits erwdhnt, im Rahmen dieser Kampagne nicht gemessen
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werden konnten.

Die Spektren der Klassen 3 und 6 weisen deutliche Ammonium-Signale auf. Dabei
trat Ammonium entweder in Verbindung mit Kalium (3*K*, 4'K*) und organischen
Verbindungen (zum Beispiel: 27CoHy , 3 C3 H, 53C5 HY ) (Klasse 3) auf, oder mit Kalium
und Kohlenstoffclustern (C;F) (Klasse 6).

Partikel mineralischen Ursprungs (Klasse 4) sind insbesonders durch Signale von Na-
trium (#Na™), Silizium (?85iT), Vanadium (°'V*) und Eisen (°Fe*) gekennzeichnet.
Meistens traten die mineralischen Signale zusammen mit organischen Verbindungen auf
(BCHS, Y1C3HS, %3C5H). Mineralische Partikel sind normalerweise natiirlichen Ur-
sprungs und werden durch Winderosion in die Atmosphére eingebracht [65]. Das Auf-
treten von mineralischen Signalen zusammen mit organischen Komponenten weist auf
atmosphérische Alterung des Mineralstaubs hin.

Ein weiterer hiufig vorkommender Spektrentyp wird durch die Klasse 5 beschrieben.
Partikel dieser Klasse zeichnen sich durch deutliche Signale von Kohlenstoffclustern (C;)
zusammen mit Signalen von Kalium und Organik aus. Im Unterschied zu Klasse 3 weisen
die Spektren dieser Klasse keine sekundidren Komponenten auf, dafiir aber Signaturen
von Kohlenstoff. Partikel der Klasse 7 unterscheiden sich lediglich durch die Abwesenheit
von dominanten Kaliumsignalen.

Die letzten wahrend der Messkampagne hiufig auftretenden Spektrentypen (Klas-
se 8) sind durch sehr starke Kalium-Signale und zum Teil einem Signal von Natrium
(33 Nat) sowie von Natrium-Kalium-Clustern (2 NaK*) gekennzeichnet. Typische Quel-
le fiir stark kaliumhaltige Partikel ist die Verbrennung von Biomasse [28]. Dies wird be-
statigt durch die Durchquerung der Rauchfahne eines kleineren Waldbrandes wéhrend
Flug #7. Wéhrend der ca. einminiitigen Durchquerung wurden fast ausschlieflich und in
sehr hoher Anzahl Partikel der Klasse 8 gemessen (sieche Abschnitt 5.1.4.4).
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5.1.4.4 Typische Verteilung der Partikelklassen

Die Einteilung der Spektren in die verschiedenen Klassen geméifs Abschnitt 5.1.4.3 wurde
fiir die einzelnen Fliige der Kampagne durchgefiihrt. Die Fliige Nummer 5 und 6 wur-
den dabei aufgrund der geringen Anzahl von Spektren ausgelassen. Abbildung 5.16 zeigt
die Verteilung der Partikelklassen der gemessenen Partikel aller Fliige (ausgenommen
Flug 5 und 6). Dabei wurden alle Spektren ausgewertet, welche nach der Umrundung
des Stadtgebietes aufgenommen wurden und mehr als zwei auswertbare Signalpeaks hat-
ten. 3518 Spektren haben diese Kriterien erfiillt und sind Bestandteil der Auswertung.
In Klammern ist die Anzahl der Spektren in der jeweiligen Klasse angegeben. Es zeigt
sich, dass Partikel welche von Kalium, Organik und sekundéren Komponenten (25 %)
beziehungsweise Kalium, Kohlenstoffclustern und sekundéiren Komponenten (31 %) do-
miniert werden, zusammen iiber die Hélfte der Partikel ausmachen. Am geringsten sind
mineralische (3 %), Ruf- (3 %) und bleihaltige Partikel (2 %) vertreten. Lediglich 4 %
der Spektren konnten nicht einer der Klassen zugeordnet werden. In der Regel sind dies
Spektren mit nur schwachen Ionensignalen, welche schwer zuzuordnen sind.

