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Streulichtexperimente an asphéirischen Aerosolpartikeln:
Depolarisation und Vorwéirtsstreuverhéltnis von
Mineralstaub und Eiskristallen

Am Institut fiir Meteorologie und Klimaforschung des Forschungszentrums
Karlsruhe wurden die Streulichteigenschaften von Mineralstaub und Eiskristal-
len in zwei Aerosolkammern (AIDA, ASA) untersucht. Dafiir wurde ein linear po-
larisierter Laser der Wellenldnge 488 nm horizontal durch die jeweilige Kammer
geleitet. Das vom Aerosol gestreute Licht wurde in Vorwérts- (4°) und Riickwérts-
richtung (176°) mit Photomultipliern detektiert, wobei in Riickwértsrichtung die
Detektion polarisationsaufgelost durchgefithrt wurde.

Die zu erwartenden Messwerte der Depolarisation und des Vorwéartsstreu-
verhéltnisses wurden unter der Annahme von Sphéroiden verschiedener Formen
und Groflen mit Hilfe von T-Matrix-Rechnungen berechnet.

Verschiedene Mineralstaubproben mit einer typischen Gréfie von 0.5 pm wur-
den bei Raumtemperatur auf ihre Streulichteigenschaften am ASA-Behélter un-
tersucht. Aufgrund der drehbaren Eingangspolarisation des Laser konnten zusétz-
lich einige Elemente der Streumatrix bestimmt werden.

Eiskristalle zwischen 0.8 pm und 70 pm wurden in der AIDA-Kammer mittels
adiabatischer Expansion durch heterogene Nukleation mit Mineralstaub als Aus-
gangsaerosol erzeugt. Grofle und Form der Eispartikel wurden mit einem Cloud
Particle Imager bestimmt. Es konnte sowohl eine Gréflen-, als auch eine Form-
abhéngigkeit der Depolarisation nachgewiesen werden. Diese Messergebnisse wur-
den mit den Ergebnissen eines Modells mit geometrischer Optik verglichen.

Light scattering experiments with aspherical aerosol
particles: depolarisation and forward scattering ratio of
mineral dust and ice crystals

Scattering properties of mineral dust and ice crystals were investigated in two
aerosol chambers (AIDA, ASA) at the Institut fiir Meteorologie und Klimafor-
schung at Forschungszentrum Karlsruhe. For this purpose, a linear polarised laser
(wavelength 488 nm) was directed horizontally through the chamber. The light
scattered by the aerosol was detected with photomultipliers in the forward (4°)
and in the backward (176°) directions whereas the detection in the backward
direction was realised polarisation resolved.

The expected values for the depolarisation and the forward scattering ratio
were computed with the help of T-matrix calculations for spheroids with different
sizes and aspect ratios.



The scattering properties of several samples of mineral dust (typical size:
0.5 pm) were investigated at room temperature in the ASA chamber. Because
of the rotatable laser polarisation, some elements of the scattering matrix were
determined, additionaly.

Ice crystals with sizes between 0.8 pm and 70 pm were generated in the AIDA
chamber by the adiabatic cooling technique with heterogeneous nucleation on
mineral dust. Size and habit of the ice crystals were investigated with a Cloud
Particle Imager. Both a size dependency and a habit dependency was demons-
trated by the experiments. The results were compared with the predictions of a
model based on geometric optics.
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Kapitel 1
Einleitung

Die Verdnderung des globalen Strahlungshaushaltes durch anthropogene Ein-
fliisse ist fiir die unterschiedlichen Einflussparameter verschieden gut charakteri-
siert. Wahrend der Strahlungsantrieb durch gasférmige Emissionen (CO,, CHy,
N,O, halogenierte Kohlenwasserstoffe) mit zusammen etwa 2.5 Wm™2 quantifi-
zierbar ist ([[PCO1]), sind die Wirkungsmechanismen fiir diejenigen Prozesse, an
denen Partikel verschiedener Quellen beteiligt sind, oft nur unzureichend bekannt.
Dazu gehoren Sulfatpartikel, Ruf, Partikel aus Biomasseverbrennung und mine-
ralische Aerosole. Auch die indirekten Effekte dieser Partikelemissionen, die auf
die Wolkenbildung bzw. -zusammensetzung wirken, sind nur wenig untersucht.

Die generellen Prozesse des Strahlungstransportes in Zirren werden in [F1.93]
und [EC92] erldutert. Danach héngen die Strahlungseigenschaften sowohl von
Eispartikelgrofie als auch vom Eiswassergehalt ab. Optisch dicke Zirren bewirken
generell einen kiihlenden Effekt auf den Strahlungshaushalt, wiahrend fiir optisch
diinnere Zirren eine erwidrmende Wirkung festgestellt wurde ([JKT94]). Inwieweit
anthropogene Emissionen indirekt zu einer Verdnderung der Wolkenbildung und
-eigenschaften und damit zu einer Beeinflussung des Strahlungshaushaltes fiihren,
ist jedoch noch unklar ([IPC01]). Dagegen wird der Strahlungsantrieb, der durch
die Bildung von Flugzeugkondenstreifen erzeugt wird, mit 0.01...0.03 Wm~2 an-
gegeben ([MSD799]).

Mineralische Aerosole in der Atmosphéire stammen bis zu 30 - 50 % aus an-
thropogenen Quellen, wie Deflation von Partikeln {iber vom Menschen verénder-
ten Bodenoberflichen ([TLF96]). Die GroSenordnung und das Vorzeichen dieses
anthropogenen Anteils am globalen Strahlungshaushalt sind unsicher; die An-
gabe des globalen Mittelwertes des Strahlungsantriebs aus Modellrechnungen
schwankt zwischen -0.6...40.4 Wm~2 ([IPCO01]). Fiir diese Berechnungen wer-
den etwa gleich grofie Anteile im kurzwelligen und langwelligen Teil des Strah-
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2 KAPITEL 1. EINLEITUNG

lungsspektrums kombiniert, wodurch die grofle Unsicherheit in der Angabe des
Strahlungsantriebes begriindet ist. Die Richtung des Effektes ist vom Verhéltnis
der Aerosolalbedo zur Oberflichenalbedo abhingig: Uber Oberflichen niedriger
Albedo, wie Ozeanen, wirken mineralische Partikel aufgrund der Erhéhung der
Riickstreuung kiihlend. Bei hellen Oberflichen, also z. B. {iber Schnee, Wolken
oder Wiistenflidchen, ist ein positiver Effekt auf den Strahlungshaushalt vorhan-
den, da hier der Mineralstaub den von der Oberfliche reflektierten Anteil der
Strahlung aufgrund seines Absorptionsvermogens teilweise absorbiert. Diese Be-
rechnungen nehmen jeweils betimmte optische Eigenschaften des Mineralstaubes
an, die aufgrund der Vielfalt der mineralogischen Zusammensetzungen fiir atmo-
sphérische Partikel nicht sehr gut charakterisiert sind.

Die oben genannten Berechnungen gehen von einer sphérischen Form der Par-
tikel aus, wogegen reale Mineralstaubpartikel eine asphérische Form aufweisen.
Uber die Auswirkungen dieser Annahme gibt es unterschiedliche Angaben: In
[IMLCT95] wird nur eine geringe Abweichung bei der Bestimmung von z. B.
Asymmetrieparameter oder Albedo unter der Annahme sphérischer bzw. nicht-
sphérischer Partikel beschrieben. Dagegen wird in [vHHP97| ein bis zu einem
Faktor 2 groferer negativer Effekt auf den Strahlungshaushalt bei der Annahme
asphérischer Partikel in Modellrechnungen beobachtet.

Die Untersuchung von Luftschichten ist mit Hilfe von Fernerkundungsmetho-
den — von Flugzeug, Boden oder Satellit — mdoglich. Eine dieser Methoden ist
das LIDAR-Verfahren (Light Detection and Ranging), bei dem Laserlicht meist
vertikal in die Atmosphére ausgesendet wird. Das an atmosphérischen Bestand-
teilen wie Gasen und Partikeln gestreute Licht wird in der Riickstreurichtung
detektiert. Aufgrund des Grofleneffektes {iberwiegt bei dem Vorkommen von Ae-
rosolen das Partikelsignal. Viele der atmosphérischen Partikelarten kénnen mit
diesem Verfahren detektiert werden, da sie aus wenig absorbierendem, dafiir gut
streuendem Material bestehen. Dazu gehoren Wolkentropfchen, Eiskristalle, an-
dere feste Phasen wie z. B. Salpetersidurehydrate und Mineralstdube.

Wird die Streulichtdetektion polarisationsaufgelost durchgefiihrt, ist zudem
eine Forminformation zugénglich: Die Depolarisation als Maf fiir den Anteil des
Lichtes, das durch die Streuung in eine andere Polarisationsrichtung iiberfiihrt
wird, ist fiir sphérische Partikel 0; bei Partikelformen, die von der Kugelform
abweichen, nimmt die Depolarisation dagegen Werte gréfler 0 ein. Diese Form-
information kann z. B. bei Wolkenpartikeln fiir die Unterscheidung der Parti-
kelphase (Eiskristalle bzw. Wolkentrépfchen) genutzt werden ([Sas91]). Ebenfalls
mit polarisationsauflosendem LIDAR konnte die Typisierung der in polaren stra-
tosphérischen Wolken vorkommenden Partikel vorgenommen werden ([BBIT90]).
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Auch die Identifikation von mineralischen Partikeln in der Atmosphére, wie sie

bspw. bei Sandstiirmen auftreten, kann aufgrund der asphérischen Form dieser
Partikel mit LIDAR erfolgen ([MSUT01], [SSHT03], [IS03]).

Fiir die vorliegenden Arbeit wurde eine Streulichtapparatur an der AIDA-
Kammer (Aersol Interaction and Dynamics in the Atmosphere) des Forschungs-
zentrums Karlsruhe genutzt, die dhnlich einem LIDAR an Partikeln riickgestreu-
tes Laserlicht detektiert. Mit diesem Aufbau ist die Messung der Streueigenschaf-
ten von Eiskristallen, wie sie in der Kammer durch adiabatische Expansion er-
zeugt werden, moglich. Parallel dazu wurde eine prinzipiell baugleiche Apparatur
an einer zweiten, kleineren Aerosolkammer (ASA) aufgebaut, mit der Messungen
des Streuverhaltens von Mineralpartikeln durchgefiithrt wurden. Dieser Aufbau
diente auBerdem dem Test einiger Verbesserungen bzw. Erweiterungen.

An beiden Kammern sind mit unterschiedlichen Methoden Informationen
iiber Partikelform und -grofie verfiighar, zwei Parameter, die die gemessenen
Streusignale mafigeblich beeinflussen. Mit der Durchfiihrung dieser Experimente
ist somit die Untersuchung systematischer Abhéngigkeiten der Streueigenschaf-
ten von verschiedenen Parametern, die bei Feldmessungen nur schwer zugénglich
sind, moglich.

Im Folgenden wird zunéchst die Theorie der Lichtstreuung erldutert, bevor
die verwendeten Aufbauten charakterisiert werden. Im Anschluss wird mit Hilfe
von T-Matrix-Rechnungen fiir verschiedene asphérische Partikel das Verhalten
der gemessenen Groflen (Depolarisation, Vorwértsstreuverhéltnis) fiir die ver-
wendete Streugeometrie aufgezeigt. Es folgen die Ergebnisse der Mineralstaub-
experimente an der ASA-Kammer sowie der Eisnukleationsexperimente an der
AIDA-Kammer, jeweils mit einer Beschreibung der durchgefiihrten Kalibrations-
experimente. Abschliefend wird die Bedeutung der Ergebnisse fiir atmosphérische
Messungen diskutiert.



Kapitel 2

Theoretische Grundlagen
der Lichtstreuung

Die Wellennatur des Lichtes lasst sich durch elektromagnetische Wellen beschrei-
ben, wobei die Schwingungsebenen des elektrischen und magnetischen Vektors
senkrecht zur Ausbreitungsrichtung stehen. Im Unterschied zu unpolarisiertem
Licht besitzt polarisiertes Licht eine bevorzugte Ausrichtung der Feldvektoren.

Im Folgenden wird aufgezeigt, wie mit Hilfe der Stokes-Vektoren quasi-mono-
chromatisches, polarisiertes Licht vollstiandig beschrieben werden kann. Im An-
schluss daran wird diskutiert, wie sich die Polarisationseingenschaften des Lich-
tes durch Interaktion mit optischen Elementen sowie mit streuenden Partikeln
andern.

2.1 Darstellung von polarisiertem Licht
mit Stokes-Vektoren

Eine transversale elektromagnetische Welle am Ort z zum Zeitpunkt t kann all-
gemein dargestellt werden als:

E(z,t) = Aeh=wtx), (2.1)
Fiir die beiden Komponenten E, und Ey dieser Welle in der ¢- und ¥-Ebene
gilt damit:
E, = Ey.cos(kz— wt),

Ey = FEygcos(kz —wt + x),

4



2.1. DARSTELLUNG VON POLARISIERTEM LICHT 5

mit x Phasenwinkel der beiden Wellen.

Der Wert des relativen Phasenwinkels y dieser beiden Wellen bestimmt den
Polarisationszustand des Lichtes. Im Allgemeinen ist die Projektion des resultie-
renden Vektors F(z,t) auf die Normalenebene (p,v) zur Ausbreitungsrichtung
eine Ellipse. Deren Form und rdumliche Lage konnen durch Azimuth ~ und Ellip-
tizitdt e beschrieben werden (Abb. 2.1). Dabei ist die Elliptizitdt das Verhéltnis
von kleiner zu grofler Halbachse:

b
t —— 2.4
|tane| " (2.4)

0 » @

(b)

Abbildung 2.1: Elliptische Polarisation (a) Zeitverlauf der Spitze des Feldvektors
an konstantem Ort z in der Ebene (¢, 9)(b) Darstellung als Projektion mit grofier
Halbachse a, kleiner Halbachse b und Azimuth v (aus [MTLO02]).

Uber diese Ellipseneigenschaften wird der sog. Stokes-Vektor I definiert als:

I c?
Q — % cos2e cos2y
I= = 2.5
U c? cos2e sin2y |’ (25)
V — % sin2e
(2.6)

mit ¢ = da+ b



6 KAPITEL 2. GRUNDLAGEN DER LICHTSTREUUNG

Diese elliptische Polarisation hat zwei Spezialfille: nimmt der relative Pha-
senwinkel ein Vielfaches von 7 ein (—m,0, 7,2, ...), schwingt der resultierende
Vektor in einer Ebene. Dadurch ist linear polarisiertes Licht definiert, und die
kleine Halbachse der Projektionsellipse hat die Lange 0.

Haben dagegen die beiden Einzelwellen Ey, und Eyy die gleiche Amplitude
und ist zudem die Bedingung

e:g—i—mﬁ mit m = 0,41, 42, ... (2.7)

erfiillt, hat die Projektionsellipse zwei gleich lange Halbachsen. Dabei handelt es
sich um zirkulare Polarisation, wobei zwischen links- und rechtszirkularem Licht
unterschieden wird. Abb. 2.2 zeigt einige mogliche Polarisationsrichtungen mit
den zugehorigen Stokes-Parametern.

Mit Hilfe der Stokes-Parameter kann der Grad der Polarisation berechnet

po VEHUEHVE (2.8)

I

werden als:

Analog sind der lineare (Pp) und zirkulare (P¢) Polarisationsgrad definiert
als:

P, Ve +u? (2.9)

Po = —. (2.10)

Diese Schreibweise wird zur Darstellung der Polarisationséinderungen des Lich-
tes durch Interaktion mit optischen Elementen oder Partikeln verwendet.

Unter Verwendung der Stokes-Vektoren konnen Polarisationsdnderungen des
Lichtes durch Multiplikation mit geeigneten Matrizen berechnet werden. Im Fol-
genden wird dieses Verfahren anhand der Interaktion mit optischen Elementen
erldutert, bevor die Eigenschaften von Streumatrizen aufgezeigt werden.

2.2 Streumatrizen von optischen Elementen

Die Anderung der Polarisationsrichtung und Intensitét von Licht durch die Wech-
selwirkung z. B. mit optischen Elementen oder Partikeln kann mathematisch
durch die Multiplikation mit einer sog. Miiller-Matrix dargestellt werden. Auch
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Elliptische Polarisation (V#0)

< - B

Q<0 U=0V<0 Q>0U=0V>0 Q=0U>0V<0 Q=0 U<0 V>0

Lineare Polarisation (V=0)

AR

Q=-1U=0 Q=1 U=0 Q=0 U=l Q=0 U=l

Zirkulare Polarisation (Q=U=0)

P

Abbildung 2.2: Elliptische, lineare und zirkulare Polarisation mit den zugehorigen
Stokes-Parametern (aus [MTL02]).

die Wirkung von mehreren, hintereinander angeordneten optischen Elementen
kann so auf einfache Weise durch mehrfache Multiplikation veranschaulicht wer-
den.

Als Beispiel soll hier die Umwandlung von vertikal in horizontal polarisiertes
Laserlicht bei gleichzeitiger Reduktion der Lichtintensitat auf die Hélfte des Aus-
gangswertes dargestellt werden. Diese Umwandlung kann durch Kombination ei-
nes \/4-Plittchens in 45°- Stellung und eines linearen Polarisators in 0°-Stellung’
erreicht werden: Das Verzogerungspléattchen macht dabei aus einfallendem linear
polarisiertem links-zirkular polarisiertes Licht. Der nachfolgende Diinnschichtpo-
larisator wandelt dieses unter Halbierung der Lichtintensitét in linear polarisiertes

!Die Winkelangaben beziehen sich auf ein rechtshindiges Koordinatensystem mit Lichtaus-
breitung in z-Richtung.



8 KAPITEL 2. GRUNDLAGEN DER LICHTSTREUUNG

Licht um, wobei die Polarisationsrichtung mit dem Winkel der Polarisatorverkip-
pung iibereinstimmt, hier also 0° betrégt.

In der Schreibweise mit Stokes-Vektoren und Miillermatrizen wird dies aus-
gedriickt als:

Polarisator ~ \/4-Pléttchen

1100\/100 0 1 1
1 - - 1
if1100]|[000 -1 Ll 1) (2.11)
2l0000|[001 0 0 0
0000/\010 0 0 0

Diese Polarisationsdrehung wird bei den in der vorliegenden Arbeit beschrie-
benen Experimenten am ASA-Behélter durchgefiihrt (vgl. Kap. 3.3).

Die Matrizen von verschiedenen optischen Elementen, wie Polarisatoren und
Verzogerungsplatten, sind unter der Annahme idealer optischer Eigenschaften in
[Shu62] tabelliert; Anhang A fasst die in der vorliegenden Arbeit verwendeten
zusammen.

2.3 Streumatrizen von Partikelensembles

Analog zur Matrizenschreibweise von optischen Elementen kann auch die Interak-
tion von Licht mit Partikeln durch Multiplikation eines Stokes-Vektors mit einer
geeigneten Matrix dargestellt werden. Bei der Betrachtung spezieller Streuwinkel,
Partikelformen oder bei Erfiillen von Symmetriebedingungen vereinfacht sich die
16-elementige Matrix (vgl. [MTL02]).

Allgemein ist die Streustrahlung fiir einen Winkel # mit der Streumatrix wie
folgt verkniipft ([MT98]):

Tareal8) = “ 08 F(0) I (2.12)
mit Tstren(0) Stokes-Vektor des Streulichtes,
Csca Streuquerschnitt [cm?],
ng Partikelzahl [em™],
dv Streuvolumen [cm?],

R Entfernung des Detektors [cm],
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F(6) Streumatrix,
Line Stokes-Vektor des einfallenden Lichtes.

Die Streumatrix kann fiir die Lichtstreuung in der Streuebene, also der Ebene,
die von einfallender Strahlung und Beobachtungsrichtung aufgespannt wird, unter
der Annahme von Einfachstreuung angegeben werden als:

Fnn  Fi Iy Fuy
Fio Fy  Fay Fy
—Fi3 —Fy Py Fy
Fuy o Foy —Fs Fu

(2.13)

Ist fiir jedes Partikel eines Partikelensembles in gleicher Zahl ein Spiegelbild
vorhanden, vereinfacht sich die Streumatrix zu:

Fi1 Fip 0 O
F12 F22 0 0
0 0 Fs3 F3yy
0 0 —F5 Fu

(2.14)

Dieser Ausdruck mit nur sechs unabhéngigen Elementen gilt insbesondere fiir
zufillig orientierte Partikel, falls sich jeweils paarweise Spiegelbilder von Partikeln
finden.

In der direkten Vorwirts- und Riickwértsrichtung der Streuebene sind nur
die diagonalen Elemente von 0 verschieden; damit gibt es nur drei bzw. zwei
unabhéngige Matrixelemente:

Iy 0 0 0
E
Riickwértsrichtung: 8 28 FQS 8 : (2.15)
0 0 0 Fyy
Fiy 0 0 0
Vorwértsrichtung: 8 F2(2) B F;j 8 (2.16)

0 0 0 Fy1 —2Fy

Bei Kugeln vereinfacht sich die Streumatrix unabhéngig vom betrachteten
Streuwinkel zu vier unabhéngigen Elementen:
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Fii Fio 0 0
Fip Fiy 0 0
0 0 Fs3 F3y
0 0 —F3 F33

(2.17)

Insbesondere sind hier jeweils zwei Matrixelemente auf der Diagonalen iden-
tisch, worauf in Kap. 3.4 im Zusammenhang mit der Berechnung der Depolari-
sation nochmals eingegangen wird.

Diese Matrizen gelten jeweils fiir einen Winkel 6, sodass fiir die vollstdndige
Angabe der Streumatrix eines Partikelensembles in der Streuebene alle Matrix-
elemente mit ihrer Winkelabhéingigkeit angegeben werden miissen.

In der vorliegenden Arbeit werden mit Hilfe zweier Aufbauten die Eigenschaf-
ten der Matrixelemente Fi1, Fio und Fhy sowie die daraus berechnete Grofie der
Depolarisation untersucht.



Kapitel 3

Streulichtaufbauten
an AIDA und ASA

Zwei voneinander unabhéngig betriebene Aufbauten gleicher Funktionsweise, die
sich jeweils an einer Versuchskammer (AIDA bzw. ASA) befinden, werden fiir
die Messung der Streulichteigenschaften von asphérischen Partikeln verwendet.
Die Apparatur an der AIDA-Kammer ist fiir die Detektion des Eisbildungszeit-
punktes bei der Durchfithrung von Eisnukleationsexperimenten aufgebaut wor-
den. Mit ihrer Hilfe konnen die Streueigenschaften von Eiskristallen, die sich bei
der Durchfithrung von Expansionsexperimenten bilden, charakterisiert werden.
Der Aufbau an der ASA-Kammer dient der Untersuchung von Aerosolen, deren
Streueigenschaften auch bei Raumtemperatur studiert werden koénnen, hier der
Untersuchung von Mineralstduben.

3.1 Spezifikationen der Streulichtaufbauten

Ein zu 99 % polarisierter Argon-lonen-Laser der Wellenléinge 488 nm (Melles Gri-
ot, OMI-543-150BS-R) durchléuft die Aerosolkammer horizontal und fallt ge-
geniiber der Einkoppelstelle in eine Strahlfalle. Jeweils in einem kleinen Winkel in
Vorwiérts- und Riickwértsrichtung befindet sich eine Detektionseinheit zur Streu-
lichtmessung mit Hilfe von Photomultipliern (Electron Tubes, QL 9924B). Diese
Einheit besitzt eine 2:1 Fernrohroptik, die Licht eines parallelen Strahlenbiindels
auf die PMTs fokussiert. In Riickwértsrichtung ist in den Strahlengang zusétzlich
ein Glan-Taylor-Prisma eingebracht, das mit Hilfe von zwei PMTs eine polarisa-
tionsaufgeldste Messung ermoglicht. Der Uberlappbereich zwischen Detektions-
strahl und Laserstrahl definiert das Messvolumen; befinden sich in diesem Bereich
Partikel, wird ihr Streulicht detektiert.

11
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Abb. 3.1 zeigt schematisch den Aufbau am Beipiel des ASA-Experimentes;
die Unterschiede zwischen den beiden Aufbauten fasst Tab. 3.1 zusammen. Ne-
ben den Unterschieden in der Geometrie des Aufbaus, die auf die verschiedenen
Kammerdurchmesser zuriickzufiihren sind, wurde beim ASA-Aufbau eine ande-
re Lasereinkopplung gewdhlt. Der Laserstrahl wird hier nicht iiber eine Faser
geleitet, sondern direkt in die Kammer eingespiegelt. Der Vorteil besteht in der
geringeren resultierenden Strahldivergenz (vgl. Tab. 3.1), wodurch Reflexe an der
hinteren Kammerwand verringert werden.

Zusitzlich ist beim ASA-Aufbau ein A/4-Pléttchen im 45°-Winkel und ein
drehbarer Diinnschichtpolarisator in den Strahlengang eingebaut, womit eine ma-
nuelle Drehung der Laserpolarisation um 90° moglich ist. Anschliefend wird der
Laserstrahl bei beiden Aufbauten zur Verringerung von Reflektionsverlusten bei
der Einkopplung iiber ein Brewsterfenster in die Kammer geleitet.

In Anhang B sind die Unterschiede in der Geometrie der Streuvolumina der
beiden Versuchsaufbauten zusammengestellt.

Tabelle 3.1: Spezifikationen der Streulichtaufbauten an AIDA und ASA.

AIDA ASA
gemessene Laserleistung 25 mW 25 mW
Lasereinkopplung polarisationserhaltende Faser Einspiegelung
optische Elemtente Brewsterfenster A/4 -Pldttchen
(Einkopplung) Diinnschichtpolarisator
Brewsterfenster
Laserpolarisation 99 % 99 %
vertikal vertikal od. horizontal
(drehbar)
Beobachtungswinkel 3.9°/176.1° 4.4°/175.6°
Streuvolumen 7.0cm? 2.6 cm?
Streuzentren Eiskristalle Mineralstaub

Wegen der deutlich unterschiedlichen Streuintensitéaten bei verschiedenen Win-
keln sind einige der Photomultiplier mit Neutralglasfiltern versehen. Tab. 3.2 fasst
die verwendeten Abschwécherfilter an den beiden Aufbauten zusammen.

Der Hauptunterschied der beiden Versuchskammern, die beide eine zylindri-
sche Grundform haben, besteht in der verschiedenen Dimensionierung: wéhrend
die ASA-Kammer bei einem Durchmesser von 1.9m ein Kammervolumen von
etwa 4m? aufweist, hat die AIDA 4m Durchmesser und 84 m?® Volumen. Dane-
ben werden verschiedene Experimenttemperaturen benotigt: im Rahmen der hier
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Tabelle 3.2: Transmission der verwendeten Neutralglasfilter vor den Photomulti-
pliern an AIDA und ASA.

Photomultiplier AIDA ASA

40 1% 05%
176° CH 25%  25%
176° CH, - -

vorgestellten Eisnukleationsexperimente sind an der AIDA Temperaturen zwi-
schen 185 K und 260 K eingestellt worden, wihrend fiir die Untersuchung von Mi-
neralstduben im ASA-Behélter Experimente bei Raumtemperatur durchgefiihrt
wurden.!

3.2 Justage der Streugeometrie

Die Justage der Streulichtapparatur wird hier anhand des ASA-Aufbaus beschrie-
ben. Der Aufbau ist so gestaltet, dass alle Elemente, die die Lage der Streuebene
sowie den Beobachtungswinkel definieren, justierbar angebracht sind.

So sind die beiden 140er-Blockflansche, auf dem in Riickwértsrichtung die
Lasereinkopplung und die polarisationsauflésende Detektionseinheit, in Vorwérts-
richtung Detektionseinheit und Strahlfalle montiert sind, jeweils iiber einen Fal-
tenbalg gegeneinander verstellbar. Die beiden Detektionseinheiten sind zusétzlich
iiber 40er-Faltenbalge justierbar, die Position des Laserstrahls ist {iber die Spie-
geljustage bestimmt.

Zunéchst erfolgt der Abgleich von Beobachtungsstrahl und Laserstrahl zur
Uberschneidung im Streuvolumen. Dazu wird anstelle der Photomultiplier eine
rote Laserleuchtdiode hinter die Detektionsoptik angebracht, die den Beobach-
tungsstrahl sichtbar macht. In die Mitte der Kammer wird in die Streuebene
seitlich eine weifle Leuchtdiode durch ein Rohr der Liange des Kammerradius-
ses eingebracht, auf die (blauer) Laserstrahl und (rote) Laserdiode ausgerichtet
werden.

Anschlielend wird auch der Photomultiplier in Vorwértsrichtung entfernt und
der Flansch so justiert, dass der Leuchtdiodenstrahl durch die Beobachtungsop-

!Auch die ASA-Kammer kann im Temperaturbereich 260 - 320 K thermostatisiert werden,
was fiir die Experimente der vorliegenden Arbeit jedoch nicht genutzt wurde.
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Ruckwarts-
+- -
Ar'-Laser richtung
A =488 nm
L Prisma
1 (nur riickwarts)
AJ4-Pléttchen ! Linse (f=40)
H D — 11— Blende
|
Dinnschicht- : Linse (F=20)
polarisator : IF-Filter

Vorwarts -
richtung

Abbildung 3.1: Schematischer Aufbau des Streulichtaufbaus, hier dargestellt fiir
den ASA-Behilter.

tik abgebildet wird. Die abschlieBende Uberpriifung der Einstellungen geschieht
durch den Umbau der Leuchtdiode in Vorwéartsrichtung und Abbildung ihres
Strahls mit der Optik in Riickwértsrichtung.

3.3 Justage der optischen Elemente
bei der Lasereinkopplung

Die Einkopplung des Laserstrahls iiber ein A/4-Plittchen und einen Diinnschicht-
polarisator zur Erzeugung von vertikal oder horizontal polarisiertem Licht ist
bereits in Kap. 2.2 unter der Annahme idealer optischer Elemente beschrieben
worden. Unter Beriicksichtigung der Fertigungstoleranzen ergeben sich Abwei-
chungen von den theoretisch berechneten Polarisationseigenschaften. Wie aus
Tab. 3.3 ersichtlich, sind die Abweichungen allerdings so gering, dass signifikante
Polarisationsédnderungen nicht zu erwarten sind.
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Tabelle 3.3: Eigenschaften der verwendeten optischen Elemente.

optisches Element Eigenschaft Genauigkeit  resultierender
Polarisationsgrad
Laser Loschungsverhiltnis — 1:250 99.6 % linear
A/4-Plittchen Verzogerungstoleranz — A/300 e = 0.999,
v =90.6
Drehgenauigkeit 90° + 0.38° 91.0% zirkular
Diinnschichtpolarisator —Loschungsverhaltnis 1:5000 99.98 % linear

Eine weitere Fehlerquelle stellt die Genauigkeit der Winkeleinstellung der op-
tischen Elemente relativ zur geforderten Lage von 45° fiir das A/4-Plittchen und
0° bzw. 90° fiir den Diinnschichtpolarisator dar. Fiir ihre Einstellung wird die
Kammer mit rundem Aerosol, hier Latex-Partikeln, gefiillt, da sich, wie in Kap.
3.4 gezeigt wird, runde Partikel durch eine Polarisationserhaltung auszeichnen.

Zunichst werden \/4-Pldttchen und Diinnschichtpolarisator nach Augenmaf
im Strahlengang des Lasers ausgerichtet. Die Positionen beider optischer Elemen-
te werden anschliefend so optimiert, dass bei einer Drehung des Diinnschichtpo-
larisators um 90° eine maximale Differenz in jedem der beiden Streukanéle der
Riickwértsrichtung erreicht wird.

Somit koénnen bei der Justage folgende Ungenauigkeiten eintreten: das \/4-
Pléattchen befindet sich in einem vom 45° abweichenden Winkel, der Diinnschicht-
polarisator ist in einem von 0° verschiedenen Winkel dazu eingestellt, und das
Prisma der Detektionsoptik ist nicht genau zur Streuebene ausgerichtet. Zur
Quantifizierung dieser systematischen Fehler werden die im Anhang A aufgefiihr-
ten allgemeinen Matrizen fiir optische Elemente verwendet, wobei eine Partikel-
mischung aus Kugeln und Dimeren von Kugeln, wie im Referenzexeriment fiir
den ASA-Aufbau vorhanden (vgl. Kap. 5.1), als Berechnungsgrundlage dient.

Der Anteil an Dimeren in diesem Experiment bewirkt, dass die Depolarisation
bei einer Idealeinstellung der optischen Elemente einen von Null verschiedenen
Wert annimmt.

Tab. 3.4 fasst die Ergebnisse dieser Betrachtung fiir verschiedene angenomme-
ne Verkippungswinkel der einzelnen optischen Elemente gegen ihre Idealposition
zusammen. Depolarisationséinderungen, wie in Kap. 3.4 definiert, von deutlich
iiber einem Prozentpunkt sind danach nur zu erwarten, wenn mindestens zwei
der drei Elemente um 5° gegen ihre Idealposition verkippt sind.
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Tabelle 3.4: Depolarisation im senkrechten und parallelen Kanal unter Annahme
verschiedener Verkippungswinkel der optischen Elemente (Partikelgemisch aus
Kugeln und Kugel-Dimeren wie im Referenzexperiment, vgl. Tab. 5.1; Angabe in
Prozentpunkten relativ zur Idealposition 45°/0°/0°.).

A/4- Diinnschicht- Prisma Som Som
Plittchen polarisator I +
45° 0° 0° 24=0 12=0
5° +0.7 +0
5° 0° +0.7 +0.7
5° +2.8 +0.8
40° 0° 0° +0.1 -0.1
5° +0.9 -0.1
5° 0° +1.1 +0.5
5° +3.4 +0.5

3.4 Bestimmung der Depolarisation

Die Depolarisation beschreibt die Eigenschaft eines Partikels oder Partikelensem-
bles, polarisiertes Licht durch Streuung teilweise in Licht einer anderen Polarisa-
tion umzuwandeln. Die Berechnung der Depolarisation kann aus den Messwerten
des senkrechten und parallelen Kanals des Streulichtaufbaus sowie — bei bekann-
ter Streumatrix — aus den Matrixelementen erfolgen.

Experimentelle Bestimmung der Depolarisation

Wie in Kap. 3 beschrieben, wird die Streulichtapparatur an AIDA mit einer
vertikalen Laserpolarisation betrieben, withrend am ASA-Aufbau eine Anderung
der Polarisationsrichtung zwischen vertikaler und horizontaler Laserpolarisation
moglich ist. Damit die Depolarisation § unabhéngig von der Laserpolarisation
relativ zur Streuebenene normiert ist, wird sie definiert als:

CH,

= CH, + CH,

(3.1)

Dabei sind CH; und CH) die von den Photomultipliern gemessenen Inten-
sitdten senkrecht und parallel zur Laserpolarisation. CH entspricht also bei pa-
rallel zur Streuebene polarisiertem Laserlicht dem vertikal montierten Photomul-
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tiplier, bei senkrecht polarisiertem Laserlicht dagegen dem horizontal angebrach-
ten PMT.

Bei Messungen mit polarisationsauflosenden LIDAR-Systemen, die fiir Feld-
messungen eingesetzt werden und mit einem vertikal orientierten, gepulsten Laser
und einem Teleskopspiegel Streulicht in der direkten Riickwértsrichtung detek-
tieren, ist folgende Depolarisationsdefinition gebrauchlich:

CH,

e (3.2)

5LIDAR =

Die beiden Depolarisationsdefinitionen konnen wie folgt umgerechnet werden:

Oy
1 —dy

OLIDAR = (3.3)

Nach [CDDA*99] wird das Verhéltnis §,; Volumendepolarisation, bei alleiniger
Betrachtung der Aerosolkomponente dagegen Depolarisationsverhéltnis genannt.
Fiir die Auswertungen der Streulichtmessungen der vorliegenden Arbeit wird die
Definition 4y nach GI. 3.1 verwendet, da dieses Verhéltnis auch bei einer Drehung
der Laserpolarisation auf den Bereich 0 < § < 0.5 normiert ist, und im Folgenden
vereinfacht Depolarisation ¢ genannt.

Bei den Experimenten an der ASA-Kammer werden die Streueigenschaften je-
den Aerosols bei senkrechter und paralleler Laserpolarisation gemessen. Dadurch
kann die Depolarisation fiir CH; und CH, als Verhéltnis der Streuintensitét bei
den beiden Laserpolarisationen angegeben werden:

I asER |
ocH, = 3.4
- Ipaser |+ Ioaser L (3.4)
Ipaser 1
ocH , 3.5
! Itaser 1+ Inaser | (3:5)
mit  Ipaskr | : Streuintensitit bei vertikaler Laserpolarisation,
IpasEr | Streuintensitét bei horizontaler Laserpolarisation.

Diese Art der Messung hat zwei Vorteile: zum einen kann die Depolarisa-
tion ohne einen Abgleich der Photomultiplier in Riickwértsrichtung angegeben
werden, zum anderen stellt die Angabe beider Depolarisationen eine zusétzli-
che Information dar, die zur Berechnung von Matrixelementen (vgl. 3.4) genutzt
werden kann.
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Entsprechend zu Gl. 3.1 wird die Depolarisation an der AIDA-Kammer be-
rechnet als:

CH”

CH”""CHJ_' (3.6)

OAIDA
Die Depolarisationseigenschaften verschiedener Partikelformen werden in Kap.
4 nach der Herleitung der Depolarisation aus den Matrixelementen erldutert.

Berechnung der Depolarisation aus den
Matrixelementen

Nach dem in Kap. 2.3 beschriebenen Verfahren werden die Streuintensititen im
parallelen und senkrechten Kanal bei bekannter Laserpolarisation berechnet. Da-
zu kann das Prisma als Diinnschichtpolarisator im 0°- bzw. 90°-Winkel betrach-
tet werden; die Streuintensitdt ist dann proportional zum [-Anteil des resultie-
renden Stokes-Vektors. Wenn gleichzeitig zufillige Partikelorientierung vorausge-
setzt werden kann, gilt die unter Gl. 2.14 angegebene Matrix mit der Beziehung
Fio = Fy.

Tabelle 3.5: Berechnung der Streuintensitédten im parallelen und senkrechten Ka-
nal fiir horizontale und vertikale Laserpolarisation aus den Matrixelementen, je-
weils fiir ein Partikelensemble mit zufélliger Partikelorientierung.

Laser horizontal polarisiert Laser vertikal polarisiert

1760 CHH i(Fll + 2F12 + FQQ) i(Fll - FQQ)
176° CH i(Fn — Fy) i(Fn — 2F19 + F)
4° CHy=CH, i(Fu1+ Fi2) (Fi1 — Fio)

Die so berechneten Streuintensitdten sind in Tab. 3.5 fiir den parallelen und
senkrechten Streukanal zusammengestellt, vgl. [BH98]. Daraus ergeben sich fol-

gende Depolarisationsberechnungen fiir die Riickwértsstreuung beim AIDA- und
ASA-Aufbau:

1 Fy — Fo
0, = = 3.7
A 2 Fyy + Fip’ (3.7
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1 Fip — Fa
0, e 3.8
T 2R - P (38)
1 Fip — Fa
1) = —— 3.9
AT 2R — (39)

Damit ist die Depolarisationsdefinition fiir den AIDA-Aufbau identisch mit
derjeniegen des ASA-Aufbaus im senkrechten Kanal unter Drehung der Laserpo-
larisation.

Wie in Gl. 2.17 dargestellt, weist die Streumatrix von Kugeln die Eigenschaft
auf, dass Fj; = Fy9 ist. Somit ist aufgrund der gewéhlten Depolarisationsdefini-
tionen:

0=20 fiir Kugeln und
0<d<0.5 fiir asphéarische Partikel.

Auflerdem ist die Depolarisation aufgrund der gewéhlten Definitionen stets
unabhéngig von der Partikelkonzentration.

Berechnung von Matrixelementen aus den
Depolarisationsmessungen

Aufgrund der Depolarisationsmessung im parallelen und senkrechten Kanal bei
den ASA-Experimenten ist eine Berechnung der Matrixelemente aus den Depola-
risationsmessungen moglich. Aus der Kombination von Gl. 3.7 und Gl. 3.8 ergibt
sich folgender Zusammenhang der Matrixelemente mit den gemessenen Depola-
risationen:

dcr, +0cu, —40cH, OcH
Fyy = ! - gy, 3.10
2 ocwH, + 0cH, H (3.10)

1
Fy, = —7(F11_F22_250HLF11)' (311)
250HJ_

3.5 Bestimmung des Vorwirtsstreuverhiltnisses

Experimentelle Bestimmung des Vorwirtsstreuverhiltnisses

Neben der Depolarisation, die experimentell aus der Auswertung der Riickwérts-
richtung bestimmt wird, kann eine zweite, ebenfalls konzentrationsunabhéngi-
ge Grofle mit Hilfe der Streulichtaufbauten bestimmt werden. Das Vorwérts-
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Riickwartsstreuverhéltnis V/R, im Folgenden vereinfacht Vorwéartsstreuverhélt-
nis? genannt, ist definiert als:

e
V/R - (3.12)
I1760
mit [y : Streuintensitdt in Vorwértsrichtung,
Ti76o : Streuintensitdt in Riickwértsrichtung.

Diese Grofle charakterisiert den Faktor, um den die Vorwértsstreuung die
Streuung in Riickwértsrichtung iibersteigt. Bei sehr kleinen Partikeln, im Rayleigh-
Bereich, ist dieses Verhiltnis 1, bei groflen Partikeln nimmt es jedoch wegen des
Uberwiegens der Vorwirtsstreuung grofe Werte an. Wegen des Ansteigens der
Streuung in der Ndhe der direkten Vorwértsrichtung ist der Wert des Vorwérts-
streuverhéltnisses stark von dem gewéhlten Winkelpaar abhéngig.

Berechnung des Vorwirtsstreuverhiltnisses aus den Matrixelementen

Mit Hilfe der Streuintensitéiten der beiden Kanéle der Riickwértsrichtung sowie
in Vorwirtsrichtung (vgl. Tab. 3.5) kann das Vorwartsstreuverhéltnis aus den
Matrixelementen berechnet werden:?

Fi1(4°) + Fia(4°)
_ 1

V/R LASERH F11<1760> + F12(1760>7 (3 3)
Fi1(4°) — Fip(4°)

\V4 = 14

/B Laser, Fi1(176°) — F5(176°) (3.14)
Fi1(4°) — Fip(4°)

V/R . 3.15

/T apa F11(176°) — F15(176°) (3.15)

Wenn der Wert des Matrixelementes Fj, von 0 verschieden ist, wie es bei
asphérischen Partikeln zu erwarten ist, wird bei Drehung der Laserpolarisation
am ASA-Aufbau ein anderes Vorwiartsstreuverhéltnis gemessen.

2Ein #hnliches Maf ist die Steilheit ("steepness”), bei der das Verhiltnis des Maximal- und
Minimalwertes der Phasenfunktion Fj; gebildet wird, vgl. z. B. [VMR01], Kap. 5.2.2.

3Zur Unterscheidung der beiden Richtungen sind die Matrixelemente mit dem zugehérigen
Winkel indiziert.
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Berechnung von Matrixelementen aus der Messung des
Vorwiértsstreuverhiltnisses

Vergleichbar zu den Depolarisationsmessungen und den daraus berechneten Ver-
héltnissen Fio/Fy; und Fyy/Fy; der Riickwértsrichtung kann nach der Messung
des Vorwirtsstreuverhélnisses ein weiteres Matrixelement berechnet werden. Aus
der Drehung der Laserpolarisation ergibt sich aus der Kombination der Gl. 3.13
und Gl. 3.14 fiir den ASA-Aufbau:

Fii(4°) = ;(V/R||F11(176°)(1+M)+
V/RyFy(176°)(1 - m» (3.16)
Fi2(4°) = V/RyFu(176°) + V/ Ry F15(176°) — Fy1(4°) (3.17)

Damit kann, unter Beriicksichtigung der relativen Empfindlichkeiten der Pho-
tomultiplier (Kap. 5.1.2), auch das Verhéltnis Fy5/F}; fiir die Vorwértsrichtung
angegeben werden.



Kapitel 4

Ergebnisse von
T-Matrix-Rechnungen

Die T-Matrix-Methode von Mishchenko & Travis stellt eine Moglichkeit dar,
Streueigenschaften von nicht-sphérischen Partikeln im Ubergangsbereich zwi-
schen Rayleigh-Streuung und geometrischer Optik zu berechnen. Dafiir werden
die Maxwell-Gleichungen fiir Partikel zufélliger Orientierung numerisch gelost,
wobei je nach Asphérizitatsgrad der Partikel Berechnungen bis zu einem Groéflen-
parameter von etwa 50 moglich sind. In [MTM96b] werden die Grundlagen der
T-Matrix-Methode erldutert, wiahrend [MT98| eine Anleitung zur Programm-
handhabung sowie Beispiele zu Rechenzeiten verschiedener Programmversionen
bei unterschiedlichen Partikelparametern beinhaltet.

Ergebnisse von T-Matrix-Rechnungen sind fiir Sphiroide [Mis91], [MT98], Zy-
linder [MTM96a], Chebyshev-Partikel [Mis91] und Kugeldimere [MM96] vorhan-
den. In den angegebenen Literaturstellen werden jeweils vollstdndige Streumatri-
zen, also alle sechs unabhéngigen Matrixelemente mit ihrer Winkelabhéngigkeit,
diskutiert.

Das Modell wird in der vorliegenden Arbeit genutzt, um die prinzipiellen Zu-
sammenhénge zwischen Partikelform, -grofie und den damit verbundenen Streuei-
genschaften, insbesondere der Depolarisation und des Vorwértsstreuverhéltnisses,
aufzuzeigen. Dazu sind mit den frei verfiigharen Programmen' Rechnungen unter
Verwendung der in Kap. 3 beschriebenen Streugeometrie durchgefiihrt worden, al-
so fiir ein Vorwértsstreuverhéltnis von 4°/176° und einer Depolarisation bei 176°.
Die Depolarisationsergebnisse dieser Rechnungen werden wie in Gl. 3.9 definiert
fiir den AIDA-Aufbau angegeben. Alle Berechnungen beziehen sich auflerdem auf
die verwendete Wellenldnge von 488 nm.

! http://www.giss.nasa.gov/” crmim/t_matrix.html 10.09.2003
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(a) Prolates Sphéroid. (b) Oblates Sphéroid.

Abbildung 4.1: Darstellung von prolaten und oblaten Sphéroiden mit &quatorialen
Halbachsen e und polarer Halbachse p.

4.1 Prolate und oblate Sphéroide

Sphéroide, also rotationssymmetrische Partikel mit einer ellipsenférmigen Projek-
tionsflache, stellen ein einfaches Modell fiir nicht-sphérische Partikel dar. Sie wer-
den charakterisiert durch ihr Achsenverhéltnis e, das definiert ist als das Verhélt-
nis von aquatorialer zu polarer Halbachse, wobei die beiden Halbachsen in der
aquatoriellen Ebene jeweils gleich lang sind. Demnach kénnen zwei Arten von
Sphéroiden unterschieden werden: Partikel mit € < 1 heiflen prolat, wiahrend ob-
late Sphéroide ein € > 1 aufweisen (Abb. 4.1). Kugeln mit gleich langer polarer
und dquatorialer Halbachse sind demnach ein Spezialfall der Sphéroide.

Fiir prolate und oblate Sphéroide mit Achsenverhéltnissen zwischen 0.3 und
3.0 wurden fiir die verwendete Streugeometrie und Wellenldnge T-Matrix-Rech-
nungen [MT98] durchgefiihrt. Die verwendeten Parameter der Grofienverteilung
sind analog zu den in [MTMO96b] verwendeten, also eine modifizierte Exponen-
tialverteilung mit effektiver Varianz 0.1 sowie unterer Verteilungsgrenze r; =
0.8903 d,, und oberer Grenze xs = 1.5654 d,. Diese Verteilung zeichnet sich
durch eine exponentielle Abnahme von dN/dd, bei z1 < d, < z2 aus. Bei den
gewdhlten Verteilungsparametern treten wenig Interferenzstrukturen auf, sodass
die Matrixelemente und damit auch die daraus berechnete Depolarisation und
das Vorwértsstreuverhéltnis auf ihre Form- und Groflenabhéngigkeit untersucht
werden kénnen. Der Brechungsindex wurde zu 1.31, entsprechend dem Brechungs-
index von Wassereis bei der verwendeten Wellenlédnge (vgl. [War84]), gewihlt.

Die Berechnungen wurden in 2 nm-Schritten des Partikeldurchmessers fiir die
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Achsenverhéltnisse 1/3, 1/2.75, 1/2.5, 1/2.25, 1/2, 1/1.75, 1/1.5, 1/1.25, 1, 1.25,
1.5, 1.75, 2, 2.25, 2.5, 2.75 und 3 durchgefiihrt, wobei generell der T-Matrix-Code
mit Gaussquadratur-Losung in der Version mit ”double precision”-Variablen ver-
wendet wurde. Fiir Partikel mit starkeren Asphérizititen (ab € = 1/1.75 bzw.
1.75) zeigt dieser Code bei grofleren Partikeln keine Konvergenz mehr, sodass
hierfiir auf die Version mit LU-Faktorisierung (Version mit ”extended precision”-
Variablen) zuriickgegriffen wurde.

Fiir Abb. 4.2 und Abb. 4.3 sind die Partikelgroflen jeweils als Durchmesser
einer Kugel mit gleicher Oberfldche dargestellt.

4.1.1 Depolarisation

Die Ergebnisse der Depolarisation aus den T-Matrix-Rechnungen sind in Abb. 4.2
dargestellt. Danach haben Kugeln, wie bereits in Kap. 3.4 gezeigt, keine Depola-
risationseigenschaften. Unabhéngig von der betrachteten Grundform zeigen sehr
kleine Partikel keine signifikante Depolarisation (< 0.025). Bei prolaten Sphéroi-
den sinkt diese Schwelle mit steigender Asphérizitiat von etwa 0.6 pm auf 0.15 pm.
Generell ist mit steigender Partikelgrofie bei konstantem Achsenverhéltnis in dem
betrachteten Form- und Groflenbereich ein Ansteigen der Depolarisation zu be-
obachten. Ein Maximum ist bei einem Achsenverhéltnis von 1/1.5 bei Partikel-
durchmessern ab 1 pm vorhanden. Besonders bei Partikeln hoherer Asphérizitét
ist eine Verringerung der Depolarisation mit weiter steigender Partikelgrofle nach
dem FErreichen eines Maximums sichtbar.

Auch bei den oblaten Sphéroiden ist eine Mindestgrofle zum Erreichen einer
signifikanten Depolarisation notwendig, die bei etwa 0.5 pm liegt, und weniger
stark von der Partikelform abhéngt als bei den prolaten Teilchen. Bei Partikeln
grofler als 1 pm weist das Verteilungsmuster der Depolarisation stéarkere Schwan-
kungen auf, die die generelle Tendenz einer steigenden Depolarisation mit der
Partikelgrofle teilweise iiberlagern. Der Bereich maximaler Depolarisation liegt
hier bei grofen Achsenverhéltnissen und Durchmessern iiber 1.3 pm.

4.1.2 Vorwartsstreuverhaltnis

Abb. 4.3 zeigt die Ergebnisse des Vorwirtsstreuverhéltnisses fiir die gleichen
Form-, Gréflen- und Verteilungsparameter wie in Kap. 4.1.1. Generell steigt das
Verhéaltnis mit wachsender Partikelgrofle an, wobei dieser Zusammenhang bei al-
len dargestellten Achsenverhéltnissen bis zu einem Durchmesser von etwa 1 pm
besonders ausgepragt ist. Bei grofleren Durchmessern wird dieses Verhalten teil-
weise durch Interferenzstrukturen iiberdeckt. Insbesondere zeigen beide Formfa-
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(a) Prolate Sphéroide. (b) Oblate Sphéroide.

Abbildung 4.2: Depolarisation durch prolate und oblate Sphéroide mit Achsen-
verhéltnis €, berechnet fiir einen Winkel von 176° mit T-Matrix-Rechnungen
[IMT98] (A = 488 nm, BI = 1.31, modifizierte Exponential-Verteilung, Partikel-
grofe dargestellt als Durchmesser einer oberflichenidquivalenten Kugel).

milien bei nur wenig von der Kugelform abweichenden Achsenverhéltnissen diese
Eigenschaft, sowie prolate Sphéaroide mit Achsenverhéltnissen kleiner 0.4. Bei den
oblaten Sphéroiden kann dagegen, wie schon bei der Depolarisation gesehen, fiir
diese Achsenverhéltnisse ein kleineskaliges Interferenzmuster beobachtet werden.

Somit kann das Vorwértsstreuverhaltnis als ein Maf} fiir die Partikelgrofie
verwendet werden, insbesondere fiir submikrometergrofie Partikel.

4.2 Partikel mit groflen Achsenverhiltnissen

Neben der Berechnung von nur wenig von der Kugelform abweichenden Sphéro-
iden sind mit der T-Matrix-Methode auch Berechnungen von stérker verformten
Partikeln moglich. Teilchen mit groflen Achsenverhéltnissen stellen ein Modell dar
fiir Nadeln und Plattchen, wie sie als Eiskristalle in der Atmosphére beobachtet
werden.

Die Streueigenschaften dieser deformierten Partikel sind in [ZMO00] beschrie-
ben. Fiir die Anwendung auf die verwendete Streugeometrie wurden T-Matrix-
Rechnungen unter Verwendung des ”extended precision” Codes mit LU-Faktori-
sierung durchgefiihrt, wobei die gleichen Parameter wie in [ZMO00] verwendet wur-
den. Bei der Groflenverteilung handelt es sich hier um eine Gamma-Verteilung,
also einer der in Kap. 4.1 verwendeten Exponentialverteilung &hnlichen Funkti-
on, die ebenfalls in den angegebenen Grenzen der Verteilung eine exponentielle
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(a) Prolate Sphéroide. (b) Oblate Sphéaroide.

Abbildung 4.3: Vorwiértsstreuverhéltnis durch prolate und oblate Sphéroide mit
Achsenverhéltnis €, berechnet fiir die Winkelkombination von 4°/176° mit T-
Matrix-Rechnungen [MT98] (A = 488 nm, Bl = 1.31, modifizierte Exponential-
Verteilung, Partikelgréfie dargestellt als Durchmesser einer oberflachenéquivalen-
ten Kugel).

Abnahme von dN/dd, zeigt. Hier wurde eine effektive Varianz von 0.05 mit den
gleichen Verteilungsgrenzen wie fiir die Darstellung in Kap. 4.1 verwendet (untere
Grenze z; = 0.8903 d,, obere Grenze xo = 1.5654 d,,). Fiir die Anwendung auf
Eiskristalle ist ein Brechungsindex von 1.31 zugrunde gelegt.

Die Berechnungen sind fiir Achsenverhéltnisse von 2, 5, 10, 12, 15 und 20
durchgefiihrt und in Abb. 4.4 dargestellt. Wie schon in Abb. 4.1 gesehen, steigt
unabhéngig von der gewéahlten Partikelform die Depolarisation mit zunehmender
Partikelgréfle an. Hier wird jedoch ein weiterer Aspekt sichtbar: bei gleicher Par-
tikelgrofle nimmt mit groferer Asphérizitit der Wert der Depolarisation ab. Bei
Achsenverhéltnissen von 10 und grofler tritt dabei keine signifikante Depolarisa-
tion mehr auf.

Eine Erklarung fiir dieses Verhalten wird in [ZMO00] aus der Betrachtung der
Matrixelemente abgeleitet: das Verhéltnis Fyo/Fy; ist nahe 1, Fy3/Fy und Fyy/ Fiq
weisen nahezu identische Werte auf, und —Fy5/Fy; zeigt einen Verlauf mit Ma-
ximum bei 90°. Diese Eigenschaften der Matrixelemente sind charakteristisch
fiir Partikel im Rayleigh-Bereich. Zakharova und Mishchenko ([ZMO00]) schliefien,
dass die Depolarisation nicht von der Partikelgrofle, sondern von der Grofle der



4.3. KUGEL-DIMERE 27

Durchmesser [um]
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 1,2 1,4

0,3 T T T T T T T T T T T T T 0,3
— . 2
—o—5
—A—10
C 0241 o 12 40,2
o —— 15
I —%—20
)
3
S 0,1 40,1
o
[}
o)
0,0 o= 40,0
T T T T T T T

GroRenparameter

Abbildung 4.4: Depolarisation durch oblate Sphéroide unterschiedlicher Achsen-
verhéltnisse, berechnet fiir einen Winkel von 176° mit T-Matrix-Rechnungen
([MT98], BI=1.31, Umrechnung Groenparameter — Durchmesser fiir A = 488 nm,
Gamma-Verteilung).

kleinen Halbachse bestimmt wird. Deren Lénge liegt bei den berechneten Parti-
keln im Rayleigh-Bereich (Abb. 4.5).2

Somit gibt es zwei Arten von asphérischen Partikeln, bei denen nur sehr ge-
ringe Depolarisationen gemessen werden: zum einen Partikel mit sehr kleinen
Groflenparametern, zum anderen stark deformierte Partikel. Die Depolarisation
ist somit kein eindeutiges Maf fiir die Asphérizitiat eines Teilchens, da geringe
Werte sowohl auf kleine Partikel, als auch auf grofie, jedoch stark asphérische
Partikel hinweisen konnen.

4.3 Kugel-Dimere

Wiéhrend Kugeln beliebiger Grole keine Depolarisation aufweisen (vgl. Kap.
3.4), zeigen Zusammensetzungen von Kugeln Depolarisationseigenschaften von
asphérischen Partikeln. Auch fiir Dimere von Kugeln existiert ein T-Matrix-Code
[IMMO96], der die Streueigenschaften von zwei Kugeln mit ggf. unterschiedlichen
Durchmessern und Brechungsindices berechnet. Auch hier wird von zuféllig orien-
tierten Partikeln, hier also Dimeren ausgegangen. Die Berechnungen sind jeweils

2AuBerdem wird in dem Artikel gezeigt, dass Asymmetrieparameter und Phasenfunktion
mit der Grofle einer Kugel gleicher projizierter Fléche skalieren.
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Abbildung 4.5: Matrixelemente eines oblaten Sphéroids ( —— ) mit Achsen-
verhiltnis 20, berechnet mit T-Matrix-Rechnungen ([MT98], BI=1.31, Gréfenpa-
rameter 8, Gamma-Verteilung) im Vergleich zu einer Kugel (---- - ) mit Groflen-

parameter 1.

mit zwei sich berithrenden Kugeln durchgefiihrt worden, wobei der Code auch
einen variablen Abstand der Monomere zuldsst. Dagegen sind mit diesem Code
keine Berechnungen mit Gréfenverteilungen moglich.

In Abb. 4.6 ist die winkelabhéngige Depolarisation von zwei sich berithrenden
Kugeln eines Durchmessers von 635 nm bei einem Brechungsindex von 1.46 darge-
stellt. Die Depolarisation ist dabei fiir den parallelen und senkrechten Kanal, wie
in Gl. 3.7 und Gl. 3.8 fiir den ASA-Aufbau angegeben, berechnet. Dieses Beispiel
wird im Zusammenhang mit dem Referenzexperiment fiir den ASA-Aufbau noch
einmal aufgegriffen; der verwendete Brechungsindex von 1.46 entspricht Glas bei
einer Wellenlénge von 488 nm [Pal85].

Die Depolarisation ist fiir den parallelen und senkrechten Kanal aufgrund
der unterschiedlichen Kombination der Matrixelemente nicht identisch. Aus dem
Vergleich der Depolarisation und Fjs/Fi; wird ersichtlich, dass die Differenz der
beiden Depolarisationen als ein Maf fiir die Groe von Fio/Fj; angesehen werden
kann. In der direkten Riickwértsrichtung verschwindet diese Differenz erwartungs-
gemaB, da das Matrixelement Fi5 bei Riickstreuung 0 wird (Gl. 2.15).

Die Darstellung verdeutlicht zudem, dass die Messung der Depolarisation nur
in Riickwértsrichtung sinnvoll ist, da bei Vorwirtsstreuung die beiden Matrixele-
mente Fi; und Fy9 nahezu identisch sind, und daher keine Depolarisation auftritt.
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Abbildung 4.6: Winkelabhéngigkeit der Depolarisation im parallelen und senk-
rechten Kanal fiir Bisphéren von 2x635nm ([MM96], BI=1.46, beriihrende Ku-

geln, A = 488 nm).



Kapitel 5

Streulichtexperimente am
ASA-Behilter

Der Streulichtaufbau am ASA-Behilter wird in der vorliegenden Arbeit verwen-
det, um mineralische Partikel auf Depolarisation und Vorwértsstreuverhéltnis
zu untersuchen. Dabei handelt es sich um einen Nachbau der bereits bestehen-
den AIDA-Streulichtapparatur, der neben der Untersuchung von Aerosolen bei
Raumtemperatur auch dazu dient, Erweiterungen zu testen.

So wurde die Justage der Streugeometrie (vgl. Kap. 3.2) anhand des ASA-
Aufbaus erprobt und mit der Drehung der Laserpolarisation eine Erweiterung
vorgenommen, mit der Bestimmungen von Matrixelementen moglich sind. In Kap.
5.3 werden Vorschlage zur Verbesserung des Aufbaus diskutiert.

5.1 Referenzexperiment mit
kugelférmigen Partikeln

Fiir die Bewertung der Qualitéit der mit dem Streulichtaufbau erhaltenenen Mess-
ergebnisse wird ein Referenzexperiment durchgefiihrt. Dabei werden die Streu-
eigenschaften von sphérischen Aerosolpartikeln untersucht, die, wie in Kap. 3
gezeigt, keine Depolarisation aufweisen. Dieses Experiment wird auflerdem dazu
verwendet, das Vorwértsstreuverhéltnis mit einem Aerosol bekannter Streueigen-
schaften zu kalibrieren, und die Photomultiplier der Riickwértsrichtung aufein-
ander abzustimmen. Anhand dieses Versuches wird im Folgenden das generelle
Vorgehen bei den Streulichtmessungen am ASA-Behilter beschrieben.

Fiir das Experiment werden Glaskiigelchen (Monospheres 800, Merck) mit
einem Biirstengenerator (RBG 1000, Palas) in Kombination mit einer Disper-
gierdiise erzeugt und in den ASA-Behilter eingeleitet. Die Aerosolkonzentration

30
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wird mit einem CPC 3025 (TSI), die PartikelgroBenverteilungen mit einem PCS
2000 (Palas, vgl. Kap. 6.2.2) beobachtet. Fiir dieses Experiment mit Glaskugeln
erfolgt die Zuordnung der Kanalinformation zu Partikelgroffen unter der Annah-
me eines Brechungsindex von 1.45.

Den Verlauf der Anzahlkonzentration zeigt Abb. 5.1: Nach dem Aerosol-
einleiten steigt die Konzentration auf etwa 1300cm™3 an. Um Messungen bei
verschiedenen Konzentrationen durchzufiihren, wird nach der Streulichtmessung
bei horizontal polarisiertem Laserlicht und anschlieBender Drehung auf vertikal
polarisiertes Laserlicht durch Abpumpen und Wiederbefiillen mit partikelfreier
Luft eine 10 %-ige Verdiinnung vorgenommen. Anschliefend erfolgt ein Druckaus-
gleich auf Atmosphérendruck. Auf diese Weise werden nacheinander vier Streu-
lichtmessungen mit abnehmender Anzahlkonzentration durchgefiihrt, wobei je-
weils die Laserpolarisation um 90° gedreht wird.

In Abb. 5.1 ist auBerdem eine typische Grofenverteilung, wie sie wihrend
des Experimentes mit dem PCS aufgenommen wurde, dargestellt. Die Verteilung
zeigt eine Mode bei 580nm, eine deutlich kleinere Mode bei etwa doppeltem
Durchmesser sowie vereinzelt groflere Partikel. Diese Verteilung deutet darauf
hin, dass sich neben den Monosphéren auch Kugeldimere und héhere Aggregate
in der Versuchskammer befinden. Der Anteil der hoheren Aggregate ist dabei
deutlich geringer als der der Dimere.

An die gemessenen Verteilungen wird jeweils ein bimodaler, lognormaler Fit
angebracht, mit dem die beiden Moden der Monomeren und Dimeren hinsicht-
lich Verteilungsbreite, Partikelanzahl und Median der Verteilung charakterisiert
werden. Die Anzahl der hoheren Aggregate ist nicht grof3 genug, um belastbare
Fits an diese Moden anzubringen. Aus diesem Grund werden in Kap. 5.1.1 die
Streueigenschaften nur fiir die Mono- und Dimermode berechnet.

Fiir jeden Kanal wird ein gesondertes Referenzexperiment mit vier Konzentra-
tionsstufen durchgefiihrt; die beiden durchgefiihrten Experimente unterscheiden
sich leicht in dem Anteil der gebildeten Kugeldimere (vgl. Tab. 5.1). Der Anteil
der Partikel, der sich in den Moden mit Aggregaten befindet, ist dabei im Ver-
lauf des jeweiligen Experimentes konstant. Das lédsst darauf schliefen, dass sich
die Dimere bzw. hoheren Aggregate bereits bei der Aerosolerzeugung bilden, und
nicht sekundér durch Koagulation innerhalb des Behélters entstehen.

5.1.1 Depolarisation beim Glaskugelexperiment

Aus den durchgefithrten Messungen werden mit Hilfe von GIl. 3.7 und GI. 3.8 die
Depolarisationen als gewichtete Mittelwerte fiir den senkrechten und parallelen
Kanal berechnet. Dazu werden von den Ausgangszéhlraten eines Kanales jeweils
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Abbildung 5.1: Verlauf der Anzahlkonzentration wéhrend des Referenzexperimen-
tes mit Glaskugeln sowie typische Groflenverteilung mit zugehorigem bimodalen
Fit (Referenzexperiment fiir den senkrechten Kanal, s. Text).

die zugehorige Zihlrate vor dem Einleiten des Aerosols (also die Summe aus Hin-
tergrundstreuung und Luftstreuung) bei gleicher Laserpolarisation subtrahiert.

Falls sich wiahrend des Experimentes ausschlieflich kugelférmige, nicht-aggre-
gierte Partikel in dem Behélter befinden wiirden, miisste die Depolarisation un-
abhéngig von der eingestellten Laserpolarisation 0 betragen (vgl. Kap. 3.4). Die
Ergebnisse der experimentell bestimmten Depolarisation sind in Tab. 5.1 zusam-
mengestellt. Danach ist die Depolarisation sowohl bei Betrachtung des parallelen
als auch des senkrechten Kanals grofler als dieser erwartete Wert 0. Wie im Fol-
genden gezeigt wird, kann ein Grofiteil dieser Abweichung mit dem Vorkommen
von Kugel-Dimeren erklért werden, die, wie in Kap. 4.3 gezeigt, eine deutliche
Depolarisation aufweisen.

Aus den bimodalen lognormal-Fits an die PCS-Groéflenverteilungen wird der
Anteil an Dimeren berechnet; fiir das Experiment mit parallelem Streukanal be-
trug dieser 14.6 %, bei dem Versuch mit dem senkrechten Kanal 6.4 %. Durch die
grofle Anzahl der Fitparameter, namlich fiir jede Mode jeweils Verteilungsbrei-
te, Median der Verteilung und Gesamtpartikelzahl, weisen die Fitergebnisse eine
grofle Unsicherheit auf. Wird dies bei der Berechnung der Dimeranteile beriick-
sichtigt, ergibt sich eine Unsicherheit von einem Faktor 2, was in Tab. 5.1 als
Fehler angegeben ist.

Mit Hilfe von T-Matrix-Rechnungen werden die Streubeitrdge von Kugeln
und Dimeren berechnet und nach ihrem Anteil f im Partikelensemble gemischt.
Anschlieend wird daraus die erwartete Depolarisation berechnet:
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mit SCA = [ Csq F(176°)
Csea : Streuquerschnitt
F(176°) : Linearkombination der Matrixelemente,
vgl. Gl. 3.7 und GI. 3.8.

Diese Berechnung ist empfindlich von der zugrunde gelegten Partikelgrofie
abhéngig; die vom Hersteller spezifizierte Groe (750 nm) ist im Vergleich zu den
PCS-Messungen, die einen Mediandurchmesser von 580 nm ergeben (vgl. Abb.
5.1), deutlich zu gro. Unabhéngig von den Streulichtexperimenten wurde von der
gleichen Monosphéren-Probe ein Extinktionsspektrum aufgenommen ([Sch03]).
Da die Interferenzstruktur im Extinktionsspektrum ein sehr empfindliches Maf}
der Partikelgréfe ist, kann die Partikelgrofie durch einen MIE-Fit an dieses Spek-
trum bestimmt werden ([Wag03]). Dafiir wurden die optischen Konstanten aus
[Pal85] verwendet. Auch hier ergibt sich ein kleinerer mittlerer Durchmesser von
632 nm bei einer Verteilungsbreite von etwa 1.03.

Tabelle 5.1: Vergleich der gemessenen Depolarisation des Referenzexperimen-
tes mit Ergebnissen von T-Matrix-Rechnungen von Kugel-Bisphéren-Gemischen
(Kugeldurchmesser 635 nm, Dimere 2x635nm).

Anteil Anteil ) )
Dimere CH, Dimere CH CH CH
M 2.5 +0.1 25+ 0.1
essung 146 % 6.4 % 54+ 0.1% 5+ 0.1%
T-Matrix- (7.3...29.2 %) (3.2...12.8 %) 2.4 % 1.2 %
Rechnung (1.2...4.7%) (0.6...2.3 %)

Fiir die Berechnung des Streubeitrags durch Kugeln werden die Ergebnisse
dieses MIE-Fits verwendet. Der Code fiir Bisphéren lasst nur monodisperse Ver-
teilungen zu, die Dimerengrofie wird mit 2x635 nm angenommen. Die Ergebnisse
dieser Berechnungen sind ebenfalls in Tab. 5.1 aufgefiihrt.

Danach kann die im Experiment gemessene, von 0 abweichende Depolarisati-
on mit dem vorhandenen Anteil an Dimeren erklirt werden. Fiir den parallelen
Kanal liegt der gemessene Depolarisationswert unter Beriicksichtigung der Mess-
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ungenauigkeiten bei der Bestimmung des Dimeranteils im Bereich der berechne-
ten Depolarisation, fiir den senkrechten Kanal liegt die gemessene Depolarisation
etwas iiber der berechneten.

Wie bereits erlautert, sind in der Versuchskammer jedoch nicht nur Mono- und
Dimere, sondern auch ein geringer Anteil an hoheren Aggregaten vorhanden. Die
Depolarisation, die durch diese Partikel zusétzlich entsteht, ist in den Berechnun-
gen nicht beriicksichtigt. Zu den in Tab. 5.1 berechneten Depolarisationswerten
kommt zudem der systematische Fehler in der Messung der Depolarisation, der
durch die von der Idealeinstellung abweichende Justage der optischen Elemen-
te entsteht. In Kap. 3.2 wurde dieser fiir die hier betrachteten Experimente auf
maximal einen Prozentpunkt geschétzt.

Das durchgefiihrte Referenzexperiment mit Glaskugeln hat somit gezeigt, dass
die Depolarisation unter Beriicksichtigung der vorhandenen Messgenauigkeiten
mit den berechneten Depolarisationswerten iibereinstimmt. Dafiir werden die ge-
messenen Streuintensitédten mit einer Untergrundkorrektur versehen, die sich aus
der Luftstreuung und der Hintergrundstreuung an den Behélterwénden zusam-
mensetzt; mit Hilfe der so korrigierten Werte werden aus jeweils einem Kanal
unter Drehung der Laserpolarisation die Depolarisationen berechnet. Somit ist
das verwendete Auswertungssystem zur quantitativen Bestimmung der Depola-
risation geeignet.

5.1.2 Abgleich der Photomultiplier in Riickwéirtsrichtung

Fiir die Auswertung der Depolarisation ist aufgrund der Berechnung aus jeweils
einem Kanal kein Abgleich der Photomultiplier in Riickwartsrichtung notwendig.
Allerdings ist wegen der Definition des Vorwértsstreuverhéltnisses (vgl. Gl. 3.13
und Gl. 3.14) ein solcher Abgleich erforderlich; dieser wird ebenfalls anhand des
Glaskugelexperimentes unter Ausnutzung der Laserpolarisationsdrehung durch-
gefiihrt.

Unter Vernachlissigung des Matrixelementes Fio sind die Streuintensitéiten
des parallelen Kanals bei paralleler Laserpolarisation sowie des senkrechten Ka-
nals bei senkrechter Laserpolarisation identisch. Das Gleiche gilt fiir den paralle-
len Kanal bei senkrechter Polarisation und den senkrechten Kanal bei paralleler
Polarisationsrichtung (vgl. Tab. 3.5). Der Fehler, der duch die fehlende Bertick-
sichtigung von Fj, entsteht, kann mit den durchgefiithrten Streulichtrechnungen
fiir Kugel-Dimer-Gemische abgeschéitzt werden und betrdgt maximal 4.3 % der
Streuintensitét.

Befiéinden sich ausschlielich kugelférmige Monomere in der Versuchskammer,
wiirde der jeweils senkrecht zur Laserpolarisationsrichtung stehende Kanal kein
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Partikelsignal zeigen. Wie jedoch in Kap. 5.1.1 gezeigt wurde, gibt es einen sig-
nifikanten Anteil an Dimeren und héheren Aggregaten, die eine Depolarisation
aufgrund eines Partikelsignals im jeweils senkrechten Kanal verursachen. Somit
stehen fiir den Abgleich der Photomultiplier Signale iiber einen weiten Messbe-
reich zur Verfiigung.

Fiir Abb. 5.2 sind in diese Zahlraten der Photomultiplier wiederum die Fil-
terabschwéchung und die Untergrundwerte eingerechnet. Danach ergibt sich der
Anpassungsfaktor, mit dem die Zahlraten des parallelen Kanals multipliziert wer-
den miissen, zu 0.365.

T T T T T T T T T T T
120000 4 @ CH __ beilLaser , CH bei Laser b
par senkr senkr par
O CH__ beilLaser ,CH bei Laser ]
par par senkr senkr
100000 + b
80000 + b
£ 60000 .
I o
O
40000 b
20000 H y = 0.365 (x0.005) x
R?= 0.999 ]
0 T T T T T T T T T T T

0 50000 100000 150000 200000 250000 300000 350000

parallel

Abbildung 5.2: Ergebnis des Abgleichs der Photomultiplier in Riickwértsrichtung.

5.1.3 Kalibration des Vorwiartsstreuverhaltnisses

Fiir die quantitative Auswertung des Vorwértsstreuverhéltnisses muss eine Kali-
bration durchgefiihrt werden, bei der die beiden Detektionseinheiten aufeinander
abgestimmt werden. Bei dem ASA-Aufbau wird diese Kalibration wiederum mit
Hilfe des Glaskugelexperimentes durchgefiihrt. Dieser Abgleich beinhaltet sowohl
die unterschiedlichen Eigenschaften der verwendeten Photomultiplier sowie deren
Elektronik, als auch eventuelle Unterschiede im Aufbau der Fokussieroptik.
Tab. 5.2 zeigt die mit Hilfe von T-Matrix-Rechnungen berechneten Vorwérts-
streuverhéltnisse fiir die gemessenen Dimer-Anteile des Referenzexperimentes.
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Die Berechnung dieses Verhiltnisses erfolgt dabei analog zu Gl. 5.1. Der Vergleich
mit den gemessenen Verhiltnissen V/R fiir die beiden Laserpolarisationen gibt
die Kalibrationsfaktoren, die ebenfalls in Tab. 5.2 aufgefiithrt sind. Auch diese
Berechnung beinhaltet die entsprechenden Filterfaktoren und die Untergrund-
streuung; auflerdem geht der in Kap. 5.1.2 bestimmte Faktor fiir den Abgleich
der Riickwirtsrichtung ein.

Die Detektionseinheit in der Vorwértsrichtung ist damit um etwa den Faktor
8 weniger empfindlich als die Riickwértsrichtung. Diese groie Differenz beruht,
wie oben erwdhnt, auf der Kombination von unterschiedlicher Photomultiplier-
empfindlichkeit und Unterschieden in der Einstellung der Fokussieroptik, was sich
ebenfalls auf die Empfindlichkeit der Vorwértsrichtung auswirkt.

Tabelle 5.2: Vorwartsstreuverhélnisse fiir das Referenzexperiment aus Ergebnis-
sen von T-Matrix-Rechnungen mit Kugel-Bisphéren-Gemischen (Kugeldurchmes-
ser 635 nm, Dimere 2x635nm) sowie daraus bestimmte Kalibrationsfaktoren fiir
das Vorwiértsstreuverhéltnis.

V/R Kalibrations-
T-Matrix-Rechnung faktor®
89.4
L b+ 1.
G (859 ... 96.5) roE16
2
Laser 95 82+ 18

(92.4 ... 100.5 )

“Faktor, mit dem die um Dunkelstrom und Filtertransmission korrigierten Messwerte der
Vorwartsrichtung multipliziert werden.

5.2 Streulichtmessungen an Mineralstaub

Aufgrund des héufigen Vorkommens von Mineralstaub in der Atmosphére und
der Bedeutung fiir den Strahlungshaushalt (vgl. Kap. 1) wurden fiir die vorlie-
gende Arbeit Streulicht- und Depolarisationsmessungen an verschiedenen Mine-
ralstaubproben durchgefiihrt. Im Folgenden werden zunéchst die untersuchten
mineralischen Partikel charakterisiert, bevor die Ergebnisse der Streulichtmes-
sungen dargestellt werden.
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5.2.1 Eigenschaften der untersuchten Mineralstdube

Die Probenherkunft der mineralischen Partikel sowie ihre Gewinnung und Auf-
bereitung sind neben den Charakteristika der Groflenverteilungen in Tab. 5.3
zusammengestellt.

Probenherkunft und -aufbereitung

Die Probe ”Agadez” wurde von Lothar Schiitz, Universitidt Mainz, Institut fiir
Physik der Atmosphére, in der Nidhe von Agadez (Niger) als Bodenprobe ge-
nommen. AnschlieBend wurden die Partikel groflenfraktioniert gesiebt; fiir die
Untersuchung der Streueigenschaften wurde die Fraktion 20pm < d, < 75pm
dispergiert.

Die Zuleitung vom Aerosolgenerator in die Kammer ist mit einem Volumen-

! einem Rohrinnendurchmesser von 1.1cm und einer

fluss von etwa 151 min~
Lange von 2.5 m so ausgelegt, dass Partikel ab 23 pm Durchmesser aufgrund ihrer
Sedimentationsgeschwindigkeit nicht mehr in den Behélter geleitet werden. Dafiir
enthélt die Siebfraktion, wie an der Groflenverteilung (Abb. 5.3) erkennbar ist,
einen signifikaten Anteil an deutlich kleineren Partikeln, die durch Redispersion
freigesetzt werden, und aufgrund ihrer geringeren Sedimentationsgeschwindigkeit
in die Kammer gelangen kénnen. Somit stehen bei dieser Probe trotz der Ver-
wendung einer groflen Siebfraktion Partikel im Groéflenbereich von etwa 1 pum zur
Verfiigung.

Khaled I. Megahed hat die mit "Kairo I” und ”Kairo II” benannten Proben
in der Nahe der dgyptischen Hauptstadt genommen. Bei ”"Kairo I” handelt es
sich um luftgetragenen Staub, der bei einem Sandsturm am 19.03.2003 in einem
Wohngebiet 50 km noérdlich von Kairo aussedimentierte. Dagegen ist ”Kairo I1”
eine Bodenprobe, die aus der Wiiste 50 km nordostlich von Kairo stammt. Von
beiden Proben wurde die kleinste Siebfraktion (<20pm) dispergiert.

Bei dem mit ” Arizona” bezeichneten Aerosol, das bei Powder Technology Inc.
erhéltlich ist, handelt es sich ebenfalls um eine Bodenprobe, die aus der Wiiste
von Arizona stammt. Die Partikel sind vermahlen; fiir die Experimente wird eine
Fraktion <3 pm verwendet.

Groflenverteilungen der Mineralstdube

Bei den Streulichtexperimenten am ASA-Behélter sind die Groflenverteilungen
der Mineralstdube mit Hilfe des PCS (vgl. Kap. 6.2.2) gemessen worden; fiir
Abb. 5.3 erfolgte die Zuordnung der Kanile zu Partikeldurchmessern unter der
Annahme von sphérischen Partikeln sowie einem Brechungsindex von 1.45.
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Tabelle 5.3: Eigenschaften der untersuchten mineralischen Partikel.

Aerosoltyp Probenahme Fraktion Amean o
Arizona Bodenprobe, vermahlen <3 pm 0.45pm 1.6
0.58ym®* 1.3
Agadez Bodenprobe 20...75 um 112t 1.1
Kairo 1 Sandsturm, sedimentiert < 20pum 0.5lpm 1.6
Kairo II Bodenprobe < 20 pm 0.45pm 1.6
?1. Mode
b2. Mode

Neben den GroBlenmessungen mit dem PCS wurden unabhéngig von den hier
dargestellten Experimenten Messungen mit einem SMPS (TSI) mit den gleichen
und ebenfalls mit einem Biirstengenerator dispergierten Mineralstduben durch-
gefiihrt ([Lin03]). Die Ergebnisse dieser Mobilitéits-Groflenanalyse ergénzen die
PCS-Messungen am unteren Rand der Verteilung (Abb. 5.3). Fiir diese Abbil-
dung sind die SMPS-Messungen auf die bei den ASA-Experimenten gemessenen
Anzahlkonzentrationen normiert. Die Mediandurchmesser der Partikelverteilung
und ihre Standardabweichung (Tab. 5.3) stammen aus lognormal-Fits an diese
Verteilungen.

Danach weisen die untersuchten Mineralpartikel dhnliche Verteilungsparame-
ter mit Mediandurchmessern um 0.5 pm und Verteilungsbreiten von 1.6 auf. Nur
der Agadez-Staub zeigt eine bimodale Verteilung, wobei diese Verteilung bei allen
PCS-Messungen im Verlauf des Experimentes auftrat. Dies konnte ggfs. an der
Redispersion von anhaftenden kleinen Partikeln aus der grofleren Siebfraktion
liegen.

Partikelform der Mineralstiube

Wie die REM-Bilder von den vier Mineralstduben zeigen (Abb. 5.4), handelt es
sich bei allen Proben um deutlich asphérische, unregelméfig geformte Partikel.
Die Oberflache ist durch eine geschichtete Struktur gekennzeichnet.

Die Probe aus Arizona zeigt frische Bruchkanten, die durch das Vermahlen
der Partikel bei der Probenaufbereitung erklért werden konnen. Die beiden Pro-
ben Agadez und Kairo I weisen etwa gleiche Partikelgrundformen und ebenfalls
eine geschichtete Oberflachenstruktur auf. Die Partikelbegrenzungen sind jedoch
etwas gerundeter, was auf prozessiertes Material hinweist. Die Probe Kairo II
weist die groffite Rundung an den Partikelgrenzen auf, wobei teilweise fast runde
Partikel zu Aggregaten zusammengefasst sind.
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Abbildung 5.3: Groflenverteilungen der untersuchten mineralischen Partikel, ge-
messen mit PCS ( — ) und SPMS ( ).

5.2.2 FErgebnisse der Streulichtmessungen

Die mineralischen Aerosole werden mit dem in Kap. 5.1 beschriebenen Verfahren
bei verschiedenen Konzentrationsstufen und unter Verwendung von vertikal und
horizontal polarisiertem Laserlicht untersucht. Fiir die Auswertung des Vorwiérts-
streuverhiéltnisses werden dabei die in Kap. 5.1.2 und Kap. 5.1.3 bestimmten
Kalibrationsfaktoren verwendet.

Depolarisation

Die Ergebnisse der Streulichtmessungen sind in Abb. 5.5 bzw. Tab. 5.4 dargestellt.
Bei allen untersuchten Mineralstduben konnte dabei eine signifikante Depolarisa-
tion festgestellt werden, wobei jeweils eine Differenz zwischen der Depolarisation
im senkrechten und im parallelen Kanal vorhanden ist.

Die groite gemessene Depolarisation mit etwa 0.15 bei Messung im parallelen
Kanal weist dabei die Probe "Kairo II” auf, die ebenfalls die gréfite (absolute)
Differenz zwischen den beiden Kanéilen zeigt. Bei drei der untersuchten Mine-
ralpartikel ist die Depolarisation im parallelen Kanal hoher als im senkrechten;
nur bei der Probe ” Arizona” ist das Verhéltnis umgekehrt, wobei hier auch die
geringste gemessene Depolarisation von etwa 3 % im parallelen Kanal auftritt.
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(c) Kairo L.

(d) Kairo II.

Abbildung 5.4: REM-Bilder der untersuchten Mineralpartikel.
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Die Unterschiede in den Depolarisationsmessungen kénnen aufgrund der dhn-
lichen Partikelgroflen und Verteilungsbreiten der untersuchten Proben auf Unter-
schiede in der Partikelform zuriickgefithrt werden. Besonders ”Kairo I1” zeichnet
sich im Vergleich zu den anderen Mineralstduben durch gerundete, aber noch
deutlich asphérische Partikelbegrenzungen auf. Somit kénnte die héhere gemesse-
ne Depolarisation sowie die Differenz von dcp, und dcy, auf diese — im Vergleich
zu den anderen Proben — besondere Form zuriickzufiihren sein.

Die beiden Proben ”Agadez” und ”Kairo I” dagegen haben in den REM-
Bildern vergleichbare Formen gezeigt, und die gemessene Depolarisation liegt un-
ter Beriicksichtigung der Messfehler fiir beide Kanile etwa im gleichen Bereich.
Der ” Arizona”-Mineralstaub dagegen zeichnet sich durch sehr frische Bruchkan-
ten aus und ist durch eine deutlich niedrigere Depolarisation sowie durch eine
groflere Depolarisation im senkrechten Kanal charakterisiert.

Somit haben die durchgefithrten Messungen gezeigt, dass die Hohe der De-
polarisation bei vergleichbarer Partikelgrofle im Submikrometerbereich von der
Partikelform beeinflusst wird: Frische Bruchkanten scheinen nur eine geringe De-
polarisation zu bewirken, wihrend die bei den Experimenten verwendeten Aggre-
gate aus starker gerundeten Partikeln eine hohere Depolarisation verursachten.

Bestimmung von Matrixelementen aus den Depolarisationsmessungen

Der bei den Proben Arizona und Kairo II signifikante Unterschied in der Depola-
risation der beiden Kanile weist darauf hin, dass das Matrixelement Fi, fiir diese
Partikel von 0 verschieden ist (vgl. Kap. 4.3). Das zeigen auch die Ergebnisse
der Matrixelementberechnungen nach Gl. 3.10 und Gl. 3.11 (Tab. 5.5). Generell
sind die Angaben der Matrixelemente jedoch mit einem grofien Fehler behaftet,
der dadurch zustande kommt, dass die Bestimmung der Matrixelemente aus den
Messwerten nur durch mehrere Rechenschritte moglich ist: Die Depolarisationen
sind ein Quotient aus den Messwerten, und gehen wiederum mehrfach in die Be-
rechnung von Fy/Fy; ein. Moglichkeiten zur Verringerung der Messfehler sowie
zur genaueren Bestimmung der Matrixelemente werden in Kap. 5.3 aufgezeigt.

Vergleich der Depolarisationsergebnisse mit
vorhandenen Messergebnissen

Depolarisationsmessungen an mineralischen Partikeln sind bereits in verschiede-
nen Untersuchungen sowohl in Laborversuchen als auch in der Atmosphére durch-
gefithrt worden, mit denen die in der vorliegenden Arbeit erzielten Ergebnissen
verglichen werden.
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Abbildung 5.5: Ergebnisse der Depolarisation und des Vorwértsstreuverhéltnisses
aus Streulichtmessungen an Mineralstaub.

Tabelle 5.4: Depolarisation im senkrechten und parallelen Kanal sowie Vorwérts-
streuverhéltnis bei vertikaler und senkrechter Laserpolarisation, jeweils aus den
Streulichtmessungen an Mineralstaub.

Aerosol 6 CHy d CH, V/R paser, V/R paser,

Arizona  3.1£0.7% 6.5+1.3%  77.3+ 6.2 85.6+ 7.1
Agadez 74+1.5% 6.1+£0.6%  82.6+152 75.6+15.3
Kairo I 9.0+14% 7.8+0.9% 80.7£15.2 74.3£16.9
Kairo IT  15.2+1.3% 10.840.6% 102.84 8.2 92.2+ 8.3

Matrixelemente an unterschiedlichen mineralischen Aerosolen wurden mit ei-
nem polaren Nephelometer bestimmt ([MVHT00], [MVH"01], [MVH"02] und
[VMR™01]). Die Winkelauflosung betrégt dabei 5° iiber den Winkelbereich 5°
... 170 © sowie 1° fiir die Winkel 170°...173°. Aus den iiber eine Datenbank!
zugéanglichen Messergebnissen kénnen die in der vorliegenden Arbeit verwende-
ten Grofien 5CH“ und dcy, bestimmt werden. Tab. 5.6 zeigt das Ergebnis dieser
Berechnungen fiir die Depolarisation bei 173° und 441.6 nm, wihrend am ASA-
Behalter in Riickwéartsrichtung bei 176° und 488 nm gemessen wird.

In den zitierten Artikeln werden Proben unterschiedlicher Herkunft und Auf-
bereitung untersucht: neben unbehandelten Bodenproben werden auch gemahlene
Bodenproben, Minerale und Meteoritenmaterial sowie luftgetragene, sedimentier-

! http:/ /www.amolf.nl/research /atmospheric_photo_physics/Volten/ 29.09.2003
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Tabelle 5.5: Matrixelemente aus den Streulichtmessungen an Mineralstaub.

Aerosol —Flg/F11(176o) FQQ/F11<1760)

Arizona -0.3540.16 0.9240.21
Agadez  0.0940.13 0.87+0.17
Kairo I 0.074+0.11 0.83+0.14
Kairo IT  0.17£0.06 0.75+0.08

te Partikel untersucht. Somit finden sich sowohl Partikel mit frischen Bruchkanten
als auch solche mit gerundeten Begrenzungen.

Bei allen untersuchten Proben liegen die Depolarisationen deutlich {iber den
in der vorliegenden Arbeit gemessenen Werten. Nur die untersuchte Flugasche
zeigt mit etwa 0.1 dhnliche Depolarisation wie die im ASA-Behéilter gemesse-
nen Stdube. Die in den zitierten Artikeln vermessenen Partikel weisen jedoch
durchgéngig groflere Mediandurchmesser auf, sodass die Depolarisationsunter-
schiede zwischen den zitierten Artikeln und der vorliegenden Arbeit auf einen
GroBeneffekt zuriickzufiithren sein konnten.

In Tab. 5.6 fillt die Flugasche als Material mit im Vergleich zu den iibrigen
Proben geringer Depolarisation auf. Dieses Material zeigt eine fraktale Struktur
aus gerundeten Einzelpartikeln und &hnelt damit der in der vorliegen Arbeit
untersuchten Probe Kairo II. Die von [MVH*01] verwendeten Partikel sind dabei
grofler als der Kairo II-Mineralstaub. Fiir diese Partikelform konnte demnach
eine andere Abhéngigkeit der Depolarisation von der Partikelgréfie gelten als
fiir weniger gerundete Partikel, wofiir jedoch genauere Untersuchungen zu den
Streueigenschaften dieser Formklasse gemacht werden miissten.
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Tabelle 5.6: Ergebnisse der Streulichtmessungen an Mineralstaub (aus [MVHT00], [MVHT01], [MVH"02] und [VMR01]):
Depolarisation im senkrechten und parallelen Kanal fiir 173° sowie V/R fiir die Winkelkombination 5°/173°, verwendete
Wellenlénge 441.6 nm.

Aerosoltyp Probenaufbereitung deqg Ocff dcH, docH, V/R __@ V/R | ©

Feldspat Bodenprobe, gemahlen 2.0 pm 1.0 0.239 £ 0.025 0.253 £ 0.026 253+1.4 268+1.5 [VMR101]

Rotton Bodenprobe 3.0pm 1.3 0.231 +£0.115 0.233 + 0.117 378+7.6 381+7.7 [VMR'01], [ MVHT'01]
Griinton Bodenprobe 3.2pm 1.2 0.280 4+ 0.060 0.288 + 0.062 350+7.6 362+7.9 [MVHT01]

Quartz Bodenprobe, gemahlen 46pm 1.5 0.285 +0.016 0.295 + 0.017 186+1.6 194+1.6 [VMR101]

Loss Bodenprobe 78pm 1.6 0.281 +0.053 0.290 £+ 0.054 159+1.0 164+1.0 [VMR'O01]

Sahara Bodenprobe 16.4pm 2.0 0.384 +£ 0.151 0.378 + 0.149 45+0.7 44+0.7  [VMR™T01]

Flugasche  Kohle-Verbrennungsprodukt ~ 7.4pm 3.3 0.102 + 0.019 0.098 + 0.018  86+2.3  84+2.3 [MVHT'01]

Pinatubo  luftgetragen, sedimentiert 6.0pm 3.5  0.265 + 0.096 0.279 + 0.101  201+£0.7 2114+0.7 [VMR101], [MVH'02]
Lokon luftgetragen, sedimentiert 142pm 1.6 0.267 £ 0.187 0.272 £ 0.191 102+1.4 105+1.4 [VMR101], [MVHT02]
Allende gemahlen 1.6 pm 1.8 0.257 + 0.032  0.261 + 0.033 196+1.4 200+1.4 [MVHT00]

Olivin S gemahlen, d <20 pm 2.6 pm 1.3 0.306 + 0.019 0.316 + 0.020 142+1.9 148+2.0 [MVHT00]

Olivin M gemahlen, d <65 nm 52pm 2.2 0.307 £ 0.062 0.313 £ 0.063 109+0.5 112+0.5 [MVHT00]

Olivin L gemahlen, 20< d< 65 pm 7.6pm 1.9 0344 +£0.149 0.349 +£ 0.151  96+0.3  98+0.3 [MVH'00]

Olivin XL gemahlen, 65< d< 125 pm 12.6pm 2.6 0.331 4+ 0.496 0.333 + 0.500 103+4.6 105+4.7 [MVHT00]

“Standardabweichung der Verteilung

44

"V/R LasER,
‘V/R LaSER,
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Auch bei Feldmessungen sind Depolarisationsmessungen an Mineralstduben
vorgenommen worden, wobei sich diese Untersuchungen auf LIDAR-Messungen
von Luftmassen mit mineralischem Aerosol beziehen. Wegen der unterschiedli-
chen Depolarisationsdefinition sind die Werte aus Tab. 5.4 nicht direkt mit der
Depolarisation von LIDAR-Messungen vergleichbar; Tab. 5.7 zeigt die mit Gl. 3.3
umgerechneten Ergebnisse der Streulichtmessungen am ASA-Behélter.

LIDAR-Messungen finden in der direkten Riickwértsrichtung statt; so sind
die Feld-Messergebnisse nur eine Linearkombination der Matrixelemente F; und
Fy,, wihrend sich wie o. a. in der Differenz zwischen d,;parCH und d,;parCH |
zeigt, dass fiir den betrachteten Winkel von 176° das Element Fis von 0 ver-
schieden ist. AuBerdem wird bei LIDAR-Geréten hiufig eine andere Wellenlénge
verwendet (meist 532 nm).

Tabelle 5.7: Depolarisation im senkrechten und parallelen Kanal, berechnet als
Depolarisationsverhéltnis aus den Streulichtmessungen an Mineralstaub.

Aerosol 5LIDAR CHH 5LIDAR CHL

Arizona  0.0324+0.010 0.069+0.019
Agadez  0.079+£0.024 0.065+0.010
KairoI  0.09940.023 0.08540.015
Kairo IT  0.17940.022 0.1214+0.011

Einen Literaturiiberblick iiber die in der Atmosphére gemessenen Depolarisa-
tionen an Mineralstaub gibt Tab. 5.8. Danach weisen die Depolarisationsverhlt-
nisse durch Mineralstaub Werte zwischen 0.08 und 0.25 auf.

Die in der vorliegenden Arbeit beobachteten Depolarisationen stimmen gut
mit den bei den Feldexperimenten gemessenen Werten iiberein. Nur die Depolari-
sation der Arizona-Probe liegt unter den Ergebnissen der Feldmessungen. Wie die
REM-Bilder dieses Materials gezeigt haben, zeichnet sich dieses Material durch
frische Bruchkanten aufgrund des Vermahlens bei der Probenaufbereitung aus.
Luftgetragene Partikel dagegen, wie beispielsweise bei Probe Kairo I, sind in der
Regel prozessiert und weisen damit gerundetere Partikelbegrenzungen auf.

Vorwirtsstreuverhiltnis

Die in der vorliegenden Arbeit gemessenen Vorwértsstreuverhéltnisse zeigen ge-
ringere Unterschiede zwischen den jeweiligen Proben als bei der Depolarisation.
Generell liegt das Vorwéirtsstreuverhéltnis sowohl fiir V/R LASER, als auch fir
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Tabelle 5.8: Depolarisation an Mineralstaub wahrend verschiedener Feldmessun-
gen (aus [IS03], [SDPP03], [MMWT03], [SSHT03], [SSI*02], [MSUT01]).

Herkuft des

Messstandort Mineralstaihes OLIDAR Literatur
. 0.1¢

atlantischer Ozean  Sahara 0.08° [IS03]
Florida Sahara 0.1 ...0.15 [SDPPO03]
Leipzig West-Sahara 0.1 ...0.25 [MMWT03]
Nagoya Westmongolei 0.14...0.18 [SSH*03]
Nagoya, Tsukuba Wiiste Gobi 0.25...0.33  [SSIT02]
N Tok:

agoya, 1O8Y0, Wiiste Gobi 0.1...0.15 [MSU*01]
Tsukuba

2355 nm

5532 nm

V/R paspr, zwischen 75 und 85. Einen hoheren Wert weist nur ”Kairo II” mit
V/R raser, =103 bzw. V/R pasgr, =92 auf.

Da die drei Proben Arizona, Agadez und Kairo I eine dhnliche Partikelgrofie
aufweisen, bestatigt sich bei diesen Proben der in Kap. 4.1.2 fiir Sphéroide ge-
zeigte Zusammenhang: Im Submikrometerbereich ist das Vorwértsstreuverhéltnis
ein Ma#B fiir die Partikelgrofe.

Der héhere Wert von Kairo IT dagegen kann nicht auf unterschiedliche Parti-
kelgroen zuriickgefithrt werden, da sich auch die Probe Kairo IT nicht durch einen
grofferen Mediandurchmesser oder eine breitere Verteilung auszeichnet. Mogli-
cherweise erklért sich das hohere Vorwiértsstreuverhéltnis von Kairo II durch die
im Vergleich zu den anderen Proben runderen Partikelbegrenzungen, sodass die
Ergebnisse darauf hindeuten, dass diese Partikelform nicht nur héhere Depolari-
sationen, sondern auch groflere Vorwéartsstreuverhéltnisse hervorbringt.

Vergleich des Vorwirtsstreuverhiltnisses mit vorhandenen Messungen

In Tab. 5.6 sind fir die Ergebnisse von [MVH'00], [MVH"01], [MVH"02] und
[VMR™01] ebenfalls die Vorwértstreuverhéltnisse bei einer Winkelkombination
von 5°/173° angegeben. Diese Winkel weichen jeweils um 1° bzw. 3° von den am
ASA-Behilter verwendeten ab.

Hier gibt es keinen Zusammenhang von steigendem Vorwértstreuverhéltnis
mit zunehmender PartikelgroBe. In [VMRT01] erkldren die Autoren dieses Ver-
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halten an dem dhnlichen Mafl ”steepness” (vgl. Kap. 3.5) mit dem moglichen
Einfluss des Imaginérteils des Brechungsindex. Die Proben Olivin S, M, L und
XL stammen dagegen aus dem gleichen Ausgangsmaterial und haben daher &hn-
liche Brechungsindices, zeigen aber ebenfalls keine Abhéngigkeit, wie sie bei den
Sphéroiden kleinererer Radii gefunden wurde.

Wie bereits erlautert, befinden sich die Partikel aus den in Tab. 5.6 zusam-
mengestellten Untersuchungen in einem anderen Gréflenbereich als die im ASA-
Behilter gemessenen Mineralstdube. Beide Studien weisen jedoch darauf hin, dass
neben der Partikelgréfle auch die Partikelform einen Einfluss auf die Hohe des
Vorwirtsstreuverhéltnisses hat.

5.3 Vorschlage zur Verbesserung
des Streulichtaufbaus

Die Streulichtapparatur am ASA-Behélter ist fiir die vorliegende Arbeit zur Mes-
sung von Depolarisations- und Vorwértsstreuverhéltnissen an asphérischen Par-
tikeln aufgebaut worden. Durch die Einfithrung der Laserpolarisationsdrehung
konnte die urspriingliche Aufgabe der Depolarisationsmessung ohne einen Ab-
gleich der beiden Photomultiplier in Riickwértsrichtung gelost werden, indem die
Streusignale eines Kanals bei vertikaler und horizontaler Laserpolarisation zur
Berechnung der Depolarisation verwendet werden. Die Unsicherheit in der De-
polarisationsangabe ist somit um den Fehler beim Abgleich der Photomultiplier
verringert.

Soll die Genauigkeit der Depolarisationsangabe weiter verbessert werden, kénn-
ten folgende Verdinderungen am Aufbau und bei der Versuchsdurchfithrung vorge-
nommen werden: Wie in Kap. 3.2 erldutert, ist die Justage der optischen Elemente
der Lasereinkopplung eine Quelle systematischer Fehler bei der gemessenen Depo-
larisation. Durch einen Einbau der optischen Elemente (Diinnschichtpolarisator
und A/4-Pléttchen) in einen Drehtisch mit Feinjustage kann ihre jeweilige Win-
kelausrichtung mit dem beschriebenen Verfahren optimiert und der Messfehler
verringert werden.

Das in die Detektionseinheiten eingebaute Glan-Taylor-Prisma sollte von au-
Ben zugénglich gemacht werden, und ebenfalls mit einer Moglichkeit zur Feinjus-
tage ausgestattet werden. Die Ausrichtung des Prismas kann dann durch fol-
gendes Verfahren optimiert werden: Sind ausschliellich kugelférmige Partikel
in der Kammer vorhanden, zeigt der senkrecht zur Laserpolarisationsrichtung
stehende Kanal kein Partikelsignal. Unter Variation der Partikelkonzentration
(Verdiinnung von festen Partikeln durch Abpumpen) oder der Partikelgrole (Quel-
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len von fliissigen Partikeln beim Abpumpen) kann die optimale Prismaposition
durch Minimierung des Signals im senkrechten Kanal eingestellt werden.

Der zufillige Fehler kann durch die Streulichtmessung bei zusétzlichen Kon-
zentrationsstufen verringert werden, wobei in der vorliegenden Arbeit bei den
mineralischen Partikeln jeweils fiinf Messungen durchgefithrt wurden. Auch die
Wahl von geringeren Filterabschwéchungen und hoheren Partikelkonzentrationen
erhoht die Genauigkeit des Ergebnisses.

Durch die Einfithrung der Laserpolarisationsdrehung konnten neben dem ei-
gentlichen Messwert der Depolarisation zusétzlich die Matrixelemente Fbo/Fiq
und Fio/F); angegeben werden. Wie in Kap. 5.2.2 gezeigt, weisen diese berech-
neten Verhéltnisse nur eine wenig zufriedenstellende Genauigkeit auf. Der Grund
hierfiir liegt in der bereits erlduterten Berechnungsweise der Matrixelemente aus
den gemessenen Depolarisationen, wobei diese Messwerte jeweils ein Quotient aus
den gemessenen Zihlraten sind und mehrfach in die Berechnung eingehen. Die
Zéahlraten selbst werden dabei jeweils mit einer Untergrundkorrektur zur Beriick-
sichtigung der Luftstreuung versehen.

Sollen mit dem Streulichtaufbau nicht nur Depolarisationen, sondern auch
Matrixelemente mit guter Genauigkeit angegeben werden, miissen die Messungen
so gestaltet werden, dass die Matrixelemente aus moglichst wenigen Umformun-
gen berechnet werden. Eine Messung von Matrixelementen ist prinzipiell nur dann
moglich, wenn verschiedene Polarisatoren (bei der Lasereinkopplung) und Ana-
lysatoren (vor dem Detektor) eingefiigt werden. Tab. 5.9 zeigt einen Vorschlag,
wie nicht nur die beiden o. a. Verhéltnisse, sondern die komplette Streumatrix
fiir zufallig orientierte Partikel bestimmt werden kann (vgl. auch [BH98]|, dortige
Tab. 13.1). Fiir diese Messungen wird pro Winkel nur noch ein Photomultiplier
in horizontaler Montierung benétigt.

Die Lasereinkoppelseite miisste demnach modular aufgebaut werden: Das \/4-
Plattchen in 45°-Stellung und der folgende Diinnschichtpolarisator sollten optio-
nal in den Strahlengang einzufiigen sein, wobei der Polarisator zusétzlich in -45°-
90°- und 0°-Stellung reproduzierbar einzustellen sein muss. Auch die Detektor-
seite miisste entsprechend mit austausch- und drehbarem Diinnschichtpolarisator
und \/4-Plittchen versehen werden.

Die auf Fj; normierten Matrixelemente berechnen sich bei diesem Aufbau
immer noch aus drei unabhingigen Messungen (Fj2/Fi1: zwei Messungen). Das
Matrixelement Fio/Fy1(4°) in Tab. 5.5 ist wie in der hier zusammengestellten Tab.
5.9 berechnet worden, wobei sich gerade bei der Berechnung dieses kleinen Wertes
ein grofler Messfehler aufgrund der Berechnung aus grofien Ursprungsmesswerten
mit entsprechendem Fehler ergibt. Fiir eine genauere Angabe der Matrixelemente
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miissen also die oben erlduterten Moglichkeiten zur Verringerung der Messfehler
angewandt werden.

Tabelle 5.9: Mogliche Konfiguration mit Polarisatoren (P) und Analysatoren (A)
zur Messung der Matrixelemente eines zuféllig orientieren Partikelensembles.

optische Elemente Streuintensitét Matrixelementberechnungen
proportional zu

Py 5(Fi — Fio) Fi ~ Ip +1p

By %(Fll + F1o) % = _]Pfl-fifp
P A HGTE O —ﬁf&
P_g50 Ay T(Fi1 + Fs3) % = —m
P, A_yso 1(Fi1 + Fs) % = —m
P Ap i(Fu + Fu) %1‘11 = ——%

P, , P: senkrechte, parallele Laserpolarisation, P_45.: Laserpolarisation in -45°-Winkel zur
Streuebene, A : senkrechter Analysator, A_450: Analysator in -45°-Winkel zur Streuebene,

Ap: links zirkularer Analysator.

Wenn die Streulichtapparatur von der Depolarisations- auf die systematische
Matrixelementmessung umgetellt werden soll, ist zu empfehlen, ein fiir diese Zwe-
cke besser geeignetes, hdufig eingesetztes System mit polarisationsmoduliertem
Polarisator zu verwenden (vgl. [BH98], [VMR*01]). Der Hauptunterschied zu
dem oben erlduterten System besteht in einem auf dem Pockels-Effekt beruhen-
den Polarisator: ein Einkristall wird durch modulierte Spannung in ein doppel-
brechendes Material verwandelt. Je nach Phasenlage weist der Kristall demnach
unterschiedliche Polarisationseigenschaften auf.

Die gemessene Streuintensitét ist proportional zu den normierten Matrixele-
menten. Unter Verwendung horizontal polarisierten Laserlichtes, dem Modulator
in 45°-Stellung ohne weitere optische Elemente (Polarisatoren und Analysatoren)
ist die gemessenene Streuintensitét I ([BHIS)):
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1 F F
I = -CFy (1 + 22975 (A)cos2uwt + —=22.J, (A)sinwt + .. > (5.2)
2 F1y F1
mit C' : detektorspezifischer Faktor,
Ji,Jo : amplitudenabhéngige Konstanten,

w : Frequenz des elektrischen Feldes des Modulators.

Durch die Verwendung verschiedener Kombinationen von Polarisatoren und
Analysatoren kénnen wiederum alle Elemente der Streumatrix bestimmt werden
(vel. z. B. [VMR101]). Die Signalaufnahme erfolgt dann mit phasensensitiver (w
bzw. 2w) lock-in-Detektion.



Kapitel 6

Eisnukleationsexperimente
an der AIDA-Kammer

Die in der vorliegen Arbeit gezeigten Experimente sind wihrend einer Messkam-
pagne an der AIDA-Kammer im Juli 2002 (IN02) unter Beteiligung verschiedener
Gruppen durchgefithrt worden. In die vorliegende Arbeit sind Messergebnisse vom
Forschungszentrum Jiilich (ICG-1, FISH-Hygrometer) und der Universitdt Man-
chester (Physics Department, Cloud Particle Imager) eingegangen. Das Ziel der
Messkamgpagne war die Untersuchung der eisbildenden Eigenschaften von Rufl
und Mineralstaub.

Im Folgenden wird gezeigt, dass mit Hilfe des Streulichtaufbaus neben der
Bestimmung des Eisbildungszeitpunktes auch eine Charakterisierung der Streu-
eigenschaften der wihrend der Eisnukleationsexperimente gebildeten Eispartikel
moglich ist.

6.1 Kalibration der Streulichtapparatur

Der Streulichtaufbau an der AIDA-Aerosolkammer muss, wie auch der Aufbau
an der ASA-Kammer, fiir die Auswertung der Depolarisation der Riickstreuung
und des Vorwértsstreuverhéltnisses kalibriert werden. Der Abgleich der Photo-
multiplier CH; und CHj in Riickwirtsrichtung erfolgt mittels unpolarisiertem
Licht.

Da fiir den AIDA-Aufbau zum Zeitpunkt der INO2-Messkampagne keine Dre-
hung der Laserpolarisation mittels \/4-Pldttchen und Diinnschichtpolarisator
vorgesehen war, muss der Abgleich der Photomultiplier in Riickwértsrichtung
anders als beim ASA-Aufbau (Kap. 5.1.2) erfolgen. Hier werden stattdessen die
bekannten Polarisationseigenschaften von natiirlichem Licht ausgenutzt: In der

o1
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AIDA-Kammer befindet sich eine Halogen-Weifllichtquelle, deren Intensitét iiber
die Verwendung verschiedener Betriebsspannungen variiert werden kann. Das von
ihr erzeugte Licht zeichnet sich dadurch aus, dass es keine bevorzugte Polarisati-
onsrichtung besitzt.

Durch die Verwendung des Glan-Taylor-Prismas wird dieses Licht im Verhélt-
nis 1:1 auf die beiden Polarisationsrichtungen aufgeteilt; die nach Gl. 3.6 und GI.
3.9 definierte Depolarisation betrigt also 0.5. Unter Variation der Lichtintensitét
werden die Streuintensitidten in parallel und senkrecht zur Streuebene stehender
Polarisationsrichtung gemessen.! Unter Beriicksichtigung der verwendeten Ab-
schwicherfilter und des jeweils gemessenen Dunkelstroms wird die experimentell
vorhandene Depolarisation berechnet. Durch den Vergleich mit der erwarteten
Depolarisation von 0.5 ergibt sich ein Faktor von 1.81 + 0.1, mit dem die Mess-
werte des parallelen Kanals multipliziert werden miissen. Bei dem AIDA-Aufbau
weist somit der parallele Streukanal eine um diesen Faktor geringere Empfind-
lichkeit auf als der senkrechte Kanal.

6.2 Instrumentierung wihrend
der Messkampagne

Neben dem bereits beschriebenen Streulichtaufbau kommen verschiedene weitere
Messgeréte zum Einsatz. Dies sind ein Cloud Particle Imager (CPI) sowie ein op-
tischer Particle Counter Sizer (PCS), die im Folgenden kurz beschrieben werden.

Einen Uberblick iiber die Anordnung dieser Instrumente an der Versuchskam-
mer gibt Abb. 6.1.

6.2.1 Cloud Particle Imager

Unter der Versuchskammer wurde wahrend der Messkampagne ein Cloud Particle
Imager (CPI, Spec. Inc.) der Universitdt Manchester iiber eine vertikale Probe-
nahmeleitung eines Durchmessers von 1.8 cm mit einem Volumenfluss von 501
min~! betrieben.

Die Emissionen zweier cw-Laserdioden (A=780nm) werden durch entspre-
chende Optiken auf ein rechteckiges Strahlprofil gebracht (2.5 x 0.5mm) und
kreuzen sich im aerosoldurchstréomten Teil des Gerétes, wodurch sich ein qua-
derférmiges Messvolumen ergibt. Passiert ein Partikel dieses Messvolumen, wird

'Die Angaben ”parallel” und ”senkrecht” sind in diesem Kapitel immer beziiglich der Laser-
polarisation zu lesen. Wegen der vertikal zur Streuebene stehenden Laserpolarisation entspricht
der als "parallel” bezeichnete Kanal dem senkrecht montierten Photomultiplier und umgekehrt.



6.2. INSTRUMENTIERUNG WAHREND DER MESSKAMPAGNE 53

KXX XXX XXX XXX XXX XXX XX XXX XXX XXX XXX X

Isoliergehduse

Expansions: {

volumen

*
X
X
X
X
X
K
K\ ’ Aerosolgenerator

Aerosol Kammer %
AIDA *
FISH , *
84 m D | B
K M| g

FTIR [ H_ | Al K oNG
X

3 CNC
Vorwarts- *

richtung |— I\ —a\;a
Rickwérts-J§f | A5 donen-Laser

richtung |
R
X
X
X
X
X
X
!
e

XXX XA XXX XXX

Vakuum Synthetisch Vakuum L )
Pumpe yn Lﬁfltsc © Pumpe Kryostat Fliissiger Stickstoff

Abbildung 6.1: Schematische Anordnung der Messinstrumente an der AIDA-
Kammer (nach [MSS*03]).

eine dritte, gepulste Laserdiode (A= 850nm) getriggert, die das Messvolumen
kurzzeitig (ca. 30ns) beleuchtet. Uber eine Mikroskopoptik (AbbildungsmaBstab
5:1) wird ein stehendes, vergroBertes Schattenbild des Partikels auf dem Chip ei-
ner CCD-Kamera erzeugt. Diese Kamera besitzt 1024x1024 Pixel einer Grofie von
12 pmx 12 pm, wodurch sich eine Auflésung von 2.3 pm beziiglich der Objektebene
ergibt, was die minimale detektierte Grofle bestimmt. Verldssliche Gréfien- und
Forminformationen sind aufgrund der Abbildungsfehler (s. u.) und der Anzahl
der Pixel pro Partikel ab etwa 30 pm zu erwarten.

Eine kommerzielle Software wertet die Eigenschaften der abgebildeten Partikel
hinsichtlich Partikellédnge, -breite, -umfang und -projektionsfliche aus. Dabei sind
Liange und Breite die maximale Ausdehnung des abgebildeten Partikels bzw. die
Abmessung senkrecht dazu; die Projektionsfliche ergibt sich aus Anzahl und
GroBe der abbildenden Pixel (s. Abb. 6.3).
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Abbildung  6.2: Funktionsprinzip des Cloud  Particle Imagers
http:// www.specinc.com/cpi_operation.htm.

Groflenbestimmung der Eiskristalle mit dem CPI

Weisen die wihrend einer Aktivierung gebildeten Eiskristalle eine geniigende
GroBe auf (Partikellange iiber 30 pm), werden die vom CPI aufgezeichneten Ab-
bildungen fiir die Bestimmung der Partikelgrofie verwendet.

Aus den Bildinformationen wird dabei ein Maf fiir die Partikelgrofie gesucht,
das den Streueigenschaften der abgebildeten Partikel am besten entspricht. Dafiir
wird im Folgenden der dquivalente Durchmesser d., eines sphérischen Partikels
mit gleicher Projektionsfliche verwendet, der berechnet wird als:

Area
dog = 2 — (6.1)
mit Area Projektionsflache des Partikels.

Diese Grofle wurde gewéhlt, da die Streueigenschaften eines nicht-absorbieren-
den Partikels, das grof im Verhéltnis zur Wellenlénge ist (geometrische Optik),
durch seine Projektionsfliche bestimmt wird, wobei gilt ([BH98]):

Coea = 2Area fir d> A, (6.2)

mit Csca Streuquerschnitt,

d Partikeldurchmesser,


http:// www.specinc.com/cpi_operation.htm
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A Wellenlénge.

An die Verteilungen d N/dlog de aus jeweils dem Zeitraum einer Eisexpansion
werden lognormal-Verteilungen angefittet und deren Eigenschaften Mediandurch-
messer (z.) und Verteilungsbreite (o) bestimmt.

Die mit dem PCS bestimmten Streuquerschnitte fiir deutlich kleinere Kis-
kristalle (Kap. 6.2.2) werden mittels Kalibration unter der Annahme sphérischer
Partikel ebenfalls einer Partikelgréfie zugeordnet. Damit beruhen beide Messun-
gen auf einer optischen Bestimmung der Partikelgrofle.

Charakterisierung der Asphérizitat von Eiskristallen mit dem CPI

Aus den Bildeigenschaften kénnen zudem sekundére Gréflen berechnet werden,
die ein Maf fiir die Asphérizitdt der abgebildeten Partikel sind, wie Formfak-
tor (aspect ratio, o) und Rundheit (roundness, ). Diese sind definiert als (vgl.
[KI03]):

D,
= 6.3
a Dmam ’ ( )
4Smeas
= 6.4
T o0
mit Do maximale Partikelausdehnung,
D, Lénge senkrecht zu D, ..,

Smeas Projektionsflaiche des Partikels.

Beide Mafle sind fiir kugelférmige Partikel 1 und nehmen mit zunehmender
Asphérizitéit ab; fiir die einfache asphérische Form des Sphéroids gilt dabei: a =
(. Dabei ist die Rundheit ein Maf fiir den Flachenausfiillungsgrad eines Kreises
mit dem Durchmesser D,,,..

Die Genauigkeit der CPI-Datenauswertung wird in [KI03] diskutiert. Dem-
nach gibt es verschiedene Faktoren, die zu Fehlern bei der Bestimmung von Rund-
heit bzw. Formfaktor fithren kénnen: dazu gehoren die Abbildung von Partikel-
teilen statt des vollstdndigen Partikels, optische Aberrationen, Fresnel-Beugung
durch die Verwendung von kohérentem Laserlicht sowie Ungenauigkeiten durch
ein zu kleines Verhéltnis von Partikelgrofie und Pixelgrofie.

Werden sphérische Partikel (Wassertropfchen) mit Hilfe von Formfaktor und
Rundheit charakterisiert, zeigt sich aufgrund der Anzahl der Pixel pro Partikel ein
deutlicher Zusammenhang zwischen Partikelgréfie und Mittelwert des betrachte-
ten Mafles (vgl. [KI03]): je grofler die Tropfchen, desto geringer die Abweichung
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Abbildung 6.3: Bestimmung von Lénge und Breite der vom CPI abgebildeten
Partikel (aus [KI03]).

vom theoretischen Wert 1. Dabei ist die Empfindlichkeit des Formfaktors auf sol-
che Verzerrungseffekte deutlich grofler als die der Rundheit. Bei der Berechnung
von Formfaktor und Rundheit von Trépfchen zwischen 20 pm und 30 pm zeigt sich
([KI03]), dass 90 % eine Rundheit grofler als 0.9, jedoch nur 60 % einen Formfak-
tor grofer als 0.9 aufweisen. Um zu vermeiden, dass kugelférmige Teilchen als
asphérische Partikel interpretiert werden, wird fiir die weitere Auswertung das
Maf} der Rundheit verwendet.

Generell gilt fiir die Interpretation der Rundheit: Die Werte werden, wie oben
erldutert, aus der Analyse von Bilddaten gewonnen, die jeweils eine Projekti-
on eines beliebig orientierten Partikels darstellen. Damit konnen vor allem stark
asphérische Partikel in ihrer Rundheit {iberschitzt werden, da beispielsweise ei-
ne anndhernd kreisférmige Projektionsfliche sowohl von einem fast sphérischen
Partikel als auch von einem nadelférmigen Eiskristall, der in Richtung seiner Ach-
se abgebildet wurde, stammen kann. Partikelensembles mit einem signifikanten
Anteil stark asphérischer Partikel zeichnen sich jedoch zusétzlich aufgrund der
verschiedenen Orientierungsmoglichkeiten durch eine hohe Streuung der Rund-
heit aus.
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6.2.2 Particle Counter Sizer

Ebenfalls unter der Versuchskammer ist ein Streulichtspektrometer (PCS 2000,

L versorgt wird.

Palas) angebracht, das mit einem Volumenfluss von 51 min~
In dem Gerét befindet sich eine WeiBllichtquelle, die fiir eine Beleuchtung des
Partikelstroms sorgt. Zwei Photomultiplier, die sich jeweils unter einem mittle-
ren Winkel von 90° zur Lichtquelle befinden, sind mit einer Offnungsblende im
Strahlengang ausgestattet. Die Aperturen dieser beiden Blenden definieren das
Messvolumen und sind so ausgelegt, dass sich zwei verschachtelte Messvolumina
ausbilden.

Durch den Vergleich der Signalintensitét eines einzelnen Partikels in beiden
Messsystemen konnen Partikel, die sich vollstdndig im Innern der beiden Volu-
mina befinden, identifiziert und so Randzonenfehler eliminiert werden. Als Krite-
rium fiir die Randzonenkorrektur wird eine Differenz der Spannungsimpulshéhen
um mehr als 33 % verwendet. Im Folgenden werden die von dem Photomultiplier
mit der gréBeren Offnungsblende gemessenen Partikel mit System 1 (Sysl), die
randzonen-korrigierten Messwerte mit System 2 (Sys2) benannt.

Anhand einer Kalibration werden die gemessenen Spannungsimpulse einer von
128 Groflenklassen zugeordnet, wobei unter der Annahme sphérischer Partikel
und eines Brechungsindex von 1.33 ein Groflenbereich zwischen 0.6 pm und 42 pm
erfasst wird.

Einen typischen Verlauf der mit dem PCS gemessenen Gréflenverteilungen
wihrend eines Eisnukleationsexperimentes (vgl. Kap. 6.3.1) zeigt Abb. 6.4 an-
hand von Experiment 148%. Dargestellt sind die Verteilungen d N/dlogd,, aus
den Zéhlraten eines jeweils zweiminiitigen Zeitraums, wobei sich die Zeitangaben
auf den Beginn der Expansion beziehen. Die Anzahl der gemessenen Partikel ist
bei der Betrachtung von System 2 geringer, weil Teilchen, die sich im Randbereich
des Messvolumens befinden, hier nicht betrachtet werden (s. o.).

Bereits vor dem Beginn der Eisnukleation im Zeitintervall -100 ...20s ist im
unteren Messbereich der Rand einer Verteilung zu erkennen. Dies tritt bei der
Verwendung von gut streuenden, geniigend groflen Ausgangsaerosolen, wie z. B.
Losungstropfchen oder mineralischen Partikeln auf und stellt somit den oberen
Rand der Verteilung des Ausgangsaerosols dar.

Aus dieser Mode entwickelt sich nach Einsatz der Nukleation, die bei Uber-
schreiten der kritischen Eisiibersédttigung infolge der sinkenden Gastemperatur
erfolgt (s. Kap. 6.3.1), eine zweite Mode, die die gebildeten Eiskristalle enthilt.
Fiir die Charakterisierung dieser Eiskristallmode wird fiir jede berechnete Ver-
teilung eine Schwelle gesetzt; in Abb. 6.4 ist diese Schwelle fiir den Zeitraum

’Die Experimentnummern beziehen sich auf die intern zugingliche AIDA-Datenbank.
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Abbildung 6.4: Entwicklung der PCS-Groflenverteilungen im Verlauf von Eisak-
tivierung 148, Ausgangsaerosol: Mineralstaub (Arizona).

20 ...140 s fiir System 2 eingezeichnet. An diese Mode mit Eiskristallen wird
eine lognormal-Verteilung angefittet, woraus sich die Verteilungsmomente geo-
metrische Breite (0,), Gesamtanzahlkonzentration (N) sowie der im Folgenden
dargestellten Mediandurchmesser (z.) ergeben.

Fiir die Bewertung der Qualitéit dieser Fitergebnisse aus der Eiskristallmode
der PCS-Verteilungen soll ein Vergleich mit den Ergebnissen von MIE-Fits an
FTIR-Extinktionsmessungen ([Wag03]) dienen. Die Ergebnisse hinsichtlich des
Mediandurchmessers . dieser unter der Annahme sphérischer Partikel durch-
gefithrten Fits ([WMM™03]) werden im Folgenden dargestellt. Fiir die optischen
Konstanten werden die Datensitze aus [RGCT01] und [CMW95] verwendet.

Das Ergebnis dieses Vergleichs zeigt Abb. 6.5. Danach weisen die Median-
durchmesser der FTIR-Fitergebnisse einen deutlich glatteren Verlauf auf als die
Ergebnisse der PCS-Messungen. Besonders in der Wachstumsphase der Eispar-
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Abbildung 6.5: Vergleich des Mediandurchmessers von Eispartikeln aus FTIR-
Fitergebnissen und lognormal-Fits an Groflenverteilungen der PCS-Messungen
wahrend der Aktivierungen 30, 34, 147 und 148.

tikel liefern die mit dem PCS gemessenen Groflenverteilungen deutlich hohere
Mediandurchmesser, wihrend gegen Ende der Aktivierungen die Ubereinstim-
mung beider Methoden besser ist.

Die Entwicklung der Groflenverteilungen, wie sie sich aus den Ergebnissen
der FTIR-Fits darstellen, kann wie folgt nachvollzogen werden: Nach dem Ein-
setzen der Nukleation wachsen die Partikel aufgrund des steigenden Wassermi-
schungsverhaltnisses durch Nachlieferung von Wasserdampf von der eisbedeckten
isothermen Wand weiter an (vgl. [HKST03]). Mit der Beendigung der Drucker-
niedrigung sinkt wegen der dann steigenden Gastemperatur die Ubersittigung
wieder, wodurch ein langsames Verdampfen der Eispartikel einsetzt. Die Grofle
der Partikel und damit auch der Mediandurchmesser der Verteilung nimmt somit
wieder ab.
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Neben den in Abb. 6.5 gezeigten Mediandurchmessern zeigen auch die Vertei-
lungsbreiten der beiden Fitmethoden Unterschiede: die mit dem FTIR-Retrieval
gefundenen Verteilungsbreiten sind mit ¢ ~ 1.25 deutlich schmaler als die mit
dem PCS gemessenen (o ~ 2...3).

Dies kann darauf zuriickgefiihrt werden, dass bei der Messung nicht-sphéri-
scher Partikel, wie z. B. Eiskristallen, verschiedene Orientierungen im Messvo-
lumen moglich sind, die mit unterschiedlichen Streuintensitéten in die von der
Detektorgeometrie festgelegte Raumrichtung verbunden sind. Damit zeigen die
aus den Streuintensitédten berechneten Gréflenverteilungen eine breitere Vertei-
lung auf, als es bei der Messung von sphérischen Partikeln der Fall wére. Die
deutlich erhéhten Mediandurchmesser der PCS-Fits im Vergleich zu den FTIR-
Ergebnissen wéhrend der Wachstumsphase konnten ebenfalls auf diesen Effekt
zuriickzufiithren sein.

Die Ergebnisse der FTIR-Messungen, die auf Absorptionsmessung beruhen,
sind empfindlich auf das gebildete Eisvolumen. Aufgrund der Annahme sphéri-
scher Partikel besteht hier eine Unsicherheit beziiglich der Partikelgrofie und da-
mit der Partikelzahl, die demnach unterschitzt wird. Dagegen sind die PCS-
Messungen, wie oben gezeigt, empfindlich auf die vorhandene Partikelform.

Ein weiterer Unterschied beider Verfahren besteht darin, dass die FTIR-
Messungen in situ durchgefithrt werden, wahrend fiir die PCS-Messungen eine
Probenahme (s. o.) erfolgt. Somit kénnen die Ergebnisse des PCS durch Probe-
nahmeartefakte, wie Abscheidung groflerer Partikel, beeinflusst werden.

Die Ergebnisse der randzonen-korrigierten PCS-Messungen (System 2) wer-
den im Folgenden zur Charakterisierung der Eispartikelgréfie verwendet, wenn
die gebildeten Eiskristalle sehr klein (typischerweise < 10 pm) sind, und die ge-
samte Verteilung im Messbereich des PCS liegt. Dabei ist zu beachten, dass die
Zuordnung der Partikelgréffe unter der Annahme sphérischer Partikel erfolgt,
was, wie oben erldutert, Einfluss sowohl auf Verteilungsbreite als auch auf Me-
diandurchmesser hat. Die Unsicherheit der Grolenangabe auf der Grundlage der
PCS-Messungen kann aus den dargestellten Vergleichen mit den FTIR-Fits mit
einem Faktor 2 geschétzt werden.

Fiir die durchgefithrten Auswertungen ist diese Genauigkeit insofern ausrei-
chend, als die Ergebnisse der PCS-Messungen als Indikator fiir Eisnukleations-
experimente mit kleinen Eispartikeln verwendet werden und Aktivierungen mit
deutlich groBeren Kristallen (30...70pum) gegeniibergestellt werden (vgl. Abb.
6.8 und Abb. 6.9). Fiir die Darstellung der Entwicklung einer Groflenverteilung
im Verlauf eines Experimentes und den Vergleich mit den Streulichtmessungen
wird zusétzlich die maximale detektierte Partikelgrofie betrachtet (Abb. 6.10).
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6.3 Charakterisierung und Verlauf

der Eisexpansionsexperimente

6.3.1 Experimentverlauf

Zur Untersuchung der heterogenen Eisnukleation auf mineralischen Partikeln
wird die bereits bei der Untersuchung der homogenen Eisnukleation verwendete
Methode der adiabatischen Kiihlung der AIDA-Kammer eingesetzt ([MSST03],
[HKS*03]): In die Kammer wird synthetische Luft bis zu einem Druck von 1atm
bei Temperaturen zwischen -20°C und -85°C gefiillt.

Da die Kammerwand innen vor dem Experiment mit einer diinnen Eisschicht
iiberzogen ist, herrschte nahezu Eissédttigung, entsprechend Wasserdampf-Partial-
driicken von 1.04 hPa bei -20°C und 0.02 Pa bei -85°C.

Das Mineralstaubaerosol, bei dem es sich um das gleiche Material wie das in
Kap. 5.2.1 beschriebene handelt, stammt aus der Wiiste von Arizona (Powder
Technology Inc.) und wird ebenfalls mit einem Biirstengenerator (RBG, Palas)
extern erzeugt und anschliefend in die Kammer geleitet. Rufi (Exp. 165, s. Tab.
6.1) wird extern mit einem Funkengerator (GfG, Palas) erzeugt, und ebenfalls
in die Kammer geleitet. Die Ausgangsgroflenverteilung im Behélter (Abb. 6.6)
wird mit Hilfe eines modifizierten DMA zum Einsatz bei tiefen Temperaturen

und reduziertem Druck gemessen.

16041 = GfG-RuR b
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Abbildung 6.6: Typische Ausgangsgrofienverteilungen von GfG-Rufl und Mine-
ralstaub bei den Expansionsexperimenten.

Eine Druckerniedrigung durch kontrolliertes Pumpen verursacht eine Absen-
kung der Gastemperatur (Abb. 6.7); dagegen bleibt die Wandtemperatur wegen
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Abbildung 6.7: Verlauf von Druck, Gas- und Wandtemperatur, Eisiiberséttigung,
Depolarisation und Rundheit wihrend einer Eisaktivierung sowie Haufigkeitsver-
teilung der Rundheit und Groflenverteilung der Eispartikel wahrend der gesamten
Expansion (Exp. 80, to: Pumpstart, vertikale Linie: mit Depolarisation bestimm-
ter Eisbildungszeitpunkt, fiir den Depolarisationsverlauf ist die Hintergrundde-
polarisation vor dem Eisbildungszeitpunkt subtrahiert).

der hohen Wirmekapazitiat der Behélterwand aus 2 cm dickem Aluminium kon-
stant (quasi-adiabatische Expansion). Wahrend die Druckabsenkung eine Verrin-
gerung des Wasserpartialdruckes bewirkt, nimmt durch die gleichzeitige Tempe-
raturabnahme der Sattigungspartialdruck ab. Die Temperaturabnahme ist dabei
nur zu Beginn der Expansion adiabatisch ([MSS*03]). Durch die Wirmenach-
lieferung von der Wand nimmt die Temperaturabsenkungsrate mit der Dauer
des Pumpens ab. Mit diesem Wiérmefluss ist auflerdem ein Wasserfluss von der
eisbedeckten Wand verbunden. Dieser wirkt der Wasserdampfabnahme durch Ab-
pumpen entgegen und erhélt im Behélter einen Wasserdampfpartialdruck nahe
Eissdttigung bei der Wandtemperatur aufrecht.
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Somit verursacht das Pumpen eine Eisiiberséittigung; erreicht diese einen kriti-
schen Wert, wird die Nukleation von Eis induziert, die, wie im Folgenden gezeigt,
mit verschiedenen Messinstrumenten verfolgt werden kann.

Depolarisation

Durch die Aktivierung von Mineralpartikeln zu Eiskristallen findet eine Form-
verdnderung der Partikel mit gleichzeitiger Groflenzunahme statt (Kap. 4.1.1).
Damit ist eine Zunahme der Depolarisation verbunden, sodass der Verlauf der
Depolarisation sensitiv auf die Bildung von Eiskristallen ist.

Dieses Verhalten wird in Abb. 6.7 deutlich: 200s nach dem Start der Expan-
sion steigt die Depolarisation steil an und erreicht mit dem Partikelwachstum
ein Maximum; nach dem vollstdndigen Verdampfen der Partikel wird wieder die
Ausgangsdepolarisation erreicht. Der aus dem Depolarisationsanstieg bestimmte
Zeitpunkt der Eisnukleation ist in den Diagrammen durch eine vertikale Linie
gekennzeichnet.

Fiir Abb. 6.7 ist die Hintergrunddepolarisation durch Streuung an der Behélter-
wand sowie durch die mineralischen Partikel vor dem Expansionsbeginn subtra-
hiert, sodass in dieser Abbildung der relative Verlauf der Depolarisation wieder-
gegeben wird.

Die Auswertung der Streueigenschaften der gebildeten Eiskristalle wird fol-
gendermaflen durchgefiihrt: Die Depolarisation wird aus den Streuintensititen
des parallelen und senkrechten Kanals unter Beriicksichtigung der Hintergrund-
streuung (IY%) im jeweiligen Kanal berechnet:

I, —1v¢

5 _
WP - I0C I — 10

(6.5)

Zusétzlich wird der Faktor fiir den Abgleich der relativen Empfindlichkeiten
der Photomultiplier in Riickwértsrichtung (Kap. 6.1) eingerechnet. Bei dieser
Berechnungsweise werden nur die Streuintensitéten der sich bildenden Eiskristalle
einbezogen, sodass die nach Gl. 6.5 berechnete Grofle nur die Depolarisation durch
Eiskristalle widerspiegelt.

Wihrend aller in der vorliegenden Arbeit gezeigten Eisexpansionen ist die
Versuchskammer mit einem Ventilator durchmischt worden. Dieser ist zentriert
am Kammerboden angebracht; ein sich nach oben verjiingender Blechzylinder
sorgt fiir eine gleichméfBige Durchmischung eines Grofiteils des Behéltervolumens
bis in die zweite Ebene der Kammer (Abb. 6.1). Das Streuvolumen der Depo-
larisationsapparatur befindet sich im oberen Drittel dieses Blechzylinders, wobei
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sowohl der Beobachtungs- als auch der Laserstrahl durch beiderseitige Ausspa-
rungen gefiihrt werden.

In 0.5m Hohe iiber dem Kammerboden bewirkt der Ventilator eine vertikale

1 sodass von einer turbulenten Durchmi-

Windgeschwindigkeit von etwa 0.5m s~
schung im Streuvolumen ausgegangen werden kann. Die von dem Streulichtaufbau

detektierten Partikel zeichnen sich somit durch eine zufillige Orientierung aus.

CPI

Fiir die optische Abbildung eines Partikels mit dem CPI muss eine kritische Gréfie
von ca. 30 pm iiberschritten werden (vgl. Kap. 6.2.1), die im Experiment erst
nach einer Phase des Eiskristallwachstums erreicht wird. So liegt der Zeitpunkt
des ersten vom CPI gemessenen Eispartikels nach dem von der Streulichtappa-
ratur angezeigten Eisbildungszeitpunkt (Abb. 6.7); dieser Grofeneffekt zeigt sich
ebenfalls beim Verdampfen der Partikel.

Aus den Rohdaten werden, wie in Kap. 6.2.1 beschrieben, die Rundheit und
die (projizierte) Grofle der Eispartikel bestimmt. Die Darstellung der Rundheit
fiir individuelle Partikel im Experimentverlauf zeigt, dass die wihrend der Akti-
vierung entstandenen Eiskristalle zunehmend asphérisch werden. Dieser Trend
der Formentwicklung ist bei den verschiedenen Aktivierungen unterschiedlich
stark ausgepragt.

In der Histogrammdarstellung, die alle wihrend der Expansion detektierten
Eispartikel zeigt, wird deutlich, dass das Mafl der Rundheit zur Beschreibung
der Partikelaspharizitéit geeignet ist. Die Verteilung zeigt ein Maximum deutlich
unter 1 (hier in der Klasse 0.15 ...0.25). Bei einer nur durch Abbildungsfehler
verursachten, vorgetduschten Asphérizitdt von ausschlieflich runden Partikeln
dagegen wiirde sich eine H&aufigkeitsverteilung mit Maximum bei 1 ausbilden.
Fiir die weitere Auswertung wird der Mittelwert aller wiahrend der Expansion
abgebildeten Partikel gebildet; die im Folgenden angegebene Charakterisierung
der Eiskristalle mit Hilfe der Rundheit stellt somit immer eine Mittelung iiber
ein Partikelensemble dar.

Ebenfalls in Abb. 6.7 dargestellt ist die Groenverteilung der wihrend der
gesamten Expansion abgebildeten Partikel sowie die daran lognormal angefittete

Verteilung; Beispiele der abgebildeten Eispartikel finden sich in Abb. 6.11 sowie
in Anhang C.



6.4. STREUEIGENSCHAFTEN VON EISKRISTALLEN 65

6.3.2 Charakterisierung der durchgefiihrten Experimente

Mit dem in Kap. 6.3.1 erlduterten Expansionsverfahren ist wahrend der IN02-
Kampagne ein Satz von Experimenten durchgefithrt worden, von denen in der
vorliegenden Arbeit Ergebnisse mit Mineralstaub als Ausgangsaerosol dargestellt
werden. Fiir die Wiedergabe der Eisnukleation bei sehr tiefen Temperaturen
(188 K) wird auf ein Experiment mit RuBpartikeln als Ausgangsaerosol zuriick-
gegriffen.

Bei den Expansionen sind unterschiedliche Temperaturen, Ausgangspartikel-
konzentrationen und Pumpraten verwendet worden; Tab. 6.1 fasst diese Parame-
ter sowie einige Charakteristika der gebildeten Eiskristalle zusammen.

Die hier vorgestellten Experimente mit Mineralstaub sind bei Temperaturen
zwischen 238 K und 262 K durchgefiihrt worden, wobei die Partikelstartkonzen-
tration zwischen 115cm ™ und 750 cm ™3 liegt. Die Kiihlrate zum Zeitpunkt der
Eisbildung liegt zwischen 0.5 K min~! und 2.4 K min~! (vgl. Kap. 6.7).

Im Folgenden werden die Streueigenschaften der Eispartikel, die sich bei diesen
Aktivierungen gebildet haben, im Zusammenhang mit Partikelgrofle und Rund-
heit diskutiert.

6.4 Streueigenschaften von Eiskristallen

Fiir die in Tab. 6.1 aufgefiihrten Expansionen mit mineralischem Ausgangsaero-
sol sind, wie in den vorangegangenen Kapiteln erldutert, jeweils iiber den Verlauf
einer Aktivierung gemittelte Rundheiten als Maf fiir die Asphérizitit der Eis-
kristalle und Partikeldepolarisationen berechnet worden. Die Ergebnisse sind in
Abb. 6.8 dargestellt.

Die Grofle der gebildeten Eispartikel als Median der lognormal-Fits wur-
de dabei fiir Experimente mit kleinen Kristallen (<10pm) mit dem PCS, fiir
grofle Kristalle (>30pm) mit dem CPI bestimmt. Fiir den dazwischen liegen-
den GroBenbereich sind mit beiden Gerdten nur sehr unsichere Gréflenangaben
moglich, sodass Aktivierungen, deren Eiskristalle sich in diesem Gréflenbereich
befinden, nicht in die weitere Auswertung aufgenommen wurden.

Die Groflenverteilungen der gebildeten Eiskristalle haben Medianwerte zwi-
schen 6 pm und 70 pm und entsprechen damit etwa der Grofle atmosphérischer
Eiskristalle, die bei dhnlichen Temperaturen gebildet wurden (s. Kap. 6.7).

Die Experimente konnen deutlich in zwei Gruppen gegliedert werden: bei
der Mehrzahl der Aktivierungen weicht die Form der gebildeten Eiskristalle nur
wenig von der Kugelform ab, was sich durch Rundheiten zwischen 0.7 und 0.95
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Tabelle 6.1: Zusammenstellung der Experimentbedingungen, Eiskristallcharakte-
ristika sowie Depolarisation der Eispartikel wihrend der Expansionen.

Nr. Aerosol Temp.* % b CPC® z.% w¢ 17 b9 Rundheit? depol®

67 Mineral 2379 -24 378 30 0.08 33 27 087x0.11 0.46+0.18
68 Mineral 236.4 -1.6 254 42 0.11 47 39 0.82+0.10 0.484+0.12
69  Mineral 2371 -1.6 184 51 0.14 59 49 0.784+0.11 0.51%0.16
70  Mineral 235.0 -0.6 134 o7 0.10 69 54 0.74£0.12 0.55+£0.09
72 Mineral 241.2 -1.3 152 61 0.09 70 56 0.76£0.09 0.60+0.14
73  Mineral 2409 -0.8 115 63 0.10 74 58 0.73£0.09 0.54+£0.18
80  Mineral 249.1 -0.9 345 70 0.16 136 33 0.32+£0.16 0.31£0.07
81  Mineral 249.1 -0.5 271 60 0.16 103 32 0.37£0.18 0.28+0.09

84  Mineral 2575 -1.1 423 6.9 0.08 - - 0.93£0.13  0.18£0.02
85  Mineral 2577 -1.1 302 83 0.07 - - 0.95£0.10  0.32£0.03
86  Mineral 2584 -1.2 742 6.1 010 - - 0.91£0.16  0.32%£0.03
165 GfG-RuBl 185.6 -1.1 1756 0.8 015 - - = 0.32+0.06*

“Temperatur zum Zeitpunkt der Eisbildung [K]
bKiihlrate zum Zeitpunkt der Eisbildung [K min~!]
“Partikelkonzentration vor Beginn der Expansion [cm ™~
IMedian der GroBenverteilung der vom CPI bzw. PCS gemessenen Eispartikel [jm)]
“Verteilungsbreite dieser Groflenverteilung

fmittlere Partikellinge als Median der vom CPI gemessenen Eispartikel [jim]
9mittlere Partikelbreite als Median der vom CPI gemessenen Eispartikel [pm]
hMittelwert der Rundheit aller Eispartikel

‘Depolarisation durch Eispartikel, berechnet mit Gl. 6.5

Jkeine CPI-Daten verfiighar

FMittelwert nach Beendigung der Wachstumstumsphase, s. Kap. 6.4.1

’]

zeigt. Bei zwei Experimenten dagegen werden Eispartikel mit sehr asphérischen
Projektionsflichen gebildet (Rundheit ca. 0.35).

Fiir die drei Experimente 84-86 mit sehr kleinen Eispartikeln ist die Angabe
der Rundheit zusétzlich zu dem in Abb. 6.8 eingezeichneten statistischen Fehler
mit einem groflen systematischen Fehler versehen, da hier die analysierten Bilder
nur wenige Pixel umfassen. Die Originalbilder zeigen jedoch, dass es sich hier nicht
um ausgepragt elongierte Eiskristalle handelt, wie z. B. in den Experimenten 80-
81.

Die Ergebnisse der beiden Gruppen werden im Folgenden vergleichend dar-
gestellt: Zum einen Experimente mit dhnlicher, nur wenig von der Kugelform
abweichender Form mit einer Variation der Partikelgrofie unter Verwendung der
Experimente 67-73 und 84-86 in Kap. 6.4.1. Zum anderen die beiden Experimente
80-81 mit deutlich elongierteren Partikeln im Vergleich zu Eiskristallen &hnlicher
Grofle der Experimente 70-73 in Kap. 6.4.2.
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Abbildung 6.8: Depolarisation und Partikelgrofle in Abhéngigkeit von der Rund-
heit bei Eisnukleationsexperimenten mit Mineralstaub.

6.4.1 Abhéangigkeit der Depolarisation
von der Eiskristallgrofle

Die in Abb. 6.8 dargestellten Ergebnisse der Experimente mit hohen Rundheiten
sind in Abb. 6.9 als Zusammenhang zwischen Depolarisation und Partikelgrofie
aufgetragen. Danach gibt es bei nur wenig asphérischen Eiskristallen in dem un-
tersuchten Groflenbereich eine deutliche Abhéngigkeit der Depolarisation von der
Partikelgréfie: mit steigender Gréfle nimmt die Depolarisation zu. Die dargestell-
ten Werte der Depolarisation sind dabei jeweils mit Gl. 6.5 berechnet.

Das in Abb. 6.9 dargestellte Verhalten beruht, wie in Kap. 6.4 erlautert, auf
der Auswertung unterschiedlicher Eisaktivierungen, wobei sich jeweils vergleich-
bare Eisformen bei unterschiedlicher Partikelgrofie gebildet haben.

Die Bildung und das Wachstum von FEiskristallen geschieht bei dem hier
gezeigten Datensatz aufgrund der verhéltnisméflig hohen Temperaturen relativ
schnell, wie z. B. in Abb. 6.7 anhand des steilen Depolarisationsanstieges nachzu-
vollziehen ist. Betrachtet man dagegen Experimente mit geringerer Temperatur,
ist aufgrund der geringeren Wasserverfiigbarkeit ein langsameres Wachstum zu
erwarten, und der oben beschriebene Effekt der Gréflenabhéngigkeit der Depola-
risation kann dynamisch im Verlauf eines Experimentes nachvollzogen werden.

Ein solches Eisexperiment auf GfG-Rufl bei einer Temperatur von 185.6 K ist
in Abb. 6.10 dargestellt. Die hier wiedergegebenen Partikelgrofien sind wiederum
Medianwerte von lognormal-Fits an PCS-Grofienverteilungen. Da das Ausgangs-
aerosol bei diesem Experiment Ruf ist, der aufgrund seiner hohen Absorption
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Abbildung 6.9: Abhéngigkeit der Depolarisation von der Partikelgrofle bei Eis-
kristallen hoher Rundheit.

nicht mit dem Streulichtspektrometer detektiert werden kann, ist die gemessene
Groflenverteilung nach Pumpbeginn die reine Eiskristallmode.

Im Gegensatz zu den Aktivierungen bei hoherer Temperatur setzt die Depo-
larisation sehr langsam ein und zeigt einen Anstieg iiber einen Zeitbereich von
fast fiinf Minuten. Gleichzeitig nimmt der Mediandurchmesser der gebildeten Eis-
kristallmode kontinuierlich von zunéchst 0.7 pm auf 0.85 pm zu. Dieser Anstieg
entspricht etwa acht Kanélen in den Ausgangsdaten des PCS. Wegen der Feh-
ler in der Partikelgrofienbestimmung mit dem PCS (vgl. Kap. 6.2.2) ist neben
den Mediandurchmessern auch der maximale Partikeldurchmesser in Abb. 6.10
dargestellt. Dafiir ist in jedem Messintervall von einer Sekunde Dauer der jeweils
grofite Kanal mit Partikelsignal in eine Teilchengréfie umgerechnet. Diese kurze
Messdauer bedingt die starken Fluktuationen im Signal. In dem Zeitraum, in dem
das Depolarisationssignal ansteigt, nimmt auch die maximale Partikelgréfie zu,
was ebenfalls auf ein Partikelwachstum hinweist.

Der quantitative Zusammenhang zwischen Partikelgréfie und Depolarisation
wurde in Kap. 4.1.1 erldutert und in Abb. 4.2 am Beispiel der prolaten und
oblaten Sphéaroide fiir die an der AIDA verwendete Streugeometrie und den Bre-
chungsindex von Wassereis dargestellt. Anhand dieser Berechnungen wird deut-
lich, dass fiir die Messung einer signifikanten Depolarisation die asphérischen
Partikel eine Mindestgréfle erreichen miissen. Somit kann der Anstieg der Depo-
larisation bei dem in Abb. 6.10 gezeigten Experiment auf das langsame Parti-
kelwachstum aufgrund des temperaturbedingten niedrigen Wasserdampfpartial-
drucks zuriickgefiithrt werden.
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Abbildung 6.10: Verlauf von Druck, Wand- und Gastemperatur, Depolarisation
sowie Partikelgrofie bei Aktivierung 165 (GfG-Ruf, 185.6 K).

Unter der Annahme, dass die gebildeten Eispartikel eine sphiroidale Grund-
form besitzen, konnen die gemessenen Depolarisationen mit den mit den T-
Matrix-Rechnungen berechneten verglichen werden. Danach besitzen die Eispar-
tikel maximaler GroBe (500...1000s) etwa ein Achsenverhéltnis von 1:1.5 bzw.
1.5:1, jeweils unter der Annahme prolater bzw. oblater Sphéroide.

Somit zeigt sich auch bei der dynamischen Betrachtung der Eiskristallbil-
dung eine deutliche Abhéngigkeit der Depolarisation von der Partikelgrofie. Eine
Information iiber die gebildete Kristallform liegt hier nicht vor, da zu diesem
Zeitpunkt kein Gerét zur Verfiigung stand, das in diesem Groflenbereich iiber die
Partikelgeometrie Auskunft gibt.
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6.4.2 Abhingigkeit der Depolarisation
von der Eiskristallform

Wie in Abb. 6.8 deutlich wird, gibt es zwei Experimente, bei denen im Gegen-
satz zu den iibrigen Aktivierungen eine deutliche Asphérizitit der Eiskristalle zu
beobachten ist. Zur Veranschaulichung dieser Unterschiede sind in Abb. 6.11 CPI-
Bilder aus zwei Expansionen mit hohen (Exp. 73) und geringen (Exp. 80) Wer-
ten der Rundheit bei vergleichbarer Partikelgrofie dargestellt. Diese Abbildungen
stellen jeweils einen Ausschnitt der wihrend der Aktivierungen abgebildeten Eis-
kristalle dar. Anhang C zeigt fiir diese beiden Experimente alle Eiskristallbilder.

Die Abbildungen zeigen, dass es sich bei den gebildeten Eiskristallen gleich-
zeitig um eine Grofen- und Formmischung handelt. Bei den wenig asphérischen
Eispartikeln handelt es sich um kurze Sdulen und Rosetten mit relativ kleinen
Einzelkristallen, wobei die Zahl der Arme zwischen zwei und fiinf schwankt. Die
Kristalle niedrigerer Rundheit nehmen die Form von Nadeln, sowie weniger zwei-
bis fiinfarmigen Rosetten mit langen Einzelkristallen oder Sédulenbiindeln an.

Der Hauptunterschied zwischen den beiden Gruppen von Aktivierungen liegt
damit in der Grofe der Einzelkristalle, die zu den grofleren Aggregaten zusam-
mengefasst sind, bzw. im Formverhéltnis der gebildeten Nadeln.

- u ‘

ORC B0
5o

(a) Experiment 73. (b) Experiment 80.

Abbildung 6.11: Beispiel der vom CPI abgebildeten Eiskristalle hoher (Experi-
ment 73) und niedriger Rundheit (Experiment 80).
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Der Einfluss der Form auf die Depolarisation ist in Abb. 6.8 zu erkennen: ob-
wohl die fiir die Streueigenschaften relevante Grofie des projektionsflachen-aqui-
valenten Durchmessers bei den betrachteten Experimenten in einem vergleichba-
ren GréBenbereich wie die grofiten Partikel bei den Experimenten hoher Rundheit
liegt, gibt es einen deutlichen Unterschied in der gemessenen Depolarisation. Bei
den Experimenten geringer Rundheit liegt diese zwischen 0.2 ...0.3; so niedrige
Werte werden bei weniger asphérischen Partikeln nur bei weit kleineren Durch-
messern erreicht.

Somit konnte aus den betrachteten Experimenten sowohl eine Form- als auch
eine Groflenabhéngigkeit der Depolarisation abgeleitet werden: Bei Eiskristallen
hoher Rundheit steigt mit zunehmender Partikelgrofie die Depolarisation an. Da-
gegen ist bei sehr asphérischen Partikeln die Depolarisation im Vergleich mit
Eiskristallen dhnlicher Grofle, aber héherer Rundheit deutlich verringert.

6.5 Vergleich der Messergebnisse
mit Modellrechnungen

Im Folgenden werden die experimentellen Ergebnisse der Streulichtmessungen an
der AIDA-Kammer mit Modellrechnungen verglichen. Die Angabe der Depolari-
sation sowohl fiir die durchgefiithrten Messungen als auch fiir die Berechnungen
bezieht sich dabei auf die Definition nach Gl. 3.1.

6.5.1 T-Matrix-Rechnungen zur Depolarisation
Formeffekt

Die Streueigenschaften von stark asphérischen Partikeln sind in [ZM00] anhand
von T-Matrix-Rechnungen fiir prolate und oblate Sphéroide mit groflen Ach-
senverhéltnissen dargestellt. Abb. 4.4 zeigt den in diesem Artikel beschriebenen
Effekt: stark elongierte Partikel haben bei gleicher Grofie eine geringere Depola-
risation als weniger deformierte Teilchen.

Der PartikelgrofSenbereich, in dem die T-Matrix-Rechnungen durchgefiihrt
werden konnen, ist mit den der in AIDA gemessenen Eispartikeln nicht iden-
tisch: die Rechnungen liefern fiir die betrachtete Wellenlinge von 488 nm nur
bis zum unteren pm-Bereich Ergebnisse. Auch die sphéroidale Form, die in den
T-Matrix-Rechnungen zugrunde gelegt wird, kann zwar als Naherung fiir na-
delformige Eiskristalle, nicht aber fiir Rosetten angesehen werden.
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So sind die Ergebnisse dieser Rechnungen nicht direkt mit den durchgefiihr-
ten Streulichtmessungen vergleichbar. Sie zeigen aber qualitativ, wie in den Ex-
perimenten festgestellt, den Unterschied zwischen nur wenig von der Kugelform
abweichenden Kristallformen und sehr asphérischen Partikeln.

Diese Beobachtungen lassen sich damit erkldren ([ZMO00], s. auch Kap. 4.2),
dass die Streueigenschaften stark elongierter Partikel nicht von der Partikelgrofle,
sondern von der Gréfle der kleinen Halbachse bestimmt werden. Deren Lénge ent-
spricht bei den berechneten Partikeln dem Rayleigh-Bereich, in dem sich Teilchen
durch eine geringe Depolarisation auszeichnen.

0.8

0.7 Rundheit
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Abbildung 6.12: Abhéangigkeit der Depolarisation von der Partikelgrofie und
-rundheit.

Tab. 6.1 zeigt fiir die dargestellten Eisaktivierungen neben dem Durchmesser
eines projektions-dquivalenten Kreises auch Partikellinge und -breite. Diese sind
wiederum mit Hilfe der CPI-Daten bestimmt, wobei jeweils der Median einer
lognormalen Verteilung der Lénge bzw. Breite berechnet wurde. Fiir die Experi-
mente mit Fiskristallen hoher Rundheiten differieren die Werte der Partikellinge
und -breite erwartungsgeméafl nur wenig, wihrend bei den beiden Experimen-
ten mit sehr asphérischen Partikelformen eine grofle Differenz beobachtet werden
kann.

Der Wert der Partikelbreite kann dabei als Maf fiir die Partikelausdehnung
angesehen werden, analog zur kleinen Halbachse bei Sphéroiden. Bei den hier
untersuchten Experimenten befindet sich die Partikelbreite im Gegensatz zu den
oben erlauterten T-Matrix-Rechnungen bereits im Bereich der Giiltigkeit der geo-
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metrischen Optik. Abb. 6.12 zeigt die bereits in Abb. 6.9 dargestellten Depolarisa-
tionswerte, diesmal jedoch in Abhéngigkeit der Partikelbreite. Fiir die Eiskristalle
mit Groflen unter 10 pm ist die mit dem PCS bestimmte Grofle beibehalten.

Bei der Betrachtung der Partikelbreite ist zu beachten, dass aufgrund der De-
finition (Gl 6.3) diese GroBe die Ausdehnung senkrecht zur maximalen Erstre-
ckung des Partikels angibt. Je nach betrachteter Partikelform bzw. -orientierung
iiberschétzt diese Grofle z. B. die Breite eines Einzelkristalls innerhalb einer Ro-
sette (vgl. 2. Bild in Abb. 6.11 (b)).

Die experimentell bestimmte Depolarisation fiir die beiden Experimente mit
niedrigen Rundheiten liegt auch bei der Betrachtung der Abhéngigkeit von der
Partikelbreite noch unter den Werten der runderen Eiskristalle. Diese Abbildung
veranschaulicht jedoch, dass auch bei groflen Partikeln, bei denen sich beide Ach-
sen im Bereich der geometrischen Optik befinden, die Dimension der kleinen
Achse die Depolarisation bestimmt. Dabei kénnen auch Werte unter denen fiir
rundere Partikel in der Gréfle der kleinen Achse erreicht werden.

Grofleneffekt

Der Zusammenhang zwischen Depolarisation und Partikelgrofle ist auch in Abb.
4.4 erkennbar: mit steigendem Durchmesser nimmt die Depolarisation zu. Dieses
Verhalten ist unabhingig von der vorhandenen Partikelform; nur der absolute
Wert der Depolarisation wird von der Form beeinflusst.

Bei den mit den T-Matrix-Rechnungen berechneten einfachen Partikelgrund-
formen in den betrachteten GroBlenbereichen bestimmt somit die Grofie der Parti-
kel den Anteil des Lichtes, der depolarisiert wird. Die Ergebnisse der vorgestellten
Experimente zeigen, dass bei den Eiskristallen hoher Rundheiten dieser Zusam-
menhang qualitativ ebenfalls giiltig ist, obwohl es sich hier um deutlich grofiere
Partikel und andere Formen handelt.

6.5.2 Rechnungen mit geometrischer Optik
zur Depolarisation

Wegen der Einschrankungen, die sich aufgrund der maximal berechenbaren Par-
tikelgrofle und der vorgegebenen Partikelformen mit den T-Matrix-Rechnungen
ergeben, ist es wiinschenswert, die Ergebnisse der Streulichtmessungen an Eiskris-
tallen mit einem Modell, das die Interaktion von Licht auch fiir gréflere Partikel
berechnet, zu vergleichen.

Ein solches Modell wird derzeit an der University of Hertfordshire von Evelyn
Hesse entwickelt; es beruht auf geometrischer Optik unter Beriicksichtigung von
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Beugung an Kristallflichen ([HUO03]). Die im Folgenden gezeigten Berechnungen
sind von ihr mit Hilfe dieses neuen Modells durchgefiihrt worden, und stellen, da
die Modellentwicklung noch nicht vollstdndig abgeschlossen ist, vorlaufige Ergeb-
nisse dar.

Das Modell berechnet winkelaufgelost Matrixelemente unter der Annahme
zufilliger Partikelorientierungen fiir verschiedene Formen (hexagonale Sdulen und
Pldattchen, Sdulen mit pyramidalen Enden, Bullets, vgl. Abb. 6.13), aus denen
nach Gl. 3.9 die Depolarisation fiir einen Winkel von 176° berechnet wird.

]
]

(a) Hexagonales Plittchen. (b) Hexagonale Séule.

A @

—

(c) Bullet. (d) S#ule mit zwei pyramida-
len Enden.

Abbildung 6.13: Kristallformen der berechneten Eispartikel (nach [LJS96]).

Grofleneffekt

Fiir den Groflenbereich 5 ... 70 pm liegen Modellergebnisse fiir die oben genann-
ten Eiskristallformen vor. Tab. 6.2 fasst die dazu verwendeten Partikelgeometri-
en zusammen; die Berechnungen stiitzen sich unabhéngig von der untersuchten
Grundform auf ein Achsenverhéltnis von 0.83 (bzw. 1/0.83 fiir Plittchen, s. Be-
rechnung in Tab. 6.2).
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Abb. 6.14 zeigt die (vorldufigen) Ergebnisse der Depolarisation aus den durch-
gefiihrten Rechnungen. Danach gibt es fiir die beiden Partikelgrundformen Plétt-
chen und Séulen eine Abhéngigkeit der Depolarisation von der Partikelgrofie: mit
steigender Partikelgrofle nimmt auch die Depolarisation zu.

Dagegen ist dieser Zusammenhang bei den beiden anderen untersuchten Par-
tikelformen nicht vorhanden. Sowohl hexagonale Sdulen mit pyramidalen Enden
als auch Bullets zeigen ab einer Grole von 30 pm keine signifikante Depolarisati-
onsénderung, wobei der absolute Wert bei beiden Grundformen in dhnlicher Héhe
ist. Fiir kleinere Kristalle gibt es eine leichte Abnahme der Depolarisation nur
fiir die Bullets, bei beidseitigen pyramidalen Endstiicken dagegen eine geringe
Zunahme.

Die Berechnungen zeigen damit, dass die betrachtete Eispartikelform nicht
nur die absolute Hohe der Depolarisation, sondern auch deren relativen Ver-
lauf als Funktion der Partikelgréffe maBigeblich beeinflusst. Die fiir Abb. 6.14
berechneten Kristallformen stellen dabei nur eine Teilmenge der in den KEisnu-
kleationsexperimenten beobachteten Partikelformen dar. Insbesondere die in den
AIDA-Experimenten hdufige Form der Rosette — jeweils mit unterschiedlicher
Anzahl an konstituierenden Einzelkristallen — sowie Sdulenbiindel sind hier nicht
beriicksichtigt.

Tabelle 6.2: Partikelgeometrien der berechneten Eiskristalle ([Hes03]).

Achsenverhéltnis Partikelgrofe
hexagonales Plédttchen 2r/L 1/0.83 (L+2r)/2 5 ...70 pm
hexagonale Séule 2r/L 035 (L4+2r)/2 5...80 pm

0.83
Bullet 2r/(h+L) 0.83 (L+2r+h)/2 5...70 pm

Saule mit zwei

2r/(2h+L) 083 (L+2r+2h)/2

(S8

... 70
pyramidalen Enden Hi

r: Partikelradius
L: Partikellange
h: Lénge des pyramidalen Endstiickes

Bei den in Kap. 6.4.1 - 6.4.2 dargestellten Ergebnissen der Depolarisation
wahrend der Eisnukleationsexperimente handelt es sich, wie dort bereits erlautert,
jeweils um eine Formmischung aus verschiedenen Kristallgeometrien, also um ein
Ensemble aus verschiedenen Partikelgrundformen. Um den Einfluss der unter-
schiedlichen Formen auf den relativen Verlauf der Depolarisation zu demonstrie-
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Abbildung 6.14: Depolarisation an verschiedenen Formen von FEiskristallen in
Abhéngigkeit von der Partikelgrofie, berechnet anhand eines Modells mit geome-
trischer Optik und Beugung ([Hes03]).

ren, sind in Abb. 6.15 verschiedene, fiktive Formmischungen aus den berechneten
Kristallen angegeben und die resultierende Depolarisation des Formgemisches be-
rechnet.

Abb. 6.15 zeigt, dass die absolute Hohe der Depolarisation stark von der zu-
grunde gelegten Formmischung sowie den gewéahlten Mischungsanteilen abhéngt.
Der Anteil des Formgemisches mit der hoheren Partikeldepolarisation scheint je-
doch in hohem Mafle den relativen Verlauf in Abhéngigkeit der Partikelgrofie zu
bestimmen.

Um dies zu verdeutlichen, sind in Abb. 6.15 mehrere Mischungen gezeigt,
bei denen die bei grofleren Partikeldurchmessern stark depolarisierenden Formen
(Plattchen, Sdulen) prozentual nur einen geringen Anteil ausmachen. Bei den
hier dargestellten Mischungen tritt erst bei einem Anteil von 10% an Saulen
bzw. Plittchen der relative Depolarisationsverlauf der Bullets und Sédulen mit
pyramidalen Enden zu Tage.

Diese Formmischungen entsprechen, wie bereits erldutert, nicht den in den
Eisnukleationsxperimenten beobachteten Eiskristallgemischen. Sie verdeutlichen
jedoch, dass das Vorkommen stark depolarisierender Partikel den Verlauf der
Depolarisation auch dann beeinflusst, wenn diese nur in geringen Anteilen vor-
handen sind. Die Berechnungen zeigen zudem, dass es Kristallformen gibt, die mit
steigender Partikelgrofie in dem Groflenbereich wie in den AIDA-Experimenten
eine Zunahme der Depolarisation aufweisen.
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Eine exakte Nachrechnung des vorhandenen Formgemisches ist auch mit der
Moglichkeit, die Streueigenschaften von Rosetten zu berechnen, nur schwer prak-
tizierbar. Insbesondere die grofle Vielfalt an vorhandenen Formen sowie die jewei-
lige Gestaltung (Anzahl der Einzelkristalle, Anordnung, Linge) und ihre Grofien-
verteilung erschweren den Vergleich mit einem Modell.

Fiir solche Untersuchungen mit dem vorhandenen Streulichtaufbau bietet es
sich daher eher an, unter Variation der Experimentbedingungen (Temperatur,
Kiihlrate, Ausgangaerosolkonzentration) weniger heterogene Gemische von For-
men auf ihre Streueigenschaften zu untersuchen.
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Abbildung 6.15: Depolarisation fiir verschiedene fiktive Formmischungen mit un-
terschiedlichen Anteilen an Bullets (B), Sdulen mit zwei pyramidalen Enden (Py),
Séulen (S) sowie Pléattchen (Pl).

Formeffekt

Ebenfalls mit dem Modell mit geometrischer Optik unter Beriicksichtigung von
Beugung sind Rechnungen fiir Eiskristalle mit grofleren Asphérizitédten durch-
gefiithrt worden ([Hes03]). Dafiir wurden die Streueigenschaften von hexagonalen
Saulen analog zu den beobachteten Partikelformen in den Experimenten 80 und
81 mit Achsenverhéltnissen von 0.35 berechnet; die Ergebnisse sind ebenfalls in
Abb. 6.14 dargestellt.

Danach ist die Depolarisation bei gleicher Partikelgrofle fiir kleinere Achsen-
verhéltnisse geringer als bei weniger elongierten Kristallen. Diese Berechnungen
zeigen damit, dass auch fiir Partikel im Bereich der geometrischen Optik das in
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[ZMO00] beschriebene Verhalten auftritt: Stérker elongierte Kristalle haben bei
gleicher Partikelgrofie eine verringerte Depolarisation.

Fiir die absolute Hohe der Depolarisation gilt das bereits beim Groieneffekt
Gesagte: Die hier dargestellten Berechnungsergebnisse weisen dhnliche Grofien-
parameter wie die in den Eisnukleationsexperimenten auf ihre Streueigenschaften
untersuchten Eiskristalle auf. Wegen der in den Experimenten vorhandenen Form-
mischung ist die absolute Hohe der Depolarisation — hier berechnet fiir hexagonale
Saulen — nicht direkt auf die experimentell beobachteten Werte iibertragbar.

6.6 Vergleich der Depolarisationsergebnisse
mit Feldmessungen

Bei Feldmessungen werden haufig LIDAR-Messungen eingesetzt, um Wolken hin-
sichtlich ihrer Partikelphase (feste oder fliissige Wolkenpartikel) zu charakterisie-
ren. Neben der Depolarisation steht hier zuséatzlich das Riickstreuverhiltnis zur
Verfiigung. Die Kombination beider Messwerte wird beispielsweise fiir die Typi-
sierung von polaren stratosphérischen Wolken (PSCs) verwendet ([BBIT90]). Im
Folgenden werden einige ausgewéhlte Beipiele fiir Depolarisationsmessungen an
Eiswolken diskutiert.

LIDAR-Messungen bei einer Wellenléinge von 532 nm an Flugzeugkondens-
streifen sind in [Fre00] und [FHJ96] auf der Grundlage eines schwenkbaren Riick-
streulidars beschrieben. Aufgrund der bekannten Bildungsmechanismen und -
zeiten sind hier systematische Untersuchungen zur Abhéngigkeit der Depolarisa-
tion von verschiedenen Parametern moglich.

Danach nimmt die Depolarisation mit zunehmendem Alter des Kondensstrei-
fens zu. Gleichzeitig ist eine deutliche Temperaturabhéngigkeit vorhanden: Im
Vortexregime (Einbindung der Abgase in die Wirbelschleppe des Flugzeuges)
steigt mit zunehmender Temperatur auch die Geschwindigkeit des Depolarisa-
tionsanstieges. Dagegen ist im voll entwickelten Kondensstreifen die gemessene
Depolarisation unabhingig von der Umgebungstemperatur und betrigt 0.47 +
0.05.

Dieses Verhalten wird damit erklédrt, dass das Eiskristallwachstum von der
Temperatur abhéngig ist, und somit bei niedrigeren Temperaturen die Entwick-
lung der endiiltigen Kristallgrofle langsamer verldauft. Vergleiche mit T-Matrix-
Rechnungen ([MS98]) fiir die gemessenen Depolarisations- und Riickstreuverhélt-
nisse deuten darauf hin, dass mit zunehmenden Alter der Kondensstreifen die
effektiven Radien der Eispartikelverteilung von 0.2 pm auf 0.6 pm anwachsen.
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Somit sind diese Riickstreumessungen an Kondensstreifen ein Beispiel fiir
einen Depolarisationsanstieg mit der Partikelgrofle fiir Eiskristalle im Sub-Mikro-
meterbereich, wie es in der vorliegenden Arbeit fiir eine Eisaktivierung bei nied-
rigen Temperaturen beobachtet wurde (Abb. 6.10).

Eine Zirrus-Klimatologie iiber einen Zeitraum von sechs Jahren wird in [SB01]
auf der Grundlage eines polarisationsauflésenden Rubin-LIDARs (A=694 nm) fiir
dessen Standort in Utah dargestellt. Die durchschnittliche Depolarisation betragt
hier 0.33 £ 0.11, wobei eine Zunahme der Depolarisation mit abnehmender Tem-
peratur zwischen -15°C und -70°C beobachtet wird. Mit dieser Studie wird der
generelle Trend anderer Messungen sowohl in mittleren Breiten als auch aus dqua-
toriellen Regionen (z. B. [PYM™98]) bestétigt.

Uber die Griinde wird in [SBO1] vermutet, dass sich die Form der Eispartikel
mit zunehmender Héhe dndern kénnte, also z. B. weniger hohle und damit gering
depolarisierende Kristalle in groflerer Hohe anzutreffen sind.

Die in Tab. 6.1 aufgefiithrten Volumendepolarisationen (berechnet mit Gl. 6.5)
kénnen mit Hilfe von GIl. 3.3 in Depolarisationsverhéltnisse umgerechnet werden
und so mit den Ergebnissen der LIDAR-Messungen verglichen werden. Dabei
erhélt man fiir die in der vorliegenden Arbeit gemessenen Eiskristalle deutlich
hohere Depolarisationen als die in den Zirrus-Studien gemessenen. Da bei den
LIDAR-Messungen jedoch keine Informationen iiber Partikelformen vorliegen,
konnen diese Unterschiede auf evtl. andere Eiskristallformen zuriickzufiihren sein.

Einen generellen Uberblick iiber die Methode des polarisationsaufgelosten LI-
DARs gibt [Sas91]. Danach treten Depolarisationen < 0.05 nicht nur fiir sphéri-
sche Partikel, sondern auch bei horizontal ausgerichteten Pléattchen auf. Eine Me-
thode zur eindeutigen Unterscheidung dieser ausgerichteten Partikel von Tropf-
chen besteht in der Kippung des LIDARs um wenige Grad aus seiner Zenit-
Position. Bei dem Vorhandensein horizontal ausgerichteter Plattchen steigt die
Depolarisation dann stark an, wiahrend die Riickstreuung gleichzeitig abnimmt.
Besteht die Partikelschicht aus Tropfchen, nimmt die Depolarisation dagegen
nicht zu.

Beispiele von LIDAR-Messungen fiir derartig horizontal ausgerichtete Plétt-
chen finden sich z. B. in [ABB*93] und [SAST03]. Die Féhigkeit zur Partikel-
ausrichtung ist dabei von der Gréfle der Eiskristalle abhéngig: Sind die Kristalle
kleiner als 100 pm, richten sie sich nicht in der beschriebenen Weise aus.

In der AIDA-Kammer wird die Interpretation der Depolarisation nicht durch
die Ausrichtung der Eiskristalle erschwert, da durch den Mischventilator (Kap.
6.3.1) eine turbulente Durchmischung des Streuvolumens und damit eine zuféllige
Orientierung der Partikel sichergestellt ist.
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6.7 Ubertragung auf atmosphiirische
Bedingungen

Bevor die Ergebnisse der Streulichtexperimente auf atmosphérische Bedingungen
iibertragen werden, werden die in AIDA simulierten Bedingungen mit typisch
atmosphérischen Verhéltnissen verglichen.

Die Temperaturen der Eisexpansionen mit mineralischen Ausgangspartikeln
(vgl. Tab. 6.1) liegen zwischen 260 K und 235 K; dies entspricht dem Temperatur-
bereich der mittleren und oberen Troposphére. In diesen Atmosphérenschichten
sind Partikelkonzentrationen von einigen 10 bis 100 cm 3 typisch, sodass bei den
AIDA-Experimenten (Tab. 6.1) im Vergleich zur Atmosphiére fiir die jeweiligen
Temperaturen zu hohe Partikelkonzentrationen vorhanden sind.

Das in Abb. 6.10 dargestellte Rulexperiment entspricht hinsichtlich der Tem-
peratur von 185 K atmosphérischen Bedingungen in der polaren Stratosphére.

Kiihlrate und Eisiibersittigung

Die in Tab. 6.1 angegebenen Kiihlraten konnen unter der Annahme feucht-adia-
batischer Bedingungen in vertikale Windgeschwindigkeiten umgerechnet werden,
um sie mit atmosphérischen Bedingungen zu vergleichen. Danach entsprechen
die in den vorgestellten AIDA-Experimenten vorhandenen Kiihlraten vertikalen
Windgeschwindigkeiten von 50...250cm s~!. Dieser Bereich wird in der Atmo-
sphiire bei Vorhandensein von Schwerewellen (einige 10 cm s7!) und bei Konvek-
tion (bis zu einigen 100 cm s~ ') erreicht ([KS03]). Damit entsprechen die beob-
achteten Kiihlraten schnelleren Hebungsprozessen in der Atmosphére.

Im Gegensatz zu atmosphérischen Bedingungen ist die Abkiihlung in der
AIDA-Kammer mit einem Warmefluss von der Wand verbunden, der zu einer
geringeren Temperaturabnahme als unter adiabatischen Bedingungen und gleich-
zeitig zu einem Wassertransport von der eisbedeckten Wand in die Gasphase fiihrt
([IMSS*03]). In der Kammer kénnen zum Zeitpunkt des Eiseinsatzes in Abhéngig-
keit der Temperatur und des betrachteten Aerosolsystems Eisiibersiattigungen bis
1.8 erreicht werden. Solche Ubersiittigungen existieren auch in der oberen Tro-
posphiire, wobei Eisiibersittigungen mit einer Haufigkeit von 20. . . 45% auftreten

([JTV+01)).

Eispartikelkonzentration

Wegen der Schwierigkeit, genaue Eispartikelkonzentrationen aus den CPI-Mes-
sungen abzuleiten, soll hier eine Abschétzung mit Hilfe von CPC-Konzentrationen
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erfolgen. Ein CPC 3010 (TSI) nimmt iiber eine horizontal montierte Lanze mit
4mm Innendurchmesser und 2m Linge einen Probenfluss von 11 min~—!. Die
Sammeleffizienz dieser Probenahmeleitung ist von der Partikelgrofie abhingig:
mit zunehmender Partikelgrofle nimmt die gravitationsbedingte Sedimentation
zu. Fiir die genannten Probenahmebedingungen ergibt sich z. B. ein 50-%jiger
Sammelverlust fiir Partikeldurchmesser von etwa 6.5 pm.

Bei einigen der Expansionsexperimente ist die Abnahme der Sammeleffizienz
aufgrund grofler Partikeldurchmesser sichtbar; dies zeigt sich in einer scheinbar
geringeren Partikelkonzentration wihrend der Druckabnahme als nach Beendi-
gung des Pumpphase (vgl. Abb. 6.16).

Aus diesen Messungen kann eine Untergrenze der Eispartikelkonzentration ab-
geschétzt werden: Mit Hilfe der bekannten Druckabnahme wird die Abnahme der
Partikelkonzentration durch die Verdiinnung berechnet und so dem realen Verlauf
angendhert. Die Differenz von berechnetem und gemessenem Verlauf der Anzahl-
konzentration ist der Anteil der zu Eiskristallen aktivierten Mineralstaubpartikel,
die den CPC nicht erreichen. Dieser Wert stellt eine untere Grenze dar, da es auch
Eispartikel geringerer Grofle, die mit einer besseren Effizienz gesammelt werden,
geben kann. Das hier dargestellte Experiment 84 hat eine Eisfraktion von et-
wa 30 %, was einer Mindest-Eispartikelkonzentration von 95 cm™ entspricht. Bei
den Experimenten mit derartigen CPC-Sammelartefakten liegt der Bereich der
Eispartikelkonzentrationen zwischen 10 und 220 cm=3.

Die obere Grenze der Eispartikelzahl kann aus Tab. 6.1 entnommen werden:
bei einer Aktivierung samtlicher Ausgangspartikel ist die Eispartikelzahl unter
Vernachléssigung der Pumpverdiinnung mit der vom CPC gemessenen Partikel-
konzentration vor Beginn der Expansion identisch.

Die natiirlichen Verhéltnisse in Zirren sind aus verschiedenen Feldmesskampa-
gnen bekannt (vgl. Zusammenstellung in [HMO02]). Danach liegen typische Eispar-
tikelkonzentrationen in einem Bereich von 0.1 bis 1017!. Diese Angabe bezieht
sich auf Ergebnisse mit optischer Partikelabbildung (two-dimensional imaging
cloud probe, 2D-C), und damit auf Eispartikel > 100 pm. Aktuelle Ergebnisse
([KS03]) zeigen, dass in der oberen Troposphére, also bei vergleichbaren Tempe-
raturen wie in den vorgetellten AIDA-Messungen, variable Eispartikelkonzentra-
tionen vorkommen konnen. Diese wurden mit einem CVI (Counterflow Virtual
Impactor) gemessen und beziehen sich damit auf Partikel grofier als 5pm. Die
so gemessenen Konzentrationen betragen 0.1...10cm™3, wobei hohere vertika-
le Windgeschwindigkeiten gréfere Eispartikelkonzentrationen verursachen. Bei
dem Vorhandensein starker Konvektion kann die Eispartikelkonzentration bis zu
100 cm~3 betragen.
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Bei den vorgestellten AIDA-Experimenten liegt somit die Zahl der gebilde-
ten Eiskristalle im Bereich der bzw. bei einigen Experimenten iiber den in der
Atmosphére typischen Bedingungen.
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Abbildung 6.16: Verlauf von gemessenener und berechneter Partikelkonzentration
sowie Eispartikelfraktion bei Exp. 84.

Eispartikelgrofle

Die Eiskristallgrofie ist in der Atmosphére eine Funktion der Temperatur: mit
steigender Temperatur nimmt wegen des hoheren Wasserpartialdruckes auch die
Grofle der Eispartikel zu. Bei Temperaturen iiber —40°C sind maximale Parti-
kellingen iiber 1 mm moglich; unter einer Temperatur von ca. —60°C betragt die
typische Grofie von Eiskristallen etwa 10 bis 100 pm ([HMO02]).

Da niedrige Temperaturen in hoheren atmosphérischen Schichten anzutreffen
sind, sorgt als zusétzlicher Prozess die Sedimentation dafiir, dass grofle Kristalle
in eine wiarmere Umgebung gelangen: Durch die hohere Sedimentationsgeschwin-
digkeit der grofleren Partikel fallen diese in tiefere und damit wérmere Luftschich-
ten. Somit kann sich die Groflenverteilung auch durch Sedimentation zu grofleren
Durchmessern verschieben, wenn in der tieferen Luftschicht die Eisséttigung nicht
unterschritten wird.
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Die aus den CPI-Messungen bestimmten Eispartikelgroflen als Durchmes-
ser einer projektionsflachen-aquivalenten Kugel liegen zwischen 6 und 70 pm fiir
Eiskristalle auf mineralischen Partikeln und etwa 0.8 pm fiir das gezeigte Ruf3-
Experiment mit Eisnukleation bei 185 K.

In neueren Messungen in der Atmosphire ([GGB103]) wurden Eispartikel-
groflen in Zirruswolken (Ambossen) iiber Florida bestimmt. Fiir den Tempera-
turbereich von -75°C bis ca. -5°C wurden dabei Eispartikelgréffen zwischen 5 pm
und 30 pm bei steigender Partikelgrofie mit zunehmender Temperatur gemessen.
Die in den AIDA-Experimenten vorhandenen Eispartikelgrofien kénnen somit bei
dghnlicher Temperatur auch in der Atmosphére vorkommen.

Somit besteht der Hauptunterschied zwischen den AIDA-Experimenten und
den natiirlichen Bedingungen in der Atmosphére in der Konzentration des Aus-
gangsaerosols, auf dem die Eisnukleation erfolgt. Bei aktuellen Messungen an der
Aerosolkammer (IN03-Kampagne) wurde diese Ausgangskonzentration deutlich
verringert.

Schlussfolgerungen fiir atmosphérische Streulichtmessungen

Die bei den Streulichtexperimenten festgestellte Abhéngigkeit der Depolarisation
sowohl von der Partikelform, also auch von der Partikelgréffe hat Auswirkungen
auf die Interpretation von Messdaten, wie sie z. B. von LIDAR-Geréten aufge-
zeichnet werden.

Die Messung niedriger Depolarisationen kann nach den in der vorliegenden
Arbeit dargestellten Ergebnissen auf Eiskristalle hoher Asphérizidten hinwei-
sen. In Kombination mit dem in Kap. 6.6 dargestellten Wissensstand kann da-
mit eine geringe Depolarisation auf dreierlei Weisen interpretiert werden: als
sphérische Partikel, als horizontal ausgerichtete Plattchen oder als Partikel ho-
her Aspharizitdten. Mit dem Kippen des LIDARs aus seiner Zenitposition wurde
eine Moglichkeit fiir die Unterscheidung der beiden erstgenannten Partikeltypen
geschaffen. Haufig wurden jedoch auch niedrige Depolarisationsmessungen ohne
die Moglichkeit des Nachweises horizontaler Plattchen als solche interpretiert (z.
B. [ABB*93]).

Fiir die Interpretation von Messungen niedriger Depolarisationen ohne un-
abhéngige Forminformation, wie sie in den hier présentierten Experimenten vor-
lagen, ist somit ein Berechnung der Streueigenschaften stark asphérischer Partikel
fiir nicht-zenitale LIDAR-Positionen notwendig.



Kapitel 7
Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit sind Messungen zur Untersuchung der Streueigenschaf-
ten aphérischer Partikel an zwei Aerosolkammern durchgefiihrt worden. Dazu
durchlauft polarisiertes Laserlicht der Wellenlénge 488 nm die Kammer horizon-
tal, und zwei mit Photomultipliern ausgestattete Detektionseinheiten messen das
vom Aerosol erzeugte Streulicht. Die Messungen sind jeweils in Riickwérts- und
Vorwiartsrichtung unter Winkeln von 176° bzw. 4° durchgefithrt worden, wobei
die Riickstreumessung polarisationsaufgelost mit Hilfe eines Glan-Taylor-Prismas
erfolgte. Damit konnten Angaben von Riickstreu-Depolarisation und Vorwérts-
Riickstreuverhéltnis gemacht werden.

In den Versuchsbehéltern sind unterschiedliche Partikeltypen untersucht wor-
den: In der kiithlbaren AIDA-Kammer wurde mittels adiabatischer Expansion he-
terogene Eisnukleation auf Mineral- und Ruflpartikeln induziert, sodass hier die
Untersuchung von Eispartikeln im Temperaturbereich von 185 K bis 262 K vor-
genommen werden konnte. Dagegen wurden in der ASA-Kammer bei Raumtem-
peratur reine Mineralstaubpartikel aus unterschiedlichen Regionen untersucht,
wobei aufgrund der Herkunft der Partikel unterschiedliche Partikelformen beriick-
sichtigt wurden.

Die optischen Aufbauten an beiden Kammern sind prinzipiell baugleich; der
Aufbau an der ASA-Kammer wurde zudem zur Einfithrung verschiedener Verbes-
serungen genutzt. Alle Elemente, die das Beobachtungsvolumen definieren, sind
hier justierbar angebracht, und konnten durch die Verwendung einer zusétzlichen
Laserdiode in ihrer Position optimiert werden.

Auch die Lasereinkopplung wurde umgestaltet, sodass die Polarisationsrich-
tung variabel, ndmlich linear polarisiert senkrecht und parallel zur Streuebene,
eingestellt werden kann. Auf diese Weise kann die Depolarisation unter Drehung
der Laserpolarisation (senkrecht bis parallel zur Streuebene) mit Hilfe nur ei-

84
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nes Photomultipliers bestimmt werden. Dadurch entfiel nicht nur der Abgleich
der Detektorempfindlichkeiten fiir die beiden Polarisationsrichtungen, die Kom-
bination voneinander unabhéngiger Depolarisationsmessungen in zwei Kanélen
ermoglichte auch die Bestimmung einiger Elemente der Streumatrix (—Fio/Fi1,
Fy/Fyp). Fiir einen moglichen Umbau der Streulichtapparatur zur systemati-
schen Bestimmung von Matrixelementen wurden Vorschldge zur Verringerung
der systematischen und statistischen Fehler gemacht.

Mit dem Aufbau an der ASA-Kammer sind Streulichtmessungen an vier ver-
schiedenen Mineralstaubproben durchgefiihrt worden. Die Ergebnisse der Depo-
larisationsmessungen zeigten dabei Werte von 0.03...0.15. Aufgrund der dreh-
baren Laserpolarisation, der damit verbundenen Depolarisationsbestimmung mit
jeweils einem Photomultiplier und der Messung in einem von der direkten Riick-
wértsrichtung abweichenden Winkel (176°) kénnen fiir jedes untersuchte Aerosol
zwei Depolarisationswerte (dcp, und dcp, ) angegeben werden. Die beobachte-
te Differenz dieser beiden Werte konnte darauf zuriickgefiihrt werden, dass das
Element — Fj5/Fy; der Streumatrix einen von 0 verschiedenen Wert besitzt.

Die Depolarisationsunterschiede zwischen den einzelnen Proben wurden dar-
auf zuriickgefiihrt, dass verschiedene Formen auftraten, wobei insbesondere un-
terschiedliche Rundungen der Partikelbegrenzungen vorhanden waren. Die ver-
gleichbaren Partikelgrofien bewirkten dhnliche Vorwéartsstreuverhéltnisse.

An der AIDA-Kammer konnten systematische Zusammenhénge der Streu-
eigenschaften von Eispartikeln durch die gleichzeitige Messung von Form- und
Groflencharakteristika des gleichen Partikelensembles aufgezeigt werden. Fiir gro-
Be Eiskristalle (> 30 pm) wurden dafiir die mit dem Cloud Particle Imager der
Universitdt Manchester gemessene Partikelform und -gréfie verwendet, wéhrend
bei kleinen Partikeln (< 10pm) die Teilchengrofie mit Hilfe des Particle Counter
Sizer bestimmt wurde.

Dabei konnte festgestellt werden, dass die Depolarisation in dem Groéfienbe-
reich 6...70 pm in charakteristischer Weise sowohl von der Partikelgréfle als auch
der Partikelform abhéngt. Bei der Betrachtung von Eiskristallen hoher Rund-
heiten gibt es in den betrachteten Experimenten eine deutliche Zunahme der
Depolarisation mit der Partikelgrofe.

Diese Abhéngigkeit der Depolarisation von der Partikelgrofle wurde auch bei
Partikeln im Submikrometerbereich beobachtet. Bei extrem niedrigen Temperatu-
ren (185 K) ist das Partikelwachstum nach Einsatz der Eisnukleation so langsam,
dass ein Anstieg der Partikelgrofle iiber einen Zeitbereich von einigen Minuten
beobachtet werden konnte; mit dem Partikelwachstum wurde ebenfalls eine Zu-
nahme der Depolarisation verzeichnet.
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Bei der Betrachtung von Eiskristallen vergleichbarer Grofle, aber unterschied-
licher Asphaérizitéit zeigte sich ein Formeffekt der Depolarisation: Bei ausgepragt
nicht-runden Kristallen war die Depolarisation im Vergleich zu #dhnlich groflen
Kristallen hoherer Rundheit deutlich verringert.

Aktuelle Ergebnisse eines Modells mit geometrischer Optik unter Beriicksich-
tigung von Beugung (vgl. [Hes03], [HU03]) wurden vor dem Hintergrund einer
Abhéngigkeit der Depolarisation von der Partikelgréfie und -form diskutiert. Da-
nach zeigte sich wie bei den durchgefiihrten Experimenten sowohl ein Gréfien-
als auch ein Formeffekt in der Depolarisation fiir die betrachteten Partikelgeo-
metrien. Ein quantitativer Vergleich ist aufgrund der komplexen Gréflen- und
Formverteilung an Eiskristallen in den bisher durchgefiihrten Experimenten nicht
moglich.

Somit haben die durchgefiihrten Experimente Streueigenschaften asphérischer
Partikel unterschiedlicher Form- und Gréflenbereiche beschrieben. Die Kombina-
tion der dargestellten Messungen zeigt, dass insbesondere geringe Depolarisatio-
nen durch sehr unterschiedliche Partikel verursacht werden kéonnen: Zum einen
durch relativ kleine Partikel im Submikrometerbereich (kleine Eis- und Mine-
ralpartikel), zum anderen durch grofie, stark asphérische Partikel (Eiskristalle
niedriger Rundheiten). Dieses Ergebnis muss bei der Interpretation von Depola-
risationswerten, bei denen keine unabhéingigen Form- und Grofleninformationen
zur Verfiigung stehen, wie z. B. bei Feldmessungen mit LIDAR-Geréten, beriick-
sichtigt werden.



Anhang A

Miillermatrizen der verwendeten
optischen Elemente

A.1 Lineare Polarisatoren

Lineare Polarisatoren sind i. d. R. Diinnschichtpolarisatoren, die um einen Winkel
¢ gedreht sind. Doch auch Prismen, wie das in der vorliegenden Arbeit verwen-
dete Glan-Taylor-Prisma, konnen als lineare Polarisatoren behandelt werden. Bei
Ausrichtung in der Streuebene entspricht der auflerordentliche Strahl der Trans-
mission durch einen linearen Polarisator im Winkel 0°; fiir den ordentlichen Strahl
entsprechend im Winkel von 90°.
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A.2 )\/4-Plittchen
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Anhang B

Geometrie des Streuvolumens

Tabelle B.1: Eigenschaften des Streuvolumens beim AIDA- und ASA-Aufbau.

AIDA ASA
Strahldivergenz 1.1 mrad 1.1 mrad
Abstand Detektoroptik — Streuvolumen 2200 mm 1330 mm
Laserdurchmesser Austritt 0.63 mm 0.63 mm
Laserdurchmesser Streuvolumen 5.5 mm 3.6 mm
Abstand Lasereinkopplung — Detektor 150 mm 103 mm
« 3.9° 4.4°
a 80 mm 46 mm
Apertur Detektoroptik 20.4 mm 20.4 mm
b 299 mm 265 mm
Vi 0.9 cm? 0.2 cm?®
Vo 5.2 cm? 2.2 cm?
v 7.0 cm? 2.6 cm?®
e
@ Laser PV
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Abbildung B.1: Schematische Darstellung der Geometrie des Streuvolumens.
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Anhang C

Bilder der vom CPI abgebildeten

Eiskristalle
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Abbildung C.1: Bilder der vom CPI abgebildeten Eiskristalle bei Experiment 73.
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Abbildung C.2: Bilder der vom CPI abgebildeten Eiskristalle bei Experiment 80.
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