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Kapitel 1
Aufgabenstellung

In der groflen bis —90 °C kiihlbaren AIDA-Aerosolkammer des Forschungszen-
trums Karlsruhe (AIDA steht fiir Aerosol Interactions and Dynamics in the
Atmosphere) lisst sich die Temperatur, dhnlich wie in einer adiabatisch aufstei-
genden Luftmasse, durch kontinuierliches Pumpen erniedrigen. Dadurch steigt
die relative Feuchte, so dass l6sliche Aerosolpartikel Wasser aufnehmen und bei
Uberschreiten von 100 % relativer Feuchte zu Wolkentropfen aktiviert werden.
Falls bei solchen Experimenten eine Temperatur von etwa —36 °C unterschrit-
ten wird, gefrieren unterkiihlte Wolkentrépfchen bzw. Losungstropfchen spontan
zu Eis (homogene Nukleation). Wenn in der fliissigen Phase unlosliche Partikel
eingeschlossen sind, kann der Gefrierprozess auch schon bei hoheren Temperatu-
ren ausgelost werden (heterogene Nukleation). Auf bestimmten unloslichen Ae-
rosolpartikeln (Rufipartikel, Mineralstaub) kristallisiert Eis besonders bei tiefen
Temperaturen auch direkt aus der Gasphase aus (Depositionsnukleation). Die
genauen Bedingungen, unter denen in der Atmosphére Eisnukleation stattfindet,
sind bisher noch unzureichend verstanden. Sie werden daher durch Simulations-

experimente in der AIDA-Kammer systematisch untersucht.

Um dabei den Phaseniibergang von fliissigen (d.h. sphérischen) Partikeln zu Eis-
kristallen (d.h. nicht-sphérischen Partikeln) mit hoher zeitlicher Auflésung nach-
weisen zu konnen, wurde an der AIDA-Kammer schon vor einigen Jahren ei-
ne Laserstreulichtapparatur installiert, deren prinzipieller Aufbau aus Abbildung
1.1. hervorgeht. Sie bestand aus einem Argon-Ionenlaser (A = 488 nm), dessen
linear polarisierter Strahl quer durch die AIDA-Kammer in eine gegeniiber an-
gebrachte Strahlfalle gerichtet war. Unter Winkeln von 4 ° bzw. 176 © wurde die
Intensitat des durch Luftmolekiile, Aerosolpartikel, Wolkentrépfchen oder Eiskri-
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1 AUFGABENSTELLUNG

stalle im Zentrum der Kammer erzeugten Streulichtes von zwei Detektorsyste-
men gemessen. Insbesondere wurde in Riickwartsrichtung das parallel und senk-
recht zum Laserstrahl polarisierte Streulicht getrennt detektiert, da die Streulicht-
Depolarisation ein empfindlicher Indikator fiir den Phaseniibergang von fliissigen

Aerosolpartikeln zu rasch wachsenden Eiskristallen ist. In ihrer Doktorarbeit hat

Ar*-Laser I 176

A =488 nm =

PMT,

P]“T;mkmhr

~4°

[T

Abbildung 1.1: Schematischer Aufbau der urspriinglichen Streulichtapparatur.

Simone Biittner gezeigt, dass die urspriingliche Apparatur sowohl konzeptionelle
als auch technische Schwichen aufwies und durch eine Reihe von Mafinahmen
wesentlich verbessert werden sollte (BUTTNER, 2004 [6]). Ziel der vorliegenden
Arbeit war es nun, unter Beriicksichtigung ihrer Verbesserungsvorschlége die alte
Streulichtapparatur durch einen Neubau zu ersetzen und diesen zu charakterisie-

ren. Entsprechend dieser Vorgabe gliedert sich die Diplomarbeit wie folgt:

Kapitel 2 gibt eine allgemeine Einfithrung {iber Aerosole und ihre Rolle im Klima-
system. Zudem wird die AIDA-Aerosolkammer nebst der fiir diese Arbeit wichtig-

sten Instrumentierung vorgestellt. Kapitel 3 behandelt theoretische Grundlagen
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der Aerosoloptik. Im vierten Kapitel wird der Aufbau der Streulichtapparatur
vorgestellt, gefolgt von der ausfiihrlichen Charakterisierung in Kapitel 5. Im An-
schluss werden in Kapitel 6 drei AIDA-Experimente ausgewertet, abschliefend

gibt es in Kapitel 7 einen kurzen Ausblick.






Kapitel 2

Motivation

2.1 Das atmosphirische Aerosol

Allgemein bezeichnet der Begriff Aerosol eine Suspension schwebender fester
und/oder fliissiger Partikel in einem Trigergas. Somit ist die Atmosphére per
Definition ein Aerosol. Zu Aerosolpartikeln zédhlen allerdings nur diejenigen Bei-
mengungen, deren Aufenthaltsdauer in der Gasphase einige Stunden iibersteigt.
So besitzen Partikel mit einem Durchmesser von iiber 100 um — z.B. Regentrop-
fen — eine Fallgeschwindigkeit, die aufgrund der Gravitation zur baldigen Ausse-
dimentation fithrt. Nach unten ist der Groflenbereich der Aerosolpartikel durch

stabile Molekiilcluster ab 1 nm Durchmesser limitiert.

Je nach ihrer geographischen Herkunft weisen Luftmassen verschieden hohe Parti-
kelanzahlkonzentrationen auf. Nach WARNECK, 2000 [31] beinhaltet kontinenta-
les Hintergrundaerosol bis zu 1000 Partikel pro Kubikzentimeter, ldndliche Luft
bis zu 15000 Partikel. In stark verschmutzter stadtischer Luft konnen bis eine
Million Partikel pro Kubikzentimeter nachgewiesen werden. Marines Aerosol oh-
ne kontinentale Einfliisse beinhaltet generell weniger Partikel pro Volumeneinheit
als kontinentales Aerosol. In den Polarregionen, in denen Partikelquellen weit-
gehend fehlen, betrégt die Partikelanzahlkonzentration im Sommer nur 25 pro

Kubikzentimeter.

WHITBY, 1978 [34] entwickelte ein trimodales Aerosolmodell, dessen untere
Grenze bei 20 nm liegt. Dank verbesserter Messtechnik unterscheidet man heu-
te vier Moden der Anzahl-Groflenverteilung (nach WIEDENSOHLER, 2000 [35]):
Nukleationsmode (D < 20 nm), Aitkenmode: (20 nm < D < 100 nm), Akkumu-
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2.1 DAS ATMOSPHARISCHE AEROSOL

lationsmode (100 nm < D < 1 pm) und groben Mode (1 ym < D < 100 pm).
Gemaf ihrer Grofle lassen sich die Partikel in grobe (D > 1 pum), feine (D < 1 ym)

und ultrafeine (D < 20 nm) untergliedern.

Partikelquellen. Die Partikel des groben Mode werden durch BPC-Prozesse
(Bulk-to-Particle-Conversion) in die Atmosphére eingebracht. Darunter versteht
man die Zerkleinerung festen oder fliissigen Ausgangsmaterials, z.B. der Erdkru-
ste. Quellgebiete fiir den Eintrag mineralischer Partikel in die Atmosphére sind
ausgetrocknete Seen (sog. Hotspots, z.B. dust bowl in Oklahoma), Tagebaugebiete
und Desertifikationsgebiete. Seesalz gelangt aus dem Meerwasser durch platzen-
de Luftbliaschen in die Atmosphére, die bei brechenden Wellen entstehen. Dabei
bilden sich zwei Groflenklassen von Seesalz-Tropfchen, nach deren Abtrocknung
das vorwiegend aus NaCl bestehende Seesalz-Aerosol zuriickbleibt. Weitere durch
BPC-Prozesse entstehende primére Partikel sind Flugasche, Industriestdube und

biogene Partikel.

Eine weitere primére Patikelquelle sind Verbrennungsprozesse, bei denen v.a. Ruf3
entsteht. Der mittlere Ruipartikeldurchmesser liegt bei 60 nm. Bei der Verbren-
nung fossiler und biogener Brennstoffe bilden sich zudem Schwefelsduretropfchen
und organische Partikel. Wegen seines hohen Absorptionsquerschnittes beeinflusst
Ruf3 den Strahlungshaushalt. Rulpartikel in externer Mischung sind stark hydro-
phob, sie verbleiben meist als interstitielles Aerosol innerhalb einer Wolke. Der
Grof3teil der Ruipartikel wird aber binnen kurzer Zeit intern gemischt — meist mit
Schwefelsdure oder Ammoniumsulfat — und kann somit als Kondensationskeim
dienen. Rufl wird durch Auswaschen aus der Atmosphére entfernt. Durchlaufen
Primérpartikel in der Atmosphéire Umwandlungsprozesse, die ihre chemischen
und physikalischen Eigenschaften verdndern oder werden gar aus Vorlaufergasen

neue Partikel gebildet, spricht man von Sekundérpartikeln.

Die zum Nukleations- und Aitkenmode gehtérenden Aerosopartikel entstammen
GPC-Prozessen (Gas-to-Particle-Conversion): Ubersittigte Dampfe gehen von
der Gasphase in die Partikelphase iiber und bilden sekundéres Aerosol. Dies ge-
schieht durch (homogene) Nukleation, wenn keine Kondensationskeime vorhan-
den sind und Sekundérpartikel direkt aus der Gasphase entstehen. Sind geniigend
stabile Kondensationskeime vorhanden, kann die Partikelphase durch (heteroge-
ne) Kondensation weiter anwachsen. Hierfiir sind geringere Ubersittigungen der

kondensierbaren Dampfe notwendig.



Vulkanisches oder durch Verbrennungsprozesse entstandenes SO, oxidiert mit at-
mosphérischem OH zu gasformiger Schwefelsdure Hy SOy, aus der Sulfate gebildet
werden. Durch die Oxidation von DMS (Dimethylsulfid), einem Stoffwechselpro-
dukt des Phytoplankton, entsteht ebenfalls Schwefelsdure.

Transformation des Aerosols. Die Brown’sche Partikelbewegung ist neben
der Partikelsedimentation die Hauptursache fiir die Transformation durch Ko-
agulation. Dabei ist die polydisperse effektiver als die monodisperse Koagulati-
on. Vor allem kleine Partikel (< 50 nm) besitzen eine hohe Beweglichkeit und
stoBen daher mit weniger mobilen grofieren Partikeln (> 100 nm) zusammen.
Dieses Verhalten wird mathematisch mittels des Diffusionskoeffizienten beschrie-
ben, der umgekehrt proportional zur Partikelgrofie ist. Nach dem unelastischen
Zusammenstof3 bleiben die Partikel aneinander haften. Die Anzahl-Gréenvertei-
lung des Aerosols verédndert sich insofern, als dass die Partikel des Aitkenmodes
in den Akkumulationsmode hineinwachsen, der mittlere Partikeldurchmesser also
zunimmt. Demnach stellt die Koagulation eine Senke fiir Aitkenmodepartikel dar.

Zugleich verringert sich die Partikelanzahlkonzentration.