Abbildung 5.17 zeigt im Vergleich die Verteilung der Partikelklassen nur fiir den ersten
Flug am 1. Juli 2009. Dieser Flug stellt eine Ausnahme dar, da es der einzige Flugtag
war, an dem die Luftmassen aus dem Osten kamen und nicht aus dem Siiden, wie bei
allen anderen Fliigen. Man erkennt deutlich, dass die Partikel, welche Kohlenstoffcluster
und organische Anteile enthalten, mit 49 % stirker vertreten sind als bei der Gesamtheit
aller Fliige (11 %). Die genauen Zusammenhinge zwischen dem weiten Transport der
Luftmassen iiber europiisches Festland und dem Anstieg dieser Partikelklasse miissen
noch geklart werden. Die entsprechenden Auswertungen wiirden jedoch den Rahmen
dieser technologisch-methodischen Arbeit iibersteigen.

Weiterhin wurden anhand verschiedener Messgrofen (Photometer, CPC) fiir jeden
Flug die Zeitrdume bestimmt, zu denen sich das Flugzeug innerhalb der Abluftfahne der
Stadt befand. Abbildung 5.18 zeigt exemplarisch eine Zeitreihe eines Ruf-Photometers
(PSAP - Particle Soot Absorption Photometer) des Fluges 3 am 10. Juli 2009. Dieses
Instrument misst die Anderung der optischen Transmission eines Filters durch Parti-
kelablagerungen. Die Daten des Photometers haben die Durchquerung der Abluftfah-
ne der Stadt am deutlichsten gezeigt, decken sich jedoch auch mit den Messungen der
Partikelanzahlkonzentrationen, welche innerhalb der Abluftfahne deutlich erhéht sind.
Die Peaks in den Messdaten zeigen das Durchqueren der Abluftfahne und lassen ein-
deutig die Zeitrdume bestimmen, zu denen sich das Flugzeug innerhalb der Abluftfahne
befand. Anhand dieser Zeiten wurden die von ALABAMA aufgenommenen Spektren
noch einmal danach unterteilt, ob sie innerhalb oder auferhalb der Abluftfahne gemes-
sen wurden. Basis war der gleiche Datensatz, welcher Abbildung 5.16 zu Grunde liegt.
Die so eingeteilten Spektren wurden gesondert den einzelnen Partikelklassen zugeordnet
(Abbildung 5.20 und 5.19).
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der Durchquerung der Abluftfahne sind rot hinterlegt.

Der einzige signifikante Unterschied der Verteilung der Partikelklassen ist ein hohe-
rer Anteil der Kalium, Kohlenstoff und sekundire Komponenten enthaltenden Partikel
(Klasse 6) auferhalb (36 %) im Vergleich zum Anteil innerhalb (24 %) der Abluftfahne
der Stadt. Die Quelle dieser Partikel liegen demnach vorwiegend auferhalb des Stadtge-
bietes. Alle anderen Partikelklassen unterscheiden sich nur geringfiigig. Insbesondere bei
Partikeln die hauptséchlich anthropogenen Quellen zugeordnet werden (Rufs, bleihalti-
ge Partikel), konnte kein erhohter Anteil innerhalb der Abluftfahne festgestellt werden.
Wabhrscheinlichster Grund hierfiir ist die Tatsache, dass die Messungen in einem Abstand
von ca. 30 130 km im Abwind des Pariser Ballungsgebietes stattgefunden haben. Die
innerhalb des Stadtgebietes gebildeten Partikel sind also nur geringfiigig gealtert (bei-
spielsweise durch Oxidationsprozesse) und ihre chemische Zusammensetzung hat sich
noch nicht signifikant verdndert. Moglich wére auch, dass die Partikel, die (chemisch)
den Unterschied zwischen innerhalb und auferhalb der Stadt gebildetem Aerosol ausma-
chen, nicht in einem vom ALABAMA detektierbaren Gréfenbereich liegen.

Unterschiede zwischen Aerosol innerhalb und aufserhalb der Abluftfahne waren also
vorhanden (vgl. Abbildung 5.18). Unterschiede in der chemischen Zusammensetzung sind
aber nicht in dem von ALABAMA erfassbaren Gréfenbereich feststellbar.
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Abbildung 5.21: Verteilung der Partikelklassen beim Durchqueren einer Rauchfahne.

Wiéhrend eines Fluges (Flug 7, 20. Juli 2009) wurde die Rauchfahne eines Feuers am
Boden durchflogen. Die Rauchfahne war gut sichtbar und es war erkennbar, dass das
Flugzeug diese durchquert hat. Die mit diversen Partikelzdhlern gemessene erhohte Par-
tikelkonzentration bestétigt die Durchquerung. Wéhrend des ca. 40 sekiindigen Durch-
fluges wurden von ALABAMA 47 Massenspektren aufgenommen.

In Abbildung 5.21 ist die Verteilung auf die verschiedenen Partikelklassen der in der
Rauchfahne aufgenommenen Spektren dargestellt. Man erkennt klar, dass die von Ka-
lium dominierten Partikel, insbesondere Klasse 3 und 8, iiberwiegen. Wie in Abschnitt
5.1.4.3 vermutet, stammen Partikel dieser Klassen also zu einem grofen Anteil aus der
Verbrennung von Biomasse.

Abschliefsend wurden aus den wihrend der Kampagne aufgenommenen Daten die er-
folgreich detektierten Elemente ermittelt. Die Ergebnisse sind in Abbildung 5.22 darge-
stellt. Um die Elemente zu ermitteln, wurde nach den entsprechenden atomaren Massen
in den Massenspektren gesucht und insbesondere auf die Isotopenverteilungen geachtet,
um falsche Zuordnungen der Signalpeaks zu einem Element auszuschliefen. Wie bereits in
den beispielhaften Spektren zu sehen war, dominieren Molekiile mit Kombinationen aus
den Elementen Wasserstoff (H), Natrium (Na), Kalium (K), Kohlenstoff (C), Stickstoff
(N) und Sauerstoff (O). Eisen (Fe), Blei (Pb), Magnesium (Mg), Lithium (Li), Aluminium
(Al), Silizium (Si) und Kalzium (Ca) kamen ebenfalls regelméfig in den Massenspektren
vor, ausgenommen das Blei, insbesondere in den Partikeln mit mineralischem Ursprung.
Blei konnte in den Spektren eindeutig anhand des charakteristischen Isotopenmusters
zugeordnet werden. Dariiber hinaus konnten einige weitere metallische Elemente (Rb,
Co, Ni, Cu, Zn, Au), wenn auch nur selten, detektiert und zugeordnet werden. In [48]
werden die mit einem anderen Einzelpartikel-Massenspektrometer bei Messungen in 5 -
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19 Kilometer Hohe detektierten Elemente aufgefiihrt. Es wurden deutlich mehr Elemen-
te detektiert als im Rahmen der MEGAPOLI Kampagne, insbesondere in der 5. und 6.
Periode des Periodensystems. Dabei ist zu beachten, dass einige Elemente, beispielsweise
Quecksilber, iiberwiegend in der Tropopause detektiert wurden. Dariiber hinaus wurden
Massenspektren positiver und auch negativer Ionen aufgenommen, es konnte also eine
grofere Vielfalt an Tonen gemessen werden.

Insgesamt haben die Messungen mit ALABAMA wihrend der MEGAPOLI-Kampagne
aber einen umfassenden Einblick in die chemische Zusammensetzung der Partikel gegeben
und der Grofsteil der Partikel konnte anhand von charakteristischen Peaks einer der zuvor
definierten Partikelklassen eingeordnet werden.

FopoI e | |y | VMV X X | XXX X | XV XXXV
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3 Mg unsicher Allsi|P Cl| Ar
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Abbildung 5.22: Wihrend der MEGAPOLI-Kampagne von ALABAMA detektierte che-
mische Elemente.
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6 Zusammenfassung und Ausblick

In dieser Arbeit wurde ein flugzeuggetragenes Laserablations-Massenspektrometer mit
dem Namen ALABAMA entworfen, gebaut, charakterisiert und wéihrend diverser Mess-
kampagnen eingesetzt. Die wichtigsten Eckdaten des Instrumentes sind in Tabelle 6.1
zusammengefasst. ALABAMA ist in der Lage die chemische Zusammensetzung und
Grofse von Aerosolpartikeln mit aerodynamischen Durchmessern von etwa 135 bis 950
nm 7zu bestimmen. Die chemische Analyse findet dabei mit einem biploaren Flugzeit-
Massenspektrometer statt. ALABAMA hat ein Gesamtvolumen von ca. 0.47 m3 und ein
Gewicht von 126 kg (ohne Rack). Damit ist es aktuell das weltweit kleinste und leichteste
Instrument dieser Art.

Das gesamte Instrument ist fiir den Einsatz auf Forschungsflugzeugen, insbesondere
DLR-HALO, und anderen mobilen Plattformen konzipiert und entspricht den nétigen
Sicherheitsbestimmungen. Mit Hilfe von Schwingungsddmpfern und weiteren schiitzen-
den Elementen wurde sichergestellt, dass auch unter harten physischen Bedingungen
(Erschiitterungen, Vibrationen) ein problemloser Einsatz moglich ist.

Nach der Entwicklung und dem Aufbau wurden ausfiihrliche Labormessungen vorge-
nommen, um die Eigenschaften des Partikelstrahls, die Detektionseffizienz, die Ablati-
onseffizienz und die Auflésung des Massenspektrometers zu charakterisieren. Dabei liefen
sich hohe Detektionseffizienzen und Ablationseffizienzen (Anteil der ionisierten Partikel
an den zuvor erfolgreich detektierten Partikeln) feststellen. Die Ergebnisse sind ebenfalls
in Tabelle 6.1 aufgefiihrt. Die durchschnittliche Auflésung des Massenspektrometers 1asst
eine detaillierte chemische Auswertung der gemessenen Ionensignale zu.

Wihrend einer ersten Messkampagne im Oktober 2008 an der Atmosphérensimula-
tionskammer AIDA (Aerosols and Heterogeneous Chemistry in the Atmosphere, Karls-
ruhe) wurde ALABAMA erfolgreich iiber mehrere Wochen hinweg bis zu 12 Stunden
pro Tag durchgehend betrieben und Aerosole unter verschiedenen simulierten atmosphé-
rischen Bedingungen gemessen. Die Messungen im Rahmen dieser Kampagne lieferten
wertvolle Ergebnisse iiber die Detektions- und Ablationseffizienzen verschiedener Typen
von Partikeln.

Im Juli 2009 wurde ALABAMA das erste Mal an Bord eines Flugzeugs betrieben.
Wéhrend der MEGAPOLI (Megacities: Emissions, urban, regional and global atmos-
pheric pollution and climate effects, and integrated tools for assessment and mitigation)
Kampagne wurden ca. 6000 Einzelpartikel-Massenspektren wihrend diverser Messfliige
in der planetaren Grenzschicht aufgenommen. Die Kampagne hat gezeigt, dass ALA-
BAMA unter Bedingungen, wie sie an Bord eines Flugzeuges herrschen (Vibrationen,
Erschiitterungen, Hitze), auch iiber lange Zeitraume Messungen durchfiihren kann. Nur
wenige Kalibrierungs- und Wartungsarbeiten sind notig.

Anhand der Messungen lassen sich die Partikel durch die Zuordnung charakteristischer
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Labormessungen ‘ Feldmessungen

Dimensionen 140 x 58 x 58 cm
Gewicht 126 kg
(ohne Rack)
Leistungsaufnahme 1060 W
Partikelstrahlbreite in der ~ 300 - 700 um
Tonisationsregion
gemessener Grofenbereich 200 - 900 nm 134 - 954 nm
(dva)
max. Detektionseffizienz 86 % -
max. Ablationseffizienz 99.5 % (PSL - Partikel) | 31 % (Umgebungsaerosol)
93 % (Umgebungsaerosol) (Optik veréndert)
durchschnittliche R — 331 (Anionen)
Massenauflgsung R = 155 (Kationen) R = 130 (Kationen)

Tabelle 6.1: Ubersicht der von ALABAMA im Labor und withrend flugzeuggetragenen
Messungen erzielten Ergebnisse.

Massenpeaks zuverléssig in verschiedene chemische Klassen unterteilen. Die Auflésung
des Massenspektrometers war dabei hoch genug um im Rahmen der Auswertung viele
Elemente (wie Au, Rb, Co, Ni, Si, Ti, Pb u.a.) anhand ihres Isotopenmusters zu detek-
tieren.

ALABAMA liefert bereits jetzt zuverldssige Messdaten und hat gezeigt, dass es stabil
unter verschiedensten Bedingungen eingesetzt werden kann. In der Zukunft sind dennoch
einige instrumentelle Verbesserungen moglich, welche hier angesprochen werden sollen:

e Ersetzen der Halterungen fiir die Fasern des Detektionslasers:

Die Laserfasern sind in eigens angefertigten Montagetischen gehaltert, welche sich
iiber drei reguldre Schrauben verkippen und die Laserstrahlen sich somit justieren
lassen. Fiir die Justage der Detektionslaser wére eine feinere und reproduzierbarere
Halterung der Laserfasern wiinschenswert. Dazu wére die aktuelle Halterung durch
einen Miniatur-Kreuztisch zu ersetzten, welcher eine reproduzierbare dreidimensio-
nale Justage der Detektionslaser mit einer Genauigkeit von etwa 1 um ermdoglicht.
Auf diese Weise ist es auch moglich den Partikelstrahl auf Hohe der Detektionslaser
zu vermessen, indem man die Signale der detektierten Partikel im Verhéltnis zu der
Position des Laserstrahls auswertet.

e Verbesserung der Halterung der aerodynamischen Linse:
Die aerodynamische Linse ldsst sich im aktuellen Aufbau iiber zwei Feingewinde-
schrauben verstellen und justieren. Die Position der Linse ist dabei nicht reprodu-
zierbar. Ein Umbau der Linsenhalterung wire daher sinnvoll, so dass die Position
der Linse anhand einer Skala oder &hnlichem eindeutig bestimmt werden kann.
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¢ Optimierung der Partikelstrahl-Fiihrung:

Im Moment gibt es keine Moglichkeit sicherzustellen, dass der Partikelstrahl ge-
nau mittig durch den Vakuumrezipienten und die Ionisationsregion des Massen-
spektrometers verlauft. Das Ersetzen der Halterungen der Detektionslaser durch
Miniaturkreuztische ist ein erster Schritt um dies zu d&ndern. Dariiber hinaus kann
an der Unterseite des Massenspektrometers ein durchsichtiges Fenster mit einem
mittigen Fadenkreuz angebracht werden. Ammoniumnitratpartikel erzeugen einen
mit dem Auge sichtbaren weiffen Punkt, wenn sie von der aerodynamischen auf
das Glas fokussiert werden. Wird auf diese Weise der mittige Verlauf des Partikel-
strahls sichergestellt, kann anschliefsend untersucht werden, warum die Auflésung
des Massenspektrometers fiir positive Ionen deutlich schlechter ist als fiir negati-
ve. Ein nicht symmetrischer Verlauf des Partikelstrahls durch die Ionisationsregion
kann dann ausgeschlossen werden.

¢ Optimierung der Software:

In der aktuellen Version werden die Daten von der Software aufgezeichnet und die
Rohspektren und die Grofenverteilung dargestellt. Alle weiteren Auswerteschritte
werden erst nach der Messung durchgefiihrt. Um direkt oder wihrend einer Messun-
gen erste Aussagen iiber die Ergebnisse zu treffen, kann eine “quicklook”™Funktion
programmiert werden, die die gemessenen Partikelspektren automatisch klassifi-
ziert. Eine Klassifizierung kann dabei entweder durch einen Vergleich mit hinter-
legten Beispielspektren, oder durch Identifizierung von charakteristischen Peaks
erfolgen.

¢ Automatisation aller Prozesse:

Um wihrend zukiinftigen Flugzeug-Kampagnen keinen Wissenschaftler zur Bedie-
nung des Instrumentes an Bord zu bendtigen, konnen alle Prozesse automatisiert
werden. Dazu wére insbesondere ein elektrisches Stellventil nétig, welches den Ein-
lass automatisch 6ffnen und schliefsen kann. Dariiber hinaus miissten einige Para-
meter wie Driicke und Temperaturen erfasst und mit kritischen Grenzwerten vergli-
chen werden. Ist einer der Werte in einem kritischen Bereich muss das Instrument
automatisch abgeschaltet werden.
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7 Anhang

Anhang | - Foto und technische Zeichnung Vakuumrezipient

Vakuumrezipient ALABAMA
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Anhang Il -

Festigkeitsnachweis Federelemente

Untersuchung Abreisssicherheit

Gerat Transportrahmen fiir Massenspektrometer
GréRe LxBXxH - 13528 x 2365 x 2070 mm?®
Gewicht 8650 kg

Dampfertype 4 x J5 36-10 D2, Drahtseilfedern

Zeichnung Nr.

Kunde Max-Planck Institut fiir Chemie
Joh.-Joachim-Becher-Weg 27
55128 Mainz

Spezifikation Lufttransport

Ersteller Sebert Schwingungstechnik GmbH

Bericht Nr. 2E/709/319

Datum 16.09.2009

Zusammenfassung :

Gemal Luftfahrtnorm mussen die verwendeten Gerate bzw. bei Lagerung auf

Schwingungsdampfern auch die Schwingungsdampfer bei 9 - facher
Erdbeschleunigung ausreissicher sein.

Das Gewicht des Massenspektrometers, welches auf vier Dampfern der Type

J5 36 — 10 D2 gelagert ist, betragt 67 kg. Demnach hat ein Dampfer statisch 16, 75
Kilogramm aufzunehmen. Bei 9 — facher Erdbeschleunigung ergibt dies eine Masse
von 150, 75 kg bzw. eine Kraft von 1 478,86 N. Die Dampfer wurden einem Zugtest
von bis zu 1817,4 N unterworfen, welches einee 11 — fachen Abreissicherheit

entspricht.

Die geforderte Ausreissicherheit wurde durch diesen praktischen Zugversuch

Uberprift und nachgewiesen

Die vorgestellte Ausfiihrung der Lagerung des Massenspektrometers erfiillt die von

der Luftfahrtnorm geforderte Ausreissicherheit von 9 g.

Sebert Schwingungstechnik GmbH

K. Sebert
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Anhang Ill - Exemplarischer Festigkeitsnachweis

Bevor Zugversuche an den einzelnen Komponenten des ALABAMA durchgefiihrt wer-
den, wurde die Festigkeit anhand von groben Uberschlagsrechnungen abgeschitzt. Alle
Rechnungen legen nahe, dass die Komponenten den geforderten Belastungen widerstehen
konnen. Beispielhaft wird hier eine Rechnung fiir einen 19” Einschub mit einem Gewicht

von 10.8 kg beschrieben. Dies entspricht dem schwersten verbauten Standardeinschub im
ALABAMA (Monitor).

Abbildung 7.1: Schematische Darstellung eines Einschubes im Flugzeugrack.
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Abbildung 7.1 zeigt den schematischen Einbau. In schwarz sind die Schrauben dar-
gestellt, welche die Winkelschienen mit dem Rack verbinden und auf Abreifisicherheit
iiberpriift werden sollen. Die bei einer Beschleunigungssituation auf die Komponente
wirkende Kraft berechnet sich gemaf:

F:vyz = M-g -Ngyz"S

mit:

Fyy.: Wirkende Kraft in x-, y-, bzw. z-Richtung

m: Masse der Komponente |[kg|

g: Erdbeschleunigung [ 7]

Ngyz: vorgeschriebenes Belastungsvielfaches in x-, y-, bzw. z-Richtung geméf [10]
s: Sicherheitsfaktor geméf [10]

Der Monitor hat ein Gewicht von m — 10.8 kg. Geméfs Abschnitt 4.1.4 ergeben sich
fiir die drei Belastungsrichtungen die Belastungsvielfachen n, =9, n, =7, n, = 3. Mit
einem aufgeschlagenen Sicherheitsfaktor von 1.15 (vorgeschrieben in [10]) ergeben sich
somit folgende Krifte:

F, = 1096N
F, = 852N
F, = 365N

Die Winkelschienen sind symmetrisch im Rack mit 4 Schrauben, Durchmesser M6, Fes-
tigkeitsklasse 8.8, montiert. Die maximal axial auf eine Schraube wirkende Kraft ist somit
Lr = 275N. Die maximal in Scherrichtung wirkende Kraft ist % = 213N. Gemaf |71]
liegt die zuléssige Belastung fiir die verwendeten Schrauben bei 2500 N in Axial- und 800
N in Scherrichtung. Die Befestigung des Einschubs ist also ausreichend dimensioniert.

Ahnliche Rechnungen wurden fiir alle Einschiibe erfolgreich durchgefiihrt und zeigen,
dass alle Komponenten die anstehenden Zugversuche aller Voraussicht nach unbeschadet
iiberstehen.
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Anhang IV - MEGAPOLI-Forschungsgruppen der flugzeuggetragenen Messungen

CNRS-LAMP:
Centre National de Recherche Scientifique (CNRS) / Laboratoire de Météorologie Phy-
sique (LaMP)

CNRS-LGGE:
Centre National de Recherche Scientifique (CNRS) / Laboratoire de Glaciologie et Géo-
physique de ’Environnement (LGGE)

CNRM:
Centre National de Recherches Météorologiques

SAFIRE:

Service des Avions Francais Instrumentés pour la Recherche en Environnement

LISA:
Laboratoire Inter-universitaire des Systémes Atmosphériques (Université Paris 7, Uni-
versité Paris 12, CNRS)

LSCE:
Laboratoire des Sciences du Climat et ’Environnement

MPI-C:
Max-Planck-Institut fiir Chemie
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Anhang V - K-means Clusteralgorithmus

=

Schritt 1

Die Abbildungen zeigen schematisch den k-means Clusteralgorithmus. Der exempla-
risch betrachtete Datensatz besteht aus 9 Massenspektren, welche im Bild entsprechend
nummeriert sind. Zunéchst werden hieraus 3 Spektren willkiirlich als Clusterzentrum
festgelegt (im Bild Spektrum 1, 2 und 5, rot umrandet). Die Anzahl der Clusterzentren
kann nach Bedarf variiert werden. In einem ersten Durchlauf werden nun alle iibrigen
Spektren dem Clusterzentrum zugeordnet, dem sie am #hnlichsten sind (Bild - Schritt
2). Alle einem Clusterzentrum zugeordneten Spektren bilden zusammen ein Cluster.
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Cluster 1

1 4 7 ——> 71
! 1l M 1
Cluster 2
2 ‘ 9 3 —> 72
| ul 1, |||
Cluster 3
5 8 ‘ |6 > 7
it Wl M

Schritt 2

Fiir jedes Cluster wird nun der Mittelwert aus allen Spektren gebildet und als neues
Clusterzentrum festgelegt (Im Bild mit Z1 - Z3 benannt).

Cluster 1
Z1 1 4 7 —) 74
TR | P T 1
Cluster 2
72 o 9 6 — z5
il e ol lu
Cluster 3
73 2 5 8 — 76
I | R M
Schritt 3
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Anschliefend werden alle Spektren wieder mit den (nun neuen) Clusterzentren vergli-
chen und dem sich &hnlichsten zugeordnet. Sind alle Spektren zugeordnet wird wiederum
der Mittelwert alle in einem Cluster befindlichen Spektren gebildet und als neues Clus-
terzentrum definiert (24 - Z6).

Dieser Ablauf wird so lange wiederholt, bis sich die Anzahl der Spektren in einem
Cluster nicht mehr dndert.
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04/2006 - 09/2006: Lufthansa Technik Component Services, Los Angeles. Praktikum im
Bereich Product Sales & Customer Service

03/2005 - 07/2005: Lufthansa Technik AG, Hamburg. Fachpraktikum im Bereich Pro-
duct Engineering & Planning

09/2003 - 10/2003: Hiittenwerke Krupp-Mannesmann, Duisburg. Technisches Grund-
praktikum

Studienbegleitende Tiatigkeiten
10/2003 - 04/2004: Tutor fiir technische Mechanik am Lehrstuhl fiir Mechatronik & Sys-
temdynamik, Universitdt Duisburg

05/2002 - 07/2007: Priifungs- und Abiturvorbereitungen

08/2006 - 10/2006: Teilnahme an diversen Softskill-Workshops im Rahmen des Luft-
hansa Technik TopTen Programms

Zivildienst
06/2002 - 04/2003: Altenheim Wilhelmshof, Krefeld
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