Essentiell wichtig fiir die Wolkenbildung ist die Kondensation bzw. die Verdamp-
fung von Wolkentrépfchen. Voraussetzung ist das Vorhandensein von Wolken-
Kondensationskeimen (CCN, Cloud Condensation Nuclei). Je nach relativer
Feuchte entsteht ein Wasserdampf-Massenfluss von der Gasphase in die Parti-
kelphase oder umgekehrt. Partikel, die mindestens die Groéfle des Aitken-Modes
haben, kéonnen durch Kondensation von Wasserdampf zu Wolkentrépfchen an-
wachsen. Die Wasseraufnahme eines Kondensationskeimes unterhalb der Wasser-
dampfséittigung nennt man hygroskopisches Wachstum: Der Prozess der Losungs-
bildung und des Wachstums eines zunéchst festen, aber l6slichen Salzpartikels
kann anhand der Hystereseschleife in Abbildung 2.1 veranschaulicht werden. Ist
eine bestimmte relative Feuchte erreicht, die man als Deliqueszenzfeuchte des Sal-
zes bezeichnet, wandelt sich das feste Partikel plotzlich in ein geséttigtes Losungs-
tropfchen um. Bei weiterer Erhohung der relativen Feuchte quillt es unter Aufnah-
me von Wasserdampf, so dass die Wasseraktivitdt der Losung immer gerade der
Umgebungsfeuchte entspricht. Bei Uberschreitung von 100 % relativer Feuchte
um wenige Zehntel Prozent wird das Losungstropfchen aktiviert, d.h. es wéchst
unter unbeschrinkter Aufnahme von Wasserdampf zu einem Wolkentropfchen
heran, bis die Wasserdampf-Ubersittigung der Umgebungsluft vollstindig ab-

gebaut ist. Bei Erniedrigung der relativen Feuchte bis zum Deliqueszenzpunkt
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2.1 DAS ATMOSPHARISCHE AEROSOL
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Abbildung 2.1: Wachstumsfaktor 5—” von Ammoniumsulfat als Funktion der re-
Po
lativen Feuchte. D,, ist der Partikeldurchmesser bei 0 % RH. Quelle: SEINFELD

UND PANDIS, 1998 [26].

wandelt sich das durch Abtrocknung schrumpfende Losungstropfchen nicht wie-
der in einen trockenen Salzkristall um, sondern bleibt trotz Wasserabgabe bis zum
Erreichen des Effloreszenzpunktes metastabil-fliissig. Erst am Effloreszenzpunkt

entsteht unter Abgabe des Restwassers wieder ein trockenes Salzpartikel.

Partikelsenken. Verschiedene Depositionsmechanismen schrinken die Ver-
weilzeit der Aerosolpartikel in der Atmosphére ein, so dass im Schnitt Partikel in
der atmosphérischen Grenzschicht bis zu zwei Tage, in der oberen Troposphére
bis zu zwei Wochen und in der oberen Stratosphére sogar bis zu zwei Jahre ver-
bleiben.

Die Partikel der groben Mode werden hauptséchlich durch trockene Deposition,
speziell durch Sedimentation, aus der Atmosphére entfernt. Ultrafeine Aerosol-
partikel koagulieren durch Zusammenstéfie mit grofleren Partikeln. Durch diesen
Diffusionsprozess wird zunéchst jedoch keine Partikelmasse aus der Atmosphére

entfernt, sondern es verringert sich die Anzahlkonzentration.

Ebenso werden Partikel durch nasse Deposition entfernt. In Regentropfen ganz
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oder teilweise geloste hygroskopische Partikel und geloste Gase werden ausgereg-
net. Auf dem Weg zum Erdboden werden weitere Partikel ausgewaschen. Das
ZusammenflieBen von Regentropfen aufgrund verschiedener Fallgeschwindigkei-

ten nennt man Koaleszenz.

2.2 Wolken

Wie im Abschnitt 2.1 beschrieben, wird ein Teil des Aerosols in Wolkentropf-
chen transformiert. Allgemein sind Wolken Suspensionen von Hydrometeoren,
Aerosolpartikeln und Gasen. Im Mittel sind 60 % der Erdoberfliche von Wolken
bedeckt.

Reine Wasserwolken kommen bei Temperaturen oberhalb 0 °C vor, deshalb hei-
Ben sie oft auch warme Wolken. Cumulus humilis (Cu hum) erfiillt diese Be-
dingung immer, Cumulus mediocris (Cu med) und Cumulus congestus (Cu con)
nur im Bereich ihrer Basis. Wihrend die Uberséttigung in St und Sc nur gering
um etwa 0,1 % liegt, betrdgt sie in Cu und Cbs mehrere Prozent. Wasserwol-
kentropfen wachsen durch Kondensation und Koaleszenz. In Mischphasenwolken
existieren unterkiihlte Tropfen und Eispartikel parallel. Als Mindesttemperatur
fiir die Existenz von Mischphasenwolken gibt man oft —12 bis —15 °C an. Bei
dieser Temperatur ist der sogenannte Bergeron-Findeisen-Prozess besonders ef-
fektiv, da dort der Dampfdruckunterschied zwischen Wasser und Eis am grofiten
ist. Der Sattigungsdampfdruck iiber Eis ist generell niedriger als der iiber Wasser.
Herrscht nun im konkreten Fall Wasserunterséittigung, aber Eisiibersittigung, so
lagert sich der aus den verdunstenden Tropfen bereitgestellte Wasserdampf an
bestehende Eiskristalle an. Diese wachsen auf Kosten der Tropfen. Hélt dieser
Prozess infolge von Aufwinden lange an, kann sich eine Mischphasenwolke in eine

Eiswolke umformen.

Auch durch das Herabfallen von Eiskristallen aus hoheren Wolken (Seeding)
konnen Mischphasenwolken entstehen. Sie sind hauptverantwortlich fiir den Nie-
derschlag iiber Kontinenten und damit fiir die Spurenstoffauswaschung aus der

Troposphare.
Eiswolken bedecken permanent ca. 40 % der Erdoberfliche (Liou, 1986 [15]). We-

gen ihrer Klimawirksamkeit, die im folgenden Abschnitt nédher betrachtet werden
soll, sind sie Gegenstand aktueller Forschung. Nach TAVKER UND KUMAR [28§]
bewegt sich die Eispartikeldichte in Cirren zwischen 0,01 und 1 cm~3. Es gibt
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2.2 WOLKEN

experimentelle Hinweise, dass die Form der Eispartikel empfindlich vom Sétti-
gungszustand und der Temperatur wihrend ihrer Bildung und ihres Wachstums
abhéngt (BAILEY UND HALLETT [2]). Die Geometrie der Eiskristalle umfasst ein
breites Spektrum von einfachen Formen wie Plattchen, Sdulen und sogenannten
Bullets (siehe Abbildung 2.2) bis hin zu komplexen und irreguldren Formen, wie

z.B. Rosetten. Je nach Ausgangsaerosol und Temperatur unterscheidet man ho-

Plittchen Séule Bullet
Abbildung 2.2: Einfache Kristallformen. Quelle: L1u ET AL., 1996 [16].

mogene und heterogene Eisnukleation. Das homogene Gefrieren ist der spontane
Ubergang unterkiihlter Losungstropfchen, z.B. aus Schwefelsiure, in die Eispha-
se. Dieser stochastische Prozess erfordert hohe Eisiibersédttigungen von bis zu
140 % und findet im Falle reiner Wassertrépfchen bei Temperaturen unterhalb
—36 °C statt. Momentan gibt es einen Disput dariiber, ob die Eisnukleation im
Volumen oder bevorzugt an der Oberfliche unterkiihlter Trépfchen erfolgt. Im
Experiment wird die Nukleationswahrscheinlichkeit in Abhéngigkeit der Trop-
fengrofle ermittelt. Ist die gemessene Nukleationswahrscheinlichkeit {iber einen
weiten Groflenbereich proportional zum Tropfenvolumen, so handelt es sich — wie
bisher angenommen wurde — um volumeninduzierte homogene Eisnukleation. Ist
die Nukleationswahrscheinlichkeit dagegen iiber einen weiten Gréflenbereich pro-
portional zur Tropfenoberfliche, so kann man daraus schlieffen, dass Eiskeime
bevorzugt an der Tropfenoberfliche entstehen. Tabazadeh (TABAZADEH ET AL.,
2002 [27]) hat Argumente fiir die oberflicheninduzierte Nukleation publiziert.
Wenn das stimmt, wiirde deutlich mehr Eis in der Atmosphére entstehen als bis-
her in Wettervorhersagemodellen angenommen wird, da verstéarkt kleine Losungs-
und Wolkentrépfchen vereisen wiirden. Wenn die Zahl der Wolkenkondensations-
keime durch anthropogene Emissionen erhoht wiirde, hiatte das erheblichen Ein-
fluss auf den hydrologischen Kreislauf in Form einer Verringerung des weltweiten

Niederschlages.

Heterogenes Gefrieren wird dagegen durch meist unlosliche Fremdpartikel wie
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RufB, Mineralstaub oder Schwermetalloxide verursacht (FEICHTER, LOHMANN,
2004 [9]). Wassertropfchen gefrieren heterogen dann bereits ab —5 °C. Eiskeime
erniedrigen die kritische Eisiibersidttigung, weshalb heterogenes Gefrieren bei sehr
viel geringeren Kisiibersdttigungen stattfindet als die homogene Eisnukleation.
Heterogene Eisnukleation beinhaltet im Wesentlichen vier verschiedene Gefrier-
mechanismen: Kondensiert Wasser bei Wasseriibersattigung, aber fiir das homo-
gene Gefrieren noch zu warmen Temperaturen auf einen unloslichen Kondensati-
onskeim, so kann das Kondensat zu Eis gefrieren, da der Kondensationskeim den
Gefrierprozess initiiert. Man nennt dies Kondensationsgefrieren. Liegt der unlosli-
che Eiskeim dagegen bereits im Inneren des unterkiihlten Losungstrofchens vor
und setzt dort bei sinkender Temperatur den Gefrierprozess in Gang, findet Im-
mersionsgefrieren statt. Depositionsnukleation findet statt, wenn Wasserdampf
bei ausreichend niedrigen Temperaturen an einen Eiskern, den IN (Ice Nucleus),
diffundiert, wodurch an dessen fester Oberfliche ein Eiskristall wéchst, ohne dass
sich zunéchst ein fliissiges Kondensat bildet. Unter Kontaktgefrieren versteht man
das Gefrieren eines unterkiihlten Tropfchens, ausgelost durch Kollision mit einem
festen Partikel. Nach PRUPPACHER UND KLETT, 1997 [24] ist die Eisbildungs-
effizienz umso hoher, je grofler der Eiskeim ist. Danach miissen Eiskeime je nach
Temperatur und Séattigung eine bestimmte kritische Grofie iiberschreiten, min-
destens 0,1 um. Sind Eiskristalle entstanden, konnen diese durch Kondensation

und Anfrieren unterkiihlter Tropfen (Graupelbildung) weiter anwachsen.

In der Natur fithren hohe Auftriebsgeschwindigkeiten zu einer schnellen
Abkiihlung der betreffenden Luftmasse. Auf synoptischer Skala (z.B. Warmfron-
ten) laufen Hebungsprozesse langsamer ab als auf regionaler Skala (z.B. Kon-
vektion). Je hoher die Abkiihlungsrate, desto hohere Eisiibersittigungen werden
erreicht und desto hoher liegt die Nukleationsrate. Durch adiabatisches Kiihlen
werden in der AIDA-Aerosolkammer Eisnukleationsexperimente mit unterschied-

lichem Temperatur- und Feuchteprofil durchgefiihrt.

2.3 Direkter und indirekter Strahlungsantrieb

durch das Aerosol

Spricht man vom Strahlungsantrieb des Aerosols, meint man die aerosolbedingte
Anderung der kurz- und langwelligen Strahlungsfliisse am Oberrand der Atmo-

sphére oder an der Tropopause bei sonst gleichen meteorologischen Bedingungen
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2.3 DIREKTER UND INDIREKTER
STRAHLUNGSANTRIEB DURCH DAS AEROSOL

(PRUPPACHER UND KLETT, 1997 [24]). Treibhausgase wie Wasserdampf, Koh-
lendioxid, Methan, Distickstoffoxid und Ozon absorbieren terrestrische Strahlung
(> 3 pum) und fithren zu einer Erwiarmung des Systems Erde-Atmosphére. Mit
dem natiirlichen Treibhauseffekt ist die mittlere Erdoberflachentemperatur von
15 °C zu erkléren, die ohne diesen um ca. 30 K niedriger ldge. Der Strahlungsan-
trieb des atmosphérischen Aerosols kann sowohl positiv als auch negativ sein. Man
unterscheidet zwischen dem direkten und indirekten Strahlungsantrieb: Der direk-
te Strahlungsantrieb umfasst die Absorption und thermische Emission sowie die
Streuung der solaren und terrestrischen Strahlung an Aerosolpartikeln. Ruf, z.B.
von Dieselfahrzeugen emittiert, absorbiert wegen seines hohen Absorptionsquer-
schnittes kurzwellige solare Strahlung, was einen positiven Strahlungsantrieb an
der Tropopause bedeutet. Sulfataerosole streuen sichtbares Licht ohne es zu absor-
bieren, sie wirken daher abkiihlend auf die Atmosphére. Selbiges gilt fiir Seesalz.
Laut IPCC-BERICHT 2001 [13] (Intergovernmental Panel on Climate Change)
fithrt der direkte Strahlungsantrieb zu einer insgesamt negativen Strahlungsbi-

lanz an der Tropopause (siehe Abbildung 2.3). Unter dem indirekten Strahlungs-
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Abbildung 2.3: Strahlungseinfliisse nach dem IPCC-Report 2001. Quelle: IPCC-
BERICHT 2001 [13]

antrieb versteht man die Verdnderung der Strahlungsbilanz aufgrund der Mo-
difizierung von mikrophysikalischen und optischen Wolkeneigenschaften durch

Aerosolpartikel. Betrachtet man die zur Wolkenbildung zur Verfiigung stehende

12



Wasserdampfmenge als konstant, so entstehen bei erhohter CCN-Konzentration
(Cloud Condensation Nuclei) Tropfen kleineren Durchmessers. An der nunmehr
vergroflerten Tropfengesamtfliche wird verstiarkt Solarstrahlung riickreflektiert,
die Wolkenalbedo erhéht sich (Twomeyeffekt, nach TwWoMEY, 1977 [29]). Die
Albedo von sichtbaren Cirruswolken liegt bei 0,15 bis 0,3. Der Twomey- oder
Albedoeffekt wurde z.B. von SCHRODER ET AL., 2000 [25] belegt, wonach die
Querschnittsfliche von Eisteilchen in Kondensstreifen kleiner ist und damit die
optische Dicke grofler als in natiirlichen Cirren. Speziell fiir Cirrus gilt, dass op-
tisch diinner Cirrus einen positiven Strahlungsantrieb verursacht, da die Absorp-
tion der langwelligen terrestrischen Strahlung durch die Eispartikel stérker ist als
die Reflexion der kurzwelligen Solarstrahlung (positiver Klimaantrieb). Optisch
dicker Cirrus dagegen reflektiert kurzwellige Strahlung effektiver, weswegen er
abkiihlend wirkt. Laut IPCC-Bericht 2001 dominiert der erwérmende Effekt. Der
zweite indirekte Strahlungseffekt ist der Lebensdauereffekt warmer Wolken: Klei-
nere Tropfendurchmesser gehen mit einer Verringerung der Niederschlagseffizienz
einher, da die Sedimentationsgeschwindigkeit der Trépfchen abnimmt, weil diese
quadratisch vom Durchmesser abhingt. Da dies den Koaleszenzprozess verlang-

samt, verzogert sich der Ubergang von einer nicht regnenden zu einer regnenden

Wolke. Die Lebensdauer der Wolke erhoht sich.

Die durch Aerosole hervorgerufene Nettoabkiihlung der Atmosphére scheint von
der erwdarmenden Wirkung der anthropogenen Treibhausgase iiberkompensiert zu
werden. Allerdings sind die Modellrechnungen mit groflen Unsicherheiten behaf-
tet, da in heutigen Klimamodellen nur Aerosolmassen simuliert werden, deren
Groflenverteilung, rdumliche und zeitliche Verteilung und chemische Kompositi-
on nur angenommen werden kénnen. Zudem sind Riickkopplungsmechanismen

zwischen Atmosphére, Ozean und Landoberfliche zu berticksichtigen.

Wahrend der natiirliche und anthropogene Treibhauseffekt also einen positiven
Energiecintrag darstellt, wirkt der Strahlungsantrieb des Aerosols tendenziell
abkiihlend.

2.4 Die AIDA-Aerosolkammer

Die dieser Arbeit zugrunde liegenden Experimente werden an der AIDA-
Aerosolkammer durchgefiihrt, deren wesentliche Techniken hier beschrieben wer-
den. Detaillierte Ausfithrungen finden sich in BENZ ET AL., 2005 [3], MOHLER

13



2.4 DIE AIDA-AEROSOLKAMMER

ET AL.,2003 [17] und WAGNER ET AL, 2006 [30]. Abbildung 2.4 zeigt die in-
strumentelle Ausstattung. Die 4 x 7 m grofle Versuchskammer hat ein Volumen
von 84,3 m? und besteht aus 2 cm dickem Aluminium mit einer hohen Wirmeka-
pazitdt. Die in einem Isoliergehéuse befindliche Kammer wird zur Kiithlung bzw.
Heizung mit Luft umspiilt. Somit kénnen Temperaturen zwischen 333 K und
183 K realisiert werden. Um Zieltemperaturen bis 235 K zu erreichen, geniigt es,
die Luft im Isoliergehéduse mittels starker Geblédse durch zwei Warmetauscher zir-
kulieren zu lassen, die durch eine verdampfende Kiihlfliissigkeit gekiihlt werden.
Die Warmetauscher sind im Bereich des Kammerbodens angebracht. Fiir Tem-
peraturen bis 183 K wird die im Isoliergehduse umgewéalzte Luft durch Fliissig-
stickstoff gekiihlt, der in separaten Wérmetauschern verdampft und nach auflen

abgeleitet wird. Damit sind Kiihlraten bis zu 6 K h™! erzielbar. Die Tempe-
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Abbildung 2.4: Schematischer Aufbau der AIDA-Aerosolkammer mit Instrumen-

tierung.

raturmessung im Isoliergehéuse und an der Kammerwand geschieht mit jeweils
fiinf auf verschiedenen Hohenniveaus angebrachten Thermoelementen. Zur Mes-

sung der Gastemperatur in AIDA dienen fiinf Thermoelemente, die in dquidi-
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stanten Abstdnden an einem Draht fixiert sind. Der Draht ist einen Meter von
der Kammerachse entfernt vertikal angebracht. Die Zeitkonstante der Tempera-
tursensoren betrdgt bei Atmosphéarendruck 3 s, bei 180 hPa 10 s. Ein in der
Kammermitte einen Meter iiber dem Boden platzierter Ventilator mit regelbarer
Drehzahl dient der Homogenisierung der Gastemperatur. Bei konstantem Druck
ist die Gastemperatur gegeniiber der Wandtemperatur leicht erhoht, weil sich im
Kammervolumen diverse Warmequellen befinden, wie der Ventilator und beheiz-
te Probenahmelanzen. Diese dienen z.B. der Bestimmung der Gesamtwasserkon-
zentration, bestehend aus Aerosol- und Gasphasenwasser. Zwei Vakuumpumpen,
deren Pumpgeschwindigkeiten unabhéngig voneinander reguliert werden konnen,
ermoglichen ein Abpumpen des Kammervolumens auf bis zu 0,01 hPa. Wird in
dieses weitgehend aerosolfreie Volumen partikelfreie synthetische Luft eingelei-
tet, liegt die Konzentration des Hintergrundaerosols unter 0,1 Partikel cm~3. Die
Vakuumpumpen dienen der Druck- und Temperaturerniedrigung wéhrend der
Aktivierungsphasen. Bei maximalen Pumpraten von bis zu 400 m® h™! betrigt
aufgrund der internen Warmequellen, verzogerten Ansprechzeiten der Thermo-
elemente und inhomogener Gasdurchmischung die Unsicherheit der Gastempera-

turmessung +0,3 K.

2.5 Instrumentierung

Weifllicht- Aerosolspektrometer. In der vorliegenden Arbeit werden die
mit einem WELAS (WeiBlicht-Aerosolspektrometer, Palas GmbH) gemessenen
Grofenverteilungen fiir die experimentelle Bestimmung der Detektionswinkel der
Streulichtapparatur genutzt. Abbildung 2.5 zeigt den schematischen Aufbau des
WELAS-Gerétes. Beleuchtungs- und Empfangseinheit bilden einen 90 °-Winkel.
Als Beleuchtung dient eine Weilichtquelle zur Minimierung von Lichtinterferen-
zen. In der Beleuchtungs- und Empfangsoptik befindet sich je eine T-Blende.
Somit entsteht innerhalb der Messkiivette ein dreidimensionales Messvolumen
in Form eines T. Randzonen- und Koinzidenzfehler werden auf diese Weise in
Verbindung mit einer zeitlichen Auswertung der Streulichtpulse minimiert. Die
Partikelanzahlkonzentration ergibt sich aus der Streulichtpulsfrequenz. Gleich-
zeitig konnen {iber die Streuintensitit Aussagen iiber die Partikelgrofle getroffen
werden. Die WELAS-Streuintensitaten wurden mit Latex-Partikeln kalibriert. Da
der Brechungsindex von Wasser kleiner als der von Latex ist, werden bei gleicher

Streuintensitdt Latexpartikel bei einem grofleren Durchmesser als Wasserpartikel

15



2.5 INSTRUMENTIERUNG

3d-Bild vom Beleuchtungsblende
Messvolumen Pl

I_E[/ Empfingerblende

Abbildung 2.5: Schematischer Aufbau des WELAS.

angezeigt. Liegt die Partikelgrofle nur knapp oberhalb der Latex-Sensitivitéts-
schwelle, kann keine statistisch signifikante Groflenverteilung angefittet werden,
da sich der untere Teil der Groflenverteilung nicht im Sensitivitéitsbereich be-
findet. Deshalb muss fiir die Ermittlung einer eindeutigen Groenverteilung der

mittlere Partikeldurchmesser mindestens ~ 2 pum betragen.

Cloud Particle Imager. Ein CPI (Cloud Particle Imager) der Univer-
sitdit Manchester dient der Gewinnung von Forminformationen iiber in AIDA
gebildete Eiskristalle. Die folgenden Angaben sind aus BUTTNER, 2004
[6] und HTTP: / /CLOUDBASE.PHY.UMIST.AC.UK /FIELD /INSTRUMENTS /CPI.HTM
[10] entnommen. Das vertikale Probenahmerohr ist unter der Versuchskammer an-
gebracht und hat einen Innendurchmesser von 1,8 cm. Das Gerét wird mit einem
Volumenfluss von 150 I min™! betrieben. Abbildung 2.6 veranschaulicht das Funk-
tionsprinzip des CPIs. Zwei cw-Laser (in der Abbildung: PDS, Particle Detection
System) mit einer Emissionswellenlinge von A = 480 nm und rechteckigem
Strahlquerschnitt (2,4 x 0,5 mm) kreuzen sich und definieren das Messvolumen.
Befindet sich darin ein Partikel, detektieren die PDS-Detektoren gleichzeitig einen
Puls und der Imaging-Laser wird ausgelost. Das Messvolumen wird mit mono-
chromatischem Licht der Wellenlange A = 850 nm fiir ca. 30 ns beleuchtet. Eine
CCD-Kamera detektiert ein iiber eine Mikroskopoptik vergroertes Bild des Par-
tikels, welches mit einer kommerziell erhéltlichen Software ausgewertet wird. Die
Bildauflésung betréigt 2,5 pm. Die Pixelanzahl pro Partikel und Abbildungsfeh-

ler limitieren die untere Nachweisgrenze fiir statistisch verléssliche Groflen- und
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Abbildung 2.6: Aufbau und Funktion des Cloud Particle Imagers. Quelle:
WWW.SPECINC.COM /CPI_OPERATION.HTM [12].
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Abbildung 2.7: Aufbau und Funktion des Cloud Droplet Probe. Quelle:
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2.5 INSTRUMENTIERUNG

Formangaben auf Partikeldurchmesser ab 30 pm. Die abgebildete Eiskristallform

ist wesentlich von der Orientierung der Kristalle zur Projektionsfliche abhéngig.

Cloud Droplet Probe. Das CDP (Cloud Droplet Probe) ist ein kommerziell
erhéltliches Wolkenpartikelspektrometer. Abbildung 2.7 verdeutlicht das Mess-
prinzip: Eine 50 mW-Laserdiode emittiert Licht der Wellenldnge 660 nm. Das
Laserlicht wird an einem Prisma umgelenkt und zur Uberwachung der Laserlei-
stung genutzt. Durch ein Probenahmerohr werden Wolkentropfchen angesaugt.
Das Streulicht im Winkelbereich von 4° bis 12° wird mittels einer Optik kolli-
miert und trifft in den Detektor. Ein zweiter Detektor mit einer vorgeschalteten
Blende misst gezielt die Streuintensitdt aus dem Winkelrandbereich. Das CDP
wird mit einem Standardaerosol kalibriert. Uber Vergleiche mit den gemessenen
Intensitaten konnen mittlere Partikeldurchmesser von 1 bis 50 pm und Partikelan-
zahlkonzentrationen bis zu 10000 cm ™! bestimmt werden. Wihrend des Betriebes

an AIDA wurde das CDP mit einer Zeitauflosung von zehn Sekunden betrieben.
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Kapitel 3

Theoretische Grundlagen

Partikel wechselwirken mit einfallender elektromagnetischer Strahlung iiber Ab-
sorption und Streuung. Die durch diese Wechselwirkungen auftretende Ab-
schwéichung eines parallel einfallenden Strahlenbiindels wird als Extinktion
bezeichnet. Streuung ist der Oberbegriff fiir Reflexion, Beugung und Bre-
chung. Mit der Streulichtapparatur SIMONE (Streulichtintensitdtsmessungen
zum optischen Nachweis von Eiskristallen) wird Streustrahlung aus AIDA gemes-
sen, die von Partikeln in einem definierten Messvolumen ausgeht. Als Lichtquelle
dient ein Laser der Wellenlénge 488 nm, vgl. Abbildung 2.4, der polarisiertes Licht
emittiert. Die Intensitdt der Streustrahlung wird unter einem Winkel von 1,8 °©
in der Vorwértsrichtung gemessen, wihrend die riickgestreute Intensitat unter ei-
nem Winkel von 178,2 © polarisationsaufgeltst erfasst wird. Deshalb soll in diesem
Kapitel die Physik der Lichtstreuung an Partikeln geschildert werden. Zunéchst
wird in Kapitel 3.1 das Prinzip des Streuvorganges veranschaulicht. In Abschnitt
3.2 wird eine vereinfachte Darstellung des Polarisationszustandes von Lichtwel-
len angegeben. Es folgt in Kapitel 3.3 eine mathematische Beschreibung, mit der
die Streueigenschaften von Partikeln ausgedriickt werden kénnen. Anschlieend
wird in Abschnitt 3.4 das Vorwérts-Riickwérts-Streuverhéltnis und in Kapitel 3.5
die Depolarisation definiert. Beide Parameter spielen eine Schliisselrolle bei der
Interpretation der SIMONE-Streudaten.

Die in den Abschnitten 3.2 und 3.3 aufgefithrten Gleichungen sind, soweit nicht
anders angegeben, aus BOHREN UND HUFFMAN, 1998 [5] entnommen.
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3.1 LICHTSTREUUNG AN EINEM EINZELPARTIKEL

3.1 Lichtstreuung an einem Einzelpartikel

Zur Veranschaulichung der Lichtstreuung an einem isotropen Einzelpartikel kann
dessen Oberfliache in infinitesimal kleine Fliachenelemente zerlegt werden. Trifft ei-
ne parallele elektromagnetische Wellenfront auf das Partikel, dann wird in jedem
Oberflaichenelement ein Dipolmoment M induziert. Es ist parallel zum elektri-
schen Feld E der einfallenden Wellenfront ausgerichtet und fiihrt mit gleicher
Frequenz eine erzwungene Schwingung aus. Amplitude und Phase des induzier-
ten Dipolfeldes hingen vom Partikelmaterial sowie von der Wellenlénge des ein-
fallenden Lichtes ab. Es werden Kugelwellen in den Raum abgestrahlt, deren
Superposition an einem Aufpunkt als sogenannte Sekundérstrahlung, als Streu-
licht, beobachtet wird. Die Phasenrelationen der aus verschiedenen Oberflachen-
elementen stammenden Teilwellen variieren mit dem Streuwinkel § und héngen
von Grofle und Form des Partikels ab: Ist der Partikeldurchmesser sehr viel klei-
ner als die Wellenlénge, so ist der Feldvektor E und die Phase der anregenden
Welle iiber die Ausdehnung des Partikels quasi konstant und fiir einen beliebigen
Punkt im Unendlichen schwingen alle Teilwellen in Phase. Das Partikel streut im
Rayleigh-Regime und die winkelabhéingige Streufunktion ist analog zu der eines
Dipols. Rayleig-Streuung findet in der Atmosphére an Luftmolekiilen statt. Die
Streuintensitét ist proportional der vierten Wellenzahlpotenz, was das Himmels-
blau und die Rotfarbung bei Sonnenauf- und -untergang erklart. Liegen Parti-
keldurchmesser und Wellenldnge in der gleichen Gréflenordnung, entstehen nach
obigem Modell viele Sekundirwellen, deren Phasenbezichung stark vom Streu-

winkel 6 abhéngt.

Fiir sphérische Streuzentren lassen sich die Maxwell-Gleichungen analytisch 16sen.
Erstmalig wurde dies 1905 von Gustav Mie durchgefiihrt, weshalb die Losung
i.A. als Mie-Theorie bezeichnet wird (M1, 1908 [18]). Fiir asphérische Parti-
kel mit einer sehr komplexen Geometrie ist dieses Randwertproblem nicht mehr
analytisch 16sbar. Hierzu bedarf es numerischer Methoden zur Ann&herung der
Streufunktion, z.B. der T-Matrix-Methode. Deren Details werden z.B. in BOHREN
UND SINGHAM, 1991 [4] , MISHCHENKO ET AL., 1996 [21] und MISHCHENKO
UND SASSEN, 1998 [19] diskutiert. Zusammengefasst ist die Phasenbeziehung der
Teilwellen und damit die Phasen- oder Streufunktion abhéngig von 6, der Par-
tikelgrofle, der Partikelform, bei nicht runden Partikeln auch ihrer Orientierung,
sowie dem komplexen Brechungsindex des Partikelmaterials und der Wellenlénge

des einfallenden Lichtes.
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3.2 Stokesvektoren und Miillermatrizen

Stokesvektoren. In der Schreibweise der Stokesvektoren ldasst sich der Polari-
sationszustand von Lichtwellen leicht verdeutlichen. Die Stokesparameter I, O, U
und V sind anhand messbarer Intensitéten definiert. Die detaillierte Herleitung
der Stokesvektoren ist in BOHREN UND HUFFMAN, 1998 [5] angegeben. Der Pa-
rameter [ steht fiir die Intensitéat und ist auf 1 normiert. () und U beschreiben die
lineare Polarisation, wobei ) > 0 fiir horizontale, ) < 0 fiir vertikale Polarisa-
tion steht. Fiir +45 °-polarisiertes Licht gilt U > 0, fiir —45 °-polarisertes Licht
U < 0. Der Parameter V' gibt die zirkulare Polarisation an. Ist der Strahl rechts-
zirkular polarisiert, so ist V' > 0; ist er linkszirkular polarisiert, gilt V' < 0. In
der Literatur ist die Blickrichtung (in oder entgegen der Strahlausbreitungsrich-
tung) nicht einheitlich definiert. In Tabelle 3.1 sind einige Polarisationszusténde

und deren zugehorige Stokesvektoren aufgefiihrt.

Polarisationszustand | Stokesvektor
unpolarisiert (1,0,0,0)
vertikal (1,—-1,0,0)
horizontal (1,1,0,0)

Tabelle 3.1: Polarisationszustand und zugehoriger Stokesvektor.

Fiir polarisiertes Licht gilt

I’ = Q>+ U*+ V2 (3.1)

Daraus kann der Polarisationsgrad P berechnet werden:

U4V

P e

(3.2)

Fiir V' = 0 ergibt sich der lineare , fiir Q = U = 0 der zirkulare Polarisationsgrad.

Miillermatrizen. Trifft ein Lichtstrahl auf ein optisches Element, z.B. einen
Polarisator, wird der urspriingliche Polarisationszustand veréndert. Bei den fol-
genden Betrachtungen wird von idealen Polarisatoren ausgegangen: Es werden
nur diejenigen E—Feldkomponenten transmittiert oder reflektiert, die der jeweili-

gen Stellung der optischen Achse entsprechen. Jeder Polarisator lédsst sich durch
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3.3 STREUMATRIX

eine 4 x 4 -Miillermatrix beschreiben, die den einfallenden Stokesvektor in den
transmittierten Stokesvektor iiberfiihrt. Die allgemeine Miillermatrix eines linea-

ren Polarisators lautet

1 cos 2¢ sin 2¢ 0
1 |cos2¢  cos’2¢  cos2¢sin2¢ 0 (3.3)
2 | sin2p sin2¢pcos2¢p  sin?2¢ 0] '

0 0 0 0

Darin entspricht ¢ dem Winkel, um den der Polarisator aus einer Basisebe-
ne im Laborsystem herausgedreht ist. In der vorliegenden Arbeit werden die
Miillermatrizen eines A\/4-Pliattchens (LVP) und eines linearen Polarisators (DSP,
Diinnschichtpolarisator) dazu genutzt, die Polarisationsrichtung einer linear po-
larisierten Laserstrahlung zu drehen. Zuerst wird das LVP, danach der DSP durch-
laufen. Wie in Kapitel 4.1.2 erlautert wird, findet dabei eine Umwandlung von
vertikal in horizontal polarisiertes Licht statt. Dieser Vorgang kann wie folgt aus-

gedriickt werden:

1 100 1 0 0 O 1 1
111 1 00 0O 0 0 -1 —1 1 1
- — - (3.4)
210 000 0 0 1 0 0 2 0
0000/ \0 (5)1 0 0 0 0
A ~ AN ~~ - | — N’
DSP auf 0° LVP auf 45° vertikal polarisiert horizontal polarisiert

3.3 Streumatrix

Analog zu den Miillermatrizen optischer Elemente existiert auch fiir die Streu-
ung an Aerosolpartikeln eine 4 x 4 -Matrix, die die Relation der einfallenden
und gestreuten Stokesvektoren beschreibt. Das einfallende und gestreute elektri-
sche Feld kann in parallel und senkrecht zur Streuebene gerichtete Komponenten

aufgespalten werden:

T
|

= Eje + Eié,
= EHséHs + F . (35)

»
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Darin steht i fiir einfallendes, s fiir gestreutes Licht. Einfallendes und gestreutes

elektromagnetisches Feld sind iiber die Beziehung

(Eus> (b = ) <S2 S3> <E> (36)
E.. —gkr Sy 5 Ey; ‘
N~——

Amplitudenstreumatrix

verkniipft. Die Amplitudenstreumatrix beschreibt das Streuverhalten eines Ein-
zelpartikels oder eines Partikelensembles vollstdndig. Da die Stokesparameter
iiber die E—Feldamplituden parallel und senkrecht zur Streuebene definiert sind,
kann Gleichung (3.6) auch mit den Stokesvektoren des ein- und ausfallenden
Strahls ausgedriickt werden. Dabei entsteht aus der 2 x 2-Amplitudenstreumatrix
eine 4 x 4-Streumatrix, deren Elemente mit den Amplitudenstreumatrixelemen-

ten in Verbindung stehen. Allgemein gilt:

Su Sz Sz Su
I = 1 So1 Saz Sz Su
T k22| Sy Ssp Ssz Swm
Sy Siz Siz Su

Vv
Streumatrix

mit I, Stokesvektor des Streulichtes, k& Wellenzahl, » Abstand Streuzentrum —
Detektor, I; Stokesvektor des einfallenden Lichtes. Gelingt es, die Streumatrix zu
bestimmen, entspricht das der vollstédndigen Charakterisierung der Streueigen-
schaften der Partikel. Alle 16 Matrixelemente sind #-abhéngig. Wie aus Gleichung
(3.7) entnommen werden kann, ergibt die erste Zeile der Streumatrix multipliziert
mit dem Stokesvektor des einfallenden Strahls die Intensitét des Streulichtes. Fallt
unpolarisiertes Licht auf das Partikel, beschreibt allein das Matrixelement S1; die
Streulichtintensitét. Ist das Einfallslicht horizontal oder vertikal polarisiert, so ist
I, = Sy; + Si5. Ahnliche Beziehungen gelten fiir diagonale und zirkulare Ein-

gangspolarisation.

Fiir rotationssymmetrische Partikel und Partikelensembles vereinfacht sich die

Amplitudenstreumatrix, z.B. gilt fiir sphérische Partikel

(%b) _ exp(jk(r — 2)) <S2 0 > (?) (3.8)
E —Jjkr 0 5 Eii) |
—

Amplitudenstreumatrix
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3.4 VORWARTS-RUCKWARTS-STREUVERHALTNIS

Daher vereinfacht sich auch die Streumatrix zu

Siu Sz 0 0
So1 St 0 0
0 0 Ss3 Su
0 0 =S4 Ss3

(3.9)

Fiir das Streumatrixelement S7; besteht die Verbindung zur Amplitudenstreuma-
trix in

(51)* + (52)2.

511 = (310)

S1 repréasentiert den senkrechten, S5 den parallelen Anteil an Sp;. Ist das ein-
fallende Licht unpolarisiert, werden beide Anteile gemittelt. Fiir parallel bzw.
senkrecht zur Streuebene polarisiertes Einfallslicht vereinfacht sich die Gleichung
entsprechend. Division der Gleichung (3.10) durch das Quadrat der Wellenzahl k

liefert den differentiellen Streuquerschnitt

ac'(d S S1)? + (S5)?
ds2 k2 2 k2

Der Streuquerschnitt gibt das Verhéltnis der eingestrahlten Leistung zur gestreu-

ten Intensitédt an und ist analog dem Partikelquerschnitt. Division der Gleichung

(3.11) durch C fiithrt zur Phasenfunktion p:

1 dC(0)
= = —. 12
C dQ (3.12)
Die Phasenfunktion ist dimensionslos und beschreibt die Verteilung der Streuin-
tensitdt im Raum um den im Intervall d€2 zentrisch liegenden Winkel. Die Inte-

gration iiber alle Raumwinkel ergibt 1.

3.4 Vorwarts-Riickwarts-Streuverhaltnis

Im vorliegenden Abschnitt wird ein Mafl fiir die Partikelgrofle, das Vorwérts-
Riickwiérts-Streuverhéltnis, eingefithrt. Mit dessen Hilfe wird eine Strategie fiir
den Abgleich der Detektionseinheiten in Vorwérts- und Riickwértsrichtung erar-

beitet sowie eine Methode zur Bestimmung der Detektionswinkel.
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Zunéchst werden fiir die Wellenlénge A = 488 nm und Partikeldurchmesser von 5
bis 5500 nm Mie-Rechnungen ausgefiihrt. Das geschieht mit der IDL-Routine bh-
miecoatingpol, die in Abhéangigkeit der Wellenldnge und des Brechungsindexes in
hoher Winkelauflosung das Matrixelement S7; der Streumatrix berechnet. Dabei
liegt jeweils ein polydisperses Aerosol mit einer Verteilungsbreite o = 1,3 zugrun-
de. Als Brechungsindex fiir Wassertropfchen wird n = 1,33 angesetzt. Es wird
die Laserwellenlinge A = 488 nm verwendet. In erster Néherung erfolgen die
Mie-Rechungen fiir unpolarisiertes Einfallslicht und mit einer Winkelauflosung
von 0,5 °. Fiir jede Partikelgrofle ergibt sich so eine winkelabhéngige Verteilung

der Streuintensititen, die Phasenfunktion.

Die Auswertung der Mie-Rechung beschrinkt sich auf zwei Detektionswinkel-
paare: 0 °/180 °, die exakte Vorwérts-Riickwérts-Richtung, und 4 °/176 °, die
Detektionswinkel der Streulichtapparatur im fritheren Aufbau. Ungeachtet der
Detektoraperturen wird aus den Streuintensitdten fiir beide Winkelpaare das
Vorwérts-Riickwiérts-Streuverhéltnis (kurz: V/R-Verhéltnis)

V' Phasenfunktion in Vorwértsrichtung (S11 + Si2)v (3.13)
R Phasenfunktion in Riickwértsrichtung — (S1; + Si2)r )

berechnet. Das Vorwérts-Riickwérts-Streuverhéltnis gibt das Verhéltnis der
Streuintensitdten fiir ein definiertes Winkelpaar an und ist somit ein Maf fiir
die Partikelgrofle. Fiir Streuzentren im Rayleigh-Regime gilt V/R = 1, fiir Mie-
Partikel gilt V/R > 1.

Abbildung 3.1 zeigt fiir die Winkelpaare 0 °/180 ° und 4 °/176 ° die Abhéngigkeit
des V/R-Verhéltnisses von der Partikelgroie. Aus der Abbildung ist ein genereller
Anstieg des V/R-Verhiltnisses mit zunehmender Partikelgroie (oder allgemeiner:
mit zunehmendem Gréflenparameter) ersichtlich. Dies erkldrt sich damit, dass
sich fiir wachsende Partikel die Phasenfunktion und mit ihr die Streutintensitét
in Vorwiértsrichtung signifikanter erhoht als in Riickwértsrichtung. Fiir das Win-
kelpaar 0 °/180 ° ist dieser Effekt besonders gut nachvollziehbar. Es wird weiterhin
deutlich, dass das V/R-Verhiltnis fiir Partikel < 1 pgm unabhéngig vom Detekti-
onswinkelpaar quadratisch mit dem Partikeldurchmesser ansteigt. Diese Tatsache
wird fiir die Bestimmung des Vorwirts-Riickwérts-Kalibrierfaktors ausgenutzt,
mit dem die riickwartigen Detektoren an den Vorwérts-Detektor angeglichen wer-
den. Zudem verengt sich mit zunehmender Partikelgrofle zusehends der Winkel-
bereich, in den das Vorwértsstreulicht fallt. Die SIMONE-Detektionswinkel liegen

ab einem Partikeldurchmesser von 2,5 pm jedoch aulerhalb des Winkelkorridores
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3.5 DEPOLARISATION
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Abbildung 3.1: Abhéngigkeit des Vorwérts-Riickwérts-Streuverhéltnisses vom
Partikeldurchmesser. Erlduterungen im Text.

der signifikanten Streuintensitéiten, weswegen der V/R-Anstieg geringer ausfillt.
Somit erhoht sich mit wachsender Partikelgrofie die Abweichung des V/R-Verhilt-
nisses fiir 4 °/176 ° gegeniiber 0 °/180 °. Deshalb kénnen anhand von Partikeln
grofler 2,5 pm die Detektionswinkel des aktuellen Streulichtapparaturaufbaus ex-
perimentell durch einen Vergleich zwischen gemessenen und berechneten V/R-

Verhéltnissen bestimmt werden.

3.5 Depolarisation

Erfolgt Streuung an Einzelpartikeln, an einem Ensemble aus identischen Parti-
keln oder an Kugeln, bleibt der #-abhéngige Polarisationsgrad erhalten, obwohl
sich die Polarisationsart durchaus verdndern kann (BOHREN UND HUFFMAN,
1998 [5]). Streupartikel sind identisch, wenn sie in Gréfle, Form, chemischer Zu-
sammensetzung und Orientierung bzgl. des Einfallsstrahles iibereinstimmen. Be-
steht das Streuensemble aus nichtidentischen Partikeln, findet Depolarisation des
Streulichts statt, d.h. der urspriingliche Polarisationsgrad wird ganz oder teilweise

zerstort.

Die Depolarisation D durch ein Aerosol setzt sich aus zwei Komponenten zusam-
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men: Der Depolarisation an Luftmolekiilen (D pserize) und an Partikeln D pgpsiker-
Letztere kann aufgespalten werden in Beitrdge von runden, meist fliissigen, sowie
nicht runden, insbesondere kristallinen Partikeln wie zum Beispiel Eiskristallen.
Zusammen mit der Depolarisation durch Streuung an der AIDA-Kammerwand
(Dwana) gilt also (z.B. GoBBI, 1998 [11]):

D = DMolekiile + DPartikel + DWand- (314)

Die molekiilbedingte Depolarisation liefert nach WEBER ET AL., 1967 [32] nur

einen geringen Beitrag von typischerweise rund 1,4 % zur Gesamtdepolarisation.

Zur mathematischen Herleitung der Depolarisation betrachtet man die Anord-
nung Polarisator, Streumedium und Analysator. Multipliziert man die Miillerma-
trizen von Polarisator und Analysator, sowie die allgemeine Streumatrix in der
richtigen Reihenfolge miteinander, lassen sich die hinter dem Analysator detek-
tierten Streuintensitéten als Kombination von Streumatrixelementen ausdriicken.
Im allgemeinen Fall geht man von unpolarisiertem Einfallslicht aus. Fiir die vor-
liegende Arbeit geniigt es, sich auf horizontal und vertikal polarisiertes Laserlicht
(hinter dem Polarisator und bzgl. der Streuebene) zu beschrianken. Tabelle 3.2.
stellt die Ergebnisse fiir horizontal und vertikal zur Laserpolarisation stehen-
de Analysatoren dar. Die Analysatoren entsprechen dem parallelen (C'H|) und
senkrechten (C'H, ) Detektionskanal in Riickwiértsrichtung, sowie dem Vorwérts-
kanal, der das gesamte Streulicht ohne Beriicksichtigung der Polarisationsebene
detektiert.

Laser horizontal polarisiert Laser vertikal polarisiert
Riickwirts CH | %L(Sn — Sa9) i(Sn — Sa9)
Riickwirts CH, 1(S11 + 2512 + Sx) (St — 2512 + Sa2)
Vorwirts CH %(Sn + Si9) %(Sn — S12)

Tabelle 3.2: Streulichtintensitdten in Vorwérts- und Riickwértsrichtung, ausge-

driickt durch Streumatrixelemente.

In der bodengebundenen LIDAR-Fernerkundung (Light Detection and Ranging)
wird linear polarisiertes, gepulstes Laserlicht in die Atmosphére gestrahlt. An Ae-
rosolpartikeln, Wolkentrépfchen und Wolkeneis werden Photonen in alle Richtun-
gen gestreut. Nur wenige werden in 180 ° zuriickgestreut, diese werden mit einem

Teleskop gesammelt und polarisationsaufgelost detektiert. Aus der Laufzeit des
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3.5 DEPOLARISATION

Signals ergibt sich die Entfernung des Streuzentrums, z.B. die Wolkenhdohe. Es las-
sen sich Aussagen iiber die Extinktion der durchquerten Luftschichten, und iiber
die Wolkenart (Wasser-, Eis-, Mischphasenwolke, siehe Kapitel 2.2) treffen. Die
Depolarisation ist dabei das Maf fiir die Aspherizitit der Partikelphase. Mit dem
LIDAR-Verfahren wird die Extinktion in exakter Riickwértsrichtung bestimmt.
Die Depolarisation ist definiert durch (PAL UND CARSWELL, 1977 [23])

_ CH,

D = .

(3.15)

Einsetzen der Streuintensitidten aus Tabelle 3.2 ergibt fiir horizontale Laserpola-

risation

%(511 — So)

D = )
2(S11 4 2512 + Sa2)

(3.16)

Das Mischelement S;5 kennzeichnet die lineare Polarisation. Wie aus Abbildung
3.2 hevorgeht, nimmt es fiir 6 = 180° den Wert Null an, entfallt also fiir das
LIDAR-Verfahren. Es bleibt demnach iibrig:

Sll - 822

-_— = 3.17
S11 + Sao ( )

Dripar =

Wird vollstindig linear polarisiertes Einfallslicht, z.B. an Eiskristallen maximal
depolarisiert, liegt unpolariertes Licht vor und die detektierten Streuintensitéiten
im parallelen und senkrechten Kanal sind identisch. Daraus folgt 0 < D < 1. Das
die Depolarisation beschreibende Matrixelement Sy ist auf S1; normiert in Abbil-
dung 3.2 fiir verschiedene Partikelexzentrizitdten angegeben. Nur fiir sphérische
Partikel gilt £2 = 1.

Aus Abbildung 3.2 geht weiterhin hervor, dass in Vorwértsrichtung fiir Partikel

beliebiger Exzentrizitit immer g—fj = 1 gilt. In Vorwértsrichtung kann demnach

keine Depolarisation gemessen werden.

Fiir die SIMONE-Streulichtapparatur ist die Depolarisation wie folgt definiert:

CHJ_ . CHdepol
CHH —+ CHJ_ CHundepol + CHdepol .

Dyipa = (3.18)

CH,; und CH)| beziehen sich auf die Laserpolarisationsrichtung. Damit bezeich-
net CH, den Kanal, der das depolarisierte Streulicht detektiert und C'H)| den das
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Abbildung 3.2: Die bzgl. S;; normierten Matrixelemente —S;; und Spy in
Abhéngigkeit des Streuwinkels. Die Farben kennzeichnen verschiedene Partike-

lexzentrizitdten. Quelle: ZAKHAROVA UND MISHCHENKO, 2000 [36].

undepolarisierte Streulicht detektierenden Kanal. Wird beim Streuvorgang, z.B.
an Eispartikeln, der Einfallspolarisationsgrad vollstédndig zerstort, ist Dajpa = %
Also gilt 0 < Dypa < % Im Folgenden ist, soweit nicht anders angegeben, aus-
schliefllich von D 4;p4 die Rede, der Index wird deshalb von nun an weggelassen.
Soll die Depolarisation in Matrixelementen dargestellt werden, muss beriicksich-
tigt werden, dass diese bzgl. der Streuebene definiert sind. Damit ergibt sich fiir
die parallel und senkrecht zur Streuebene stehende Laserpolarisation die Depola-

risation D) bzw. D, zu

= 1511 — Sa
2511+ S’
3.19
b, _ LSu—5x (3.19)
2511 — S

In der SIMONE-Streulichtapparatur ist jedoch aus verschiedenen Griinden keine
Detektion in exakter Vorwérts- und Riickwértsrichtung moglich. Abbildung 3.2
zeigt, dass das Mischelement Sis in diesem Fall nicht aus Gleichung (3.19) entféllt.
Im strengen Sinn wird also mit SIMONE neben einem Depolarisationseffekt auch
ein geringer Polarisationseffekt gemessen. Der Polarisationsgrad P ist quantifiziert

durch
CH, — CH,

P = .
CHL + CH”

(3.20)
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3.5 DEPOLARISATION

Deshalb kann unter Umstinden auch D > % sein. Im Weiteren wird nicht
zwischen beiden Einfliissen unterschieden und die Messgréfle weiterhin ,,Depo-
larisation® genannt. Wéhrend also in der LIDAR-Fernerkundung S5, direkt aus
der Depolarisationsmessung bestimmt werden kann, verhindert in SIMONE das

Mischelement S5 den direkten Zugriff auf Sos.

Die konzentrationsunabhéngige Grofle Depolarisation wird von den mikrosko-
pischen Eigenschaften des Streumaterials bestimmt (OKAMOTO ET AL, 1995
[22], MISHCHENKO AND TRAvVIS, 1994 [20]). Die Abhéngigkeit vom Partikel-
durchmesser ist nicht eindeutig, die Abhéngigkeit von der Partikelform wird in
SIMONE zur Bestimmung der Partikelphase genutzt: Zeigen sphérische Partikel
keine Depolarisation, fiihrt einsetzende Eisnukleation zu asphérischen Partikeln
und damit zu einem scharfen und rapiden Anstieg des Depolarisationssignals.
Stark asphérische Partikel, z.B. stark oblate Plattchen und stark prolate Nadeln,
zeigen allerdings ein relativ geringes Depolarisationssignal, genau wie kleine Par-
tikel. Nach BUTTNER, 2004 [6] ist demnach anhand der Depolarisation keine

eindeutige Aussage iiber die Partikelform moglich.
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Kapitel 4
Aufbau der Streulichtapparatur

In diesem Kapitel wird der technische Aufbau der SIMONE-Streulichtapparatur
beschrieben. Er gliedert sich in Sende- und Empfangsoptik. Auf Erlauterungen
zur Justage der optischen Elemente sowie deren Charakterisierung wird separat

in Kapitel 5 eingegangen.

4.1 Sendeoptik

Die Sendeoptik besteht aus einem Laser und einer Polarisationsoptik. Letztere
umfasst ein Lambda-Viertel-Plattchen (LVP) und einen Diinnschichtpolarisator
(DSP).

4.1.1 Laser

Im fritheren Streulichtaufbau wurde ein Argon-Ionen-Laser (Melles Griot, OMI-
543-150BS-R) der Wellenléinge 488 nm verwendet. Der Laser befand sich au-
Berhalb des Isoliergehéduses der AIDA-Kammer, die Einkopplung des Strahls in
die Kammer erfolgte iiber eine polarisationserhaltende Faser. Die Detektionsein-
heiten waren innerhalb des Isoliergehéduses starr an die Kammerwand montiert.
Nachteilig an diesem Aufbau war zum einen die rdumliche Unzugénglichkeit zur
Streulichtapparatur wahrend des Messbetriebes. Zum anderen bestand beim lang-
samen Abkiihlen der Kammer auf die Zieltemperatur die Gefahr, dass sich die
Optik durch auftretende Spannungen dejustiert. Aulerdem wurden in den Detek-

tionssignalen harmonische gegenldufige Schwingungen mit Periodendauern von
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4.1 SENDEOPTIK

einigen 10 Minuten beobachtet. Deren Ursache konnte nicht abschlieSend geklért
werden. Sie wurde in der Faseroptik, der Temperaturempfindlichkeit des Glan-
Laser-Primas und der Detektionselektronik vermutet. Um diese Schwierigkeiten
zu umgehen, wurde die Streulichtapparatur (bestehend aus dem Laser mit der
Polarisationsoptik und den Detektionsoptiken fiir das riickgestreute Licht auf der
einen Seite des AIDA-Isoliergehéuses, sowie der Strahlfalle und der Detektionsop-
tik fiir das vorwiérts gestreute Licht auf der anderen Seite) in lichtdichten Késten
auBerhalb des AIDA-Isoliergehduses untergebracht. Dadurch vergrofierte sich der
Abstand zum Kammerzentrum gegeniiber der fritheren Streulichtapparatur um
etwa einen Meter. Die lichtdichten Késten sind {iber Edelstahlrohre (Durchmes-
ser 230 mm) starr mit der AIDA-Versuchskammer verbunden und haben keinen
Bodenkontakt. Dadurch wird vermieden, dass sich Schwingungen der begehba-
ren Messplattformen auf die Streulichtapparatur iibertragen. Um einen moglichst
kompakten Aufbau zu erzielen, wurde zudem der Argon-Ionen-Laser durch einen
kleineren Halbleiterlaser gleicher Wellenlénge ersetzt. Laser- und Detektionsein-
heit fanden nun gemeinsam auf einer optischen Grundplatte Platz. Der zunéachst
gelieferte Laser besafl eine zu hohe Strahldivergenz, was einen zu hohen Streu-
lichtbeitrag durch die gegeniiberliegende Kammerwand verursachte. Er musste
daher durch einen Laser mit ausreichend geringer Strahldivergenz ausgetauscht

werden.

Als Lichtquelle fiir die Streuexperimente dient nun ein optisch gepumpter Halblei-
terlaser (COHERENT, SAPPHIRE™488 —20) mit einer guten Strahlcharakteri-
stik und einer Emissionswellenldnge von A = 488 (£2) nm. Die Ausgangsleistung
liegt bei maximal 20 mW und l&sst sich zwischen 2 und 20 mW variieren. Letzte-
re Einstellung fiithrt allerdings zu Pointinginstabilitdten, d.h. der Strahl oszilliert
am Austritt um einen fixen Punkt. Aus diesem Grund und wegen erwarteter ho-
her Streuintensititen wurde wéhrend des Messbetriebes mit einer Leistung von
10 mW gearbeitet. Der Laser ist vertikal zur Basisplatte polarisiert. Das Pola-
risationsverhéltnis liegt bei iiber 100 : 1. Demnach weist weniger als 1 % des
Lichtes keine Vorzugsrichtung des E-Vektors auf. Eigene Messungen ergaben ein
Polarisationsverhiltnis von 195 : 1. Somit sind 99,5 % des Laserlichtes vertikal po-
larisiert. Laut Herstellerangabe betragt die Strahldivergenz weniger als 1,2 mrad.
Mit einem Laserstrahlanalysator wurde die Strahldivergenz auf 0,9 mrad (par-
allele Laserpolarisation) und 0,8 mrad (vertikale Laserpolarisation) bestimmt.
Auf der Strahleinkopplungsseite hat der Laserstrahl hinter der Polarisationsop-

tik dabei einen Durchmesser von rund 0,7 mm. Mafigeblich ist hier derjenige
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Strahldurchmesser, der 86,6 % der Strahlintensitidt beinhaltet. Die Verteilung
der Gesamtintensitdt des Laserstrahls ergibt ein Gaufiprofil. Auf der vorwértigen
Detektorseite vor der Strahlfalle betridgt der Durchmesser 6,6 mm (parallele La-
serpolarisation) bzw. 5,5 mm (vertikale Laserpolarisation). Der Grund fiir diese

Differenz liegt am Diinnschichtpolarisator, siehe Kapitel 5.1.

4.1.2 Polarisationsoptik

Der Laserstrahl durchlduft nach seinem Austritt zunéchst eine Polarisationsop-
tik. Die vertikale Polarisationsrichtung wird im LVP in eine zirkulare Polarisation
umgewandelt. Anschliefend selektiert der DSP je nach Winkelstellung unter Hal-

bierung der Eingangsintensitét eine lineare Polarisationsrichtung heraus.

Lambda-Viertel-Pliattchen. Das Lambda-Viertel-Pléttchen (LVP) besteht
aus einem optisch anisotropen Kristall mit richtungsabhéngigem Brechungsin-
dex. Die Umwandlung von linearem in zirkular polarisiertes Licht mit Hilfe eines

Lambda-Viertel-Plattchens beruht auf diesem Prinzip der Doppelbrechung.

Der Kristall besitzt eine optische Vorzugsrichtung, seine optische Achse. Der li-
near polarisierte Einfallsvektor spaltet in orthogonale Basisvektoren beziiglich
des Strahlhauptschnittes auf. Der parallel zum Hauptschnitt schwingende E-
Vektor kennzeichnet den sogenannten auflerordentlichen Strahl. Der senkrecht
zum Hauptschnitt schwingende beschreibt den ordentlichen Strahl. Die Bezeich-
nungen rithren daher, dass der ordentliche Strahl (,,o-Strahl*) im Gegensatz zum

auBerordentlichen (,ao-Strahl“) dem Snellius’schen Brechungsgesetz gehorcht.

Fiir das in der Streulichtapparatur verwendete LVP aus Quarz geniigen die Brech-

zahlen n,, und n, der beiden Teilstrahlen der Relation

Nao > MNo- (4.1)

Die Dicke des LVP ist je nach Einfallswellenléinge so gewéhlt, dass Relation (4.1)
zu einer Phasenverschiebung von ¢ = 90°, also A/4, fithrt. Der Polarisations-
zustand des transmittierten Lichtes héngt vom Verkippungswinkel y ab, den
Kristallhauptschnitt und Laserpolarisationsrichtung miteinander einschlieflen. Im
Falle einer Verkippung des LVP gegeniiber dem vertikal orientierten E-Vektor des
Laserstrahles um y # 45 © unterscheiden sich die Amplituden der Teilstrahlen,
wodurch elliptisch polarisiertes Licht entsteht. Dagegen fiihrt eine Verkippung um
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4.1 SENDEOPTIK

Abbildung 4.1: Riickwértiger Aufbau der Streulichtapparatur SIMONE mit der
Sendeoptik auf der linken und der riickwértigen Empfangsoptik auf der rechten
Seite. Der Strahlverlauf ist gelb markiert. 1: Laser; 2: Fotodiode; 3: Lambda-
Viertel-Plattchen; 4: Diinnschichtpolarisator; 5: Shutter; 6: Blende; 7: Laserein-
kopplungsfenster; 8: Streulichtauskopplungsfenster; 9: Fernrohr; 10: Glan-Laser-
Prisma; 11: Neutralfilter; 12: Fiihrungsschiene; 13: Interferenzfilter; 14: Fotomul-

tiplier. Erlauterungen im Text.
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Abbildung 4.2: Vorwértiger Aufbau der Streulichtapparatur
Strahlverlauf ist gelb markiert. 1: Laserausauskopplungsfenster; 2: T-Stiick; 3:
Strahlfalle; 4: Streulichtauskopplungsfenster; 5: Fernrohr; 6: Fithrungsschiene; 7:
Neutralfilter; 8: Interferenzfilter; 9: Fotomultiplier; 10: Laserdiode; 11: Aufwei-

tungsoptik. Erlduterungen im Text.
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4.2 EMPFANGSOPTIK

X = 45° zu gleich groflen Amplituden. Die Ellipse entartet, es entsteht ein Kreis.
Der Laserstrahl ist zirkular polarisiert. Ob links- oder rechtszirkular, hingt von
der Relation (4.1) ab, spielt fiir unsere Zwecke aber keine Rolle. Beim Durchgang
durch das LVP bleibt die Einfallsintensitét des Laserlichtes erhalten.

Das in der Apparatur verwendete LVP aus Quarz ist fiir einen Wellenléingenbe-

reich 180 — 2700 nm ausgelegt und hat eine Verzogerungstoleranz von A/300.

Diinnschichtpolarisator. Der DSP verdankt seinen Namen einer diinnen, zwi-
schen den zwei Prismakomponenten aufgedampften Schicht. Die auftreffende zir-
kular polarisierte Welle wird nach dem Prinzip der Doppelbrechung in zwei lineare
Teilwellen zerlegt. Steht die optische Achse des DSP senkrecht auf der Streuebene
(Verkippung 90°), so geht der vertikal zur Streuebene polarisierte Teilstrahl un-
ter Halbierung der Einfallsintensitdt hindurch. Der auflerordentliche Strahl wird
totalreflektiert, verldsst das Prisma und wird nicht in die Versuchskammer einge-
koppelt. Liegt die optische Achse in der Streuebene (Verkippung 0°), wird parallel

zur Streuebene polarisiertes Licht selektiert.

In der Schreibweise mit Stokesvektoren und Miillermatrizen kann die Umwand-
lung von vertikal in parallel polarisiertes Licht wie in Kapitel 3.2 angegeben aus-

gedriickt werden.

Uber ein Spiegelsystem wird die gewiinschte Polarisationsrichtung in die AIDA-
Versuchskammer eingekoppelt. Wahrend des Messbetriebes wurde meist mit par-
allel zur Streuebene polarisiertem Licht gearbeitet. Unter bestimmten Vorausset-
zungen wurde die Polarisationsebene gedreht und senkrecht polarisiertes Licht in

die Kammer geleitet.

4.2 Empfangsoptik

Die beiden Empfangsoptiken zusammen bestehen aus zwei Fernrohren, einem
Glan-Laser-Prisma, zwei Neutralfiltern und drei Fotomultipliern. Die Optiken fiir
das vorwérts und riickwérts gestreute Licht unterscheiden sich etwas voneinan-
der. Thr technischer Aufbau wird in diesem Abschnitt diskutiert. Auflerdem gibt
es in SIMONE mehrere Vorrichtungen, mit denen Fremdlichteinfliisse auf die De-
tektoren weitgehend eliminiert werden. Diese Mafinahmen werden am Schluss des

Kapitels genannt.
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Die Streulichtintensitdt wird von insgesamt drei Fotomultipliern detektiert. Ein
PMT befindet sich in Vorwértsrichtung (PMT-V), zwei in Riickwértsrichtung
(PMT-R1 und PMT-R2).

4.2.1 Fernrohre und Glan-Laser-Prisma

Wie in den Abbildungen 4.1 und 4.2 erkennbar, durchlduft das Streulicht nach der
Auskopplung aus der AIDA-Versuchskammer je eine Fernrohroptik. Sie fokussiert
das parallele Strahlenbiindel aus dem Messvolumen (siehe Kapitel 5.6) auf die De-
tektionsflache der PMTs. Genau gesagt handelt es sich um eine umgekehrte Fern-
rohroptik, da der Querschnitt des einfallenden Strahlenbiindels um den Faktor 4
verringert wird, was einer 4-fachen Vergroflerung des PMT-Gesichtsfeldes gleich-
kommt. Ermoglicht wird dies durch eine Okularbrennweite von foruer = 50 mm
und einer Objektivbrennweite von fopjetiy = 200 mm (in Riickwértsrichtung) und
230 mm (in Vorwértsrichtung). Der Durchmesser der gefassten Plankonvexlinsen
betragt 11,5 mm bzw. 24 mm. Der Unterschied zwischen der vor- und riickwérti-
gen Objektivbrennweite ist nicht beabsichtigt und muss bei der Bestimmung der
Detektionswinkel beriicksichtigt werden. Am Ort des Zwischenbildes befindet sich
eine Lochblende mit Radius Rpgjenge = 0,3 mm. Diese verhédltnisméafBig grofie Off-
nung erleichtert die Justage, siehe Kapitel 5.2. Zwei Verstellschrauben ermogli-
chen eine horizontale und vertikale Feineinstellung. Die Lochblende markiert die
Brennebene, in der sich auch alle zueinander parallelen Strahlen, die jedoch einen
Winkel mit der optischen Achse einschlieflen, vereinigen. Deshalb wird das Ge-
sichtsfeld der Fernrohroptik von der Objektivlinsenbrennweite und vom Blenden-

radius definiert, der den Divergenzwinkel « in Abbildung 4.3 bestimmt.

Diesen gilt es durch die Wahl einer geniigend hohen Objektivbrennweite ausrei-
chend klein zu halten: Je kleiner «, desto geringer ist die Divergenz des Detekti-
onsstrahles und umso genauer ist das Messvolumen definiert. Auflerdem verringert
sich die Gefahr, Reflexe an der gegeniiberliegenden Kammerwand zu detektieren

(das gilt wegen Laserreflexen v.a. fiir die Riickwértsrichtung). Mit

R ende
a = arctan (ﬂ> (4.2)
fObjektiv
nehmen die Divergenzwinkel in Riickwérts- und Vorwiértsrichtung folgende Werte
an:
ag = 0,0859°,
(4.3)
ay = 0,0747°.
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fOkular fObj ektiv

Abbildung 4.3: Der Divergenzwinkel « definiert zusammen mit der Objektivlin-

senbrennweite die Apertur des Fernrohres.

Hinter den Fernrohren ist jeweils ein 45°-Spiegel aufgesteckt. Er dient in
Vorwértsrichtung der Fernrohrjustage und wird fiir den Messbetrieb entfernt,
in Riickwirtsrichtung zusétzlich dem Umlenken des Streulichts zum Glan-Laser-

Prisma.

In Vorwértsrichtung trifft das Streulicht nach Passieren des Fernrohres auf einen
Neutralfilter und anschlieBend auf PMT-V. Auf der riickwértigen Detektorseite
durchlauft es nach dem Fernrohr ein Glan-Laser-Prisma. Dieses trennt nach dem
Prinzip der Doppelbrechung die Streulichtpolarisation in zwei zueinander senk-
rechte Polarisationsrichtungen. Fiir die Justage muss beachtet werden, dass die
Einfallsfliche des Prismas senkrecht zur optischen Achse des Fernrohres steht.
Nur dann trifft das Streulicht im Brewsterwinkel auf die interne Grenzflache und
die Polarisationsrichtungen werden exakt getrennt. Anders als bei den meisten po-
larisationsauflésenden Strahlteilerprismen werden beim verwendeten Glan-Laser-
Prisma beide Teilstrahlen transmittiert: PMT-R1 detektiert die zur Streuebene
vertikal stehende Komponente, PMT-R2 die horizontal zur Streuebene liegende
Komponente. Die Streuebene ist definiert durch den Laserstrahl und einen durch
die Fernrohroptik laufenden Detektionsstrahl. Die optische Achse des Glan-Laser-
Prismas kann nur nach Augenmaf} parallel beziiglich der optischen Achse des
Fernrohres justiert werden. Ware das Prisma durch eine Stellschraube von auflen
zuganglich, konnte die verbleibende Verkippung mit Hilfe sphérischer Partikel
in AIDA durch Minimierung des Streusignales im senkrechten Kanal verringert

werden.
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4.2.2 Neutralfilter

Um eine Ubersteuerung der Fotomultiplier zu verhindern, kann die Intensitét
des Streulichtes an zwei der drei Fotomultiplier mittels zweier Neutralfilter va-
riabel abgeschwicht werden. Dies betrifft PMT-V und PMT-R2. Der Grund fiir
diese Mafinahme ist die erwartete hohe Streuintensitiat der im Mie-Regime streu-
enden Partikel. Der Effekt der Zunahme des V/R-Verhéltnisses wird speziell in
Vorwiértsrichtung beobachtet werden. Dagegen ist der Depolarisationseffekt, so er
auftritt, weniger stark ausgeprégt. Deshalb ist eine Intensitdtsabschwachung des

depolarisierten Kanals PMT-R1 nicht notwendig. Als Neutralfilter werden zwei
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Abbildung 4.4: Verlauf der optischen Dicke am Neutralfilter entlang dessen

Léangsachse.

Glaspldttchen (Newport) mit einer keilférmig aufgedampften Aluminiumschicht
verwendet. Die Intensitdtsabschwéchung basiert auf dem Prinzip der partiellen
Strahlreflexion an der Metallschicht. Die optische Dicke 7 der Neutralfilter nimmt
entlang des Pléttchens von 0,08 bis 2,0 (A = 632,8 nm) linear zu, wodurch eine
kontinuierliche Abschwéichung ermdoglicht wird, siehe Abbildung 4.4. In vertikaler
Richtung ist 7 mit einer Unsicherheit von 5 % behaftet. In Abhéangigkeit der opti-
schen Dicke ist die Transmission T" gegeben durch das Bouger-Beer-Lambert’sche

Gesetz:

T= fio = exp(—T). (4.4)

Bezeichnet x eine beliebige Position auf dem Filterplédttchen, ergibt sich dessen
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4.2 EMPFANGSOPTIK

Kalibrierkurve allgemein zu

T = exp(—az +b). (4.5)

Jeder Neutralfilter ist auf dem Schlitten einer motorgetriebenen Schiene fixiert,
die von aulen ansteuerbar ist. Die Position des Plédttchens im Strahlengang und

mit ihr die Intensitéitsabschwichung sind somit nach Bedarf regelbar.

4.2.3 Minimierung von Fremdlichteinfliissen

Um sicherzustellen, dass die PMTs ausschliefllich das von den Partikeln im
Messvolumen gestreute Licht detektieren, miissen alle Fremdeinfliisse auf ein Mi-

nimum reduziert werden. Dies gelingt durch folgende Mafinahmen:

e Der Streulichtaufbau befindet sich in zwei verschlieBbaren Késten, die nach

auflen optisch isoliert sind.

e In der riickwértigen Anordnung trennt eine Metallplatte Laser- und Detek-
torseite. Im vorwartigen Aufbau schirmt eine zweite Platte die Empfangs-

optik von der Laserstrahlfalle ab.

e Die vier Ein- und Austrittsfenster sind fiir die Laserwellenléinge entspiegelt.
Trotzdem verbleibt ein Restreflex von 0,5 %. Um auf der Laseraustrittsseite
eine Riickeinkopplung des Restreflexes zu unterbinden, ist vor der Strahl-
falle ein T-Stiick montiert. Dessen entspiegeltes Fenster ist um 30 ° nach
unten geneigt, wodurch der 1 %ige Reflex totalreflektiert wird und in eine

zylindrische Séule trifft.

e Die Innenwénde beider Késten sind mit schwarzem Papier ausgekleidet, um

Reflexionen zu vermeiden.

e Direkt vor jedem PMT sind Interferenzfilter befestigt, deren enge spektrale

Breite nur die Transmission der Laserwellenlénge erlaubt.

e Jeder Interferenzfilter ist in einem trichterférmigen Kunststoffgehduse fi-
xiert, das auf die PMT-Detektorfliche geklemmt ist und seinerseits Fremd-

lichteinfliisse verhindert.
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Kapitel 5

Charakterisierung der

Streulichtapparatur

5.1 Justage der Polarisationsoptik

Wie im Abschnitt 4.1.2 beschrieben, kann zirkular polarisiertes Licht nur un-
ter 45 °-Stellung des LVP erzeugt werden. LVP und DSP sind in je einem win-
kelverstellbaren Rotationstisch angebracht. Deren Skalen sind zunéchst jedoch
nicht auf die optischen Achsen der optischen Elemente ausgerichtet. Um die Op-
tik dementsprechend zu justieren, wird das Verzogerungsplédttchen zunéchst aus
dem Strahlengang entfernt. Der Diinnschichtpolarisator fungiert in dieser Anord-
nung als Analysator fiir die Laserpolarisation. Ein hinter dem DSP angebrachtes

Powermeter dient der Leistungsmessung der transmittierten Strahlung.

Nach folgender Methode werden die maximale und minimale Durchlassrichtung
des DSP ermittelt: Bei P = 20 mW Laserausgangsleistung wird unter Drehung
des DSP diejenige DSP-Winkelposition dpigkala gesucht, fiir die am Powermeter
eine minimale Leistung I,,;, nachgewiesen werden kann. Bei der so gefundenen
Stellung liegt die optische Achse des DSP parallel zur Basisplatte des Lasers. Um

90 ° dazu versetzt wird bei 5},”;%5’““[“ die maximale Intensitét I,,,, erwartet.

Im zweiten Schritt wird das LVP vor den DSP montiert. Durch Drehung des
LVP wird nun diejenige LVP-Stellung gesucht, bei der die Intensitéiten [,,;, und
minSkala

I'1nqz bel entsprechendem 07555 bzw. §pazskala hestmpglich reproduziert wer-

den kénnen. Dies ist beim LVP-Skalenwinkel §7%4¢ = 96 ° der Fall. Die op-
tische Achse des LVP steht nun vertikal in Bezug auf die Basisplatte des La-
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5.1 JUSTAGE DER POLARISATIONSOPTIK

sers und ist der Laserpolarisationsrichtung gleichgerichtet: Es entsteht keine E-
Vektorkomponente parallel zur Streuebene. Damit erzeugt das LVP eine Ellipse

unendlicher Exzentrizitét, die vertikale Laserpolarisation wird beibehalten.

Wird unter 6254 = 96 ° die vertikale Polarisationsrichtung hindurchgelassen,
so erzeugt das LVP unter 96 © — 45 ° = 51 ° = §784¢ zirkular polarisiertes Licht
der halben Ausgangsintensitit, siehe Gleichung (3.4).

Die Differenz zwischen I,,;, und I, gibt Auskunft dariiber, ob das unter
d7rale = 51 © transmittierte Licht tatsdchlich zirkulare Polarisation aufweist.
Ideale optische Elemente und eine prézise Justage vorausgesetzt, sollte sich eine
Differenz von Null ergeben. Tatséchlich wird aber eine Differenz ungleich Null
nachgewiesen. Demnach liegt die optische Achse des LVP noch nicht genau im
45 °-Winkel zur einfallenden vertikalen Laserpolarisation. Dahingegen fiihren die
Winkel §774¢ = 49 ° und 07842 = 50 ° zu einer geringeren Differenz. Die be-
schriebenen Abweichungen kénnen auf diverse Ursachen zuriickgefiihrt werden,

auf die weiter unten néher eingegangen wird.
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Abbildung 5.1: Vergleich zwischen idealer (violett) und mit der Polarisationsoptik

erzeugter realer (blau) zirkularer Polarisation. Erlduterungen im Text.

Das Polardiagramm in Abbildung 5.1 zeigt winkelabhéngig die hinter dem DSP

42



aufgezeichnete Leistung, wenn der DSP-Skalenwinkel vollstdndig um 360 ° mit ei-
ner Winkelauflssung von 1 ° gedreht wird. Das LVP war dabei in §774¢ = 49,5 ° -
Stellung. Im Falle einer zirkularen Polarisation nach dem LVP muss der Graph die
Form eines Kreises (in der Abbildung violett) annehmen. Ideale optische Elemen-
te und eine prézise Justage vorausgesetzt, sollte die gemessene Leistung die halbe
Laserausgangsleistung betragen. Tatséchlich weicht der Kurvenverlauf von der
idealen Kreisform ab, siehe blauer Graph in Abbildung 5.1. Bei §pidkala = 33() ©

bzw. §mindkala — 150 ° liegt die Polarisationsebene parallel, bei §skale = 60 ©
bzw. dmindkala — 940 ° senkrecht zur Basisplatte des Lasers. Es gilt nun, aus die-

sen vier Winkeln jeweils einen fiir die horizontale und vertikale Strahleinkopplung
auszuwahlen. Weil die Abweichung der gemessenen Leistungen vom Mittelwert
im Winkelbereich zwischen dpigkale = 330 ° und §pshale = 60 ° weitestge-
hend gleich ist, werden diese Winkel gew&hlt. In der Messkampagne trat jedoch
ein geringfiigiger Anstieg des Depolarisationssignals wahrend eines Fliissigpha-
senexperiments auf. Das bedeutet, dass die (in diesem Fall) parallele Polarisation
des Laserstrahls zwar im Rahmen der Genauigkeit in der von Laser- und De-
tektionsstrahl definierten Streuebene liegt. Aber das Glan-Laser-Prisma ist nicht
exakt senkrecht zur optischen Achse des Fernrohres ausgerichtet. Uberlegungen
zur Physik des Glan-Laser-Prismas bestétigen die experimentelle Beobachtung,
dass ein Teil des nicht depolarisierten Streulichts von PMT-R1 statt von PMT-R2
detektiert und so félschlicherweise das berechnete Depolarisationssignal erhoht.
Eine Nachjustierung des Prismas ist nicht moglich, da dieses unzugénglich im
Strahlengang liegt. Deshalb wurde die eingekoppelte Laserpolarisation leicht aus
der Streuebene herausgekippt: Von digkala — 330 ° und dpindkele — 60 ° auf
dmpindkala — 336 ° und §pidkele = 66 °. Das Tropfchenexperiment IN06_07 (IN
steht fiir Ice Nucleation-Campaign, 06 fiir die sechste Messkampagne dieser Art,

07 ist die Experimentnummer) wurde mit der alten Konstellation durchgefiihrt.

Die Verzogerungstoleranz des LVP betrigt A/300. Dies fiihrt zu einer moglichen
Intensititsabweichung von 4 % zur halben Laserausgangsintensitéit (LVP und
DSP im Strahlengang). Tatséchlich wird an den ausgewéhlten DSP-Winkeln eine
Abweichung um bis zu 4,1 % festgestellt. Der Restfehler griindet auf einer Kip-
pung der optischen Elemente im Strahlengang, d.h. dass sich der Laserstrahl und
sein Reflex an LVP und DSP nicht exakt iiberlagern. Somit ist der Einfallswinkel
des Strahls in LVP und DSP trotz bestmoglicher Justage nicht exakt 90 °. Fiir
eine extreme Verkippung ergibt sich ein Fehler von 0,4 %. Die Giite des DSP liegt
bei > 10000 : 1 und ist als Fehlerquelle vernachléssigbar.
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5.2 JUSTAGE DER FERNROHRE

Untersuchungen mit dem vor der Strahlfalle fixierten Laseranalysator haben einen
parallelen Versatz des Laserstrahls bei Drehung der Polarisationsebene ergeben.
Die auf die PMTs treffende Lichtmenge bleibt davon unberiihrt, da sich das
Messvolumen in verhéltnisméBig groffer Entfernung zur Strahlfalle befindet. Die
Ursache des Strahlversatzes liegt darin begriindet, dass neben dem LVP auch der
DSP eine Verkippung gegeniiber der optischen Achse der Sendeoptik aufweist. So-
mit passiert der Laserstrahl bei Drehung des DSPs einen Bereich mit verdnderter

optischer Dicke.

5.2 Justage der Fernrohre

Die Fernrohrkomponenten sind auf Fiihrungsschienen befestigt. Die Fokussierung
der Linsen wird auf einer optischen Bank mit einem Diodenlaser durchgefiihrt.
Erwartungsgeméfl verwischen die Brennpunkte der 200er bzw. 230er Linsen iiber
einen Bereich von mehreren Zentimetern. Aus diesem Grund wird fiir die Fern-
rohrjustage eine Aufweitungsoptik benutzt, die den Querschnitt des Diodenstrahls
um den Faktor 10 vergroflert. Das Aufweitungssystem besteht aus einer plankon-
kaven Zerstreuungslinse mit foruwer = —10 mm und einer plankonvexen Sam-
mellinse mit fopjertiv = 100 mm. Der Linsenabstand ist variabel. Bei richtiger
Justage entsteht das Diodenzwischenbild nahe dem Brennpunkt der 100er-Linse,
wodurch das austretende Strahlenbiindel parallel zur optischen Achse liegt, aber

einen groferen Durchmesser besitzt als die Strahlquelle.

Diese Aufweitungsvorrichtung — bestehend aus Laserdiode und Aufweitungsoptik
— wird nacheinander hinter die Fernrohrlinsen auf die Fiihrungsschienen gesteckt.
Die Lage des Brennpunktes markiert die Position der Lochblende. Nach mehre-
ren Linsenverschiebungen befindet sich zum Schluss die Lochblende am Ort der
Brennpunkte beider Linsen. Im néchsten Schritt werden beide Fernrohre in die
Streulichtapparatur eingebaut. Zur Justage der Fernrohre untereinander werden
beide Aufweitungssysteme wie in Abbildung 4.2 fiir die Vorwértsrichtung erkenn-
bar, hinter den Fernrohren fixiert. Je ein 45 °-Spiegel dient der Strahlumleitung.
Die so von hinten beleuchteten Fernrohre erzeugen je einen Beobachtungs- oder
Detektionsstrahl. Diese parallelen Strahlenbiindel visualisieren die Gesichtsfel-
der der PMTs. Laserstrahl und Detektionsstrahl spannen die Streubene auf. Das
Ziel ist, beide Beobachtungsstrahlen zur Deckung zu bringen. Das Drehen der

Verstellschrauben an den Lochblenden fiihrt zu keinem Ergebnis. Grund ist die
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unvollstéindige Blendenausleuchtung: Bereits eine geringe Kippung fiihrt zur Aus-
blendung des Diodenstrahls. Deshalb wird die Blende vorlaufig um einige Millime-
ter nach hinten Richtung Okularlinse versetzt. Weil sie sich damit innerhalb des
Lichtkegels der Okularlinse befindet, ergibt sich ein Schwenkspielraum fiir den
Beobachtungsstrahl. Damit kann aber nur eine geringe Strahlverschiebung von
wenigen Zentimetern an der gegeniiberliegenden Kammerwand erzielt werden.
Die Austrittsflansche werden nicht getroffen, weil der begrenzte Durchmesser der
Objektivlinse des Fernrohres den Diodenstrahl abschneidet. Aus diesem Grund
werden die Okularlinsen beider Fernrohre voriibergehend aus dem Strahlengang
entfernt. Somit fehlen ihre Fokussierungskegel und beide Lochblenden werden
vollstéandig vom parallelen Strahlenbiindel der Aufweitungsoptik ausgeleuchtet.
Durch das Betétigen der Stellschrauben kénnen beide Detektionsstrahlen in das
jeweils gegeniiberliegende Fernrohr eingefddelt werden. Nachdem die Feinjustage
abgeschlossen ist, werden die entfernten Linsen wieder eingesetzt und die Blenden

an ihre urspriingliche Position gesetzt.

5.3 Justage des Glan-Laser-Prismas

Das vertikal zur Streuebene polarisierte Streulicht wird an der internen Grenz-
fliche des Glan-Laser-Prismas totalreflektiert. Das horizontal zur Streuebene po-
larisierte Streulicht wird nur dann vollstindig in PMT-R2 transmittiert, wenn
das Streulicht genau im Brewsterwinkel bzgl. der internen Grenzfliche ins Pris-
ma einfillt, d.h. wenn die Eintrittsfliche des Prismas genau senkrecht zur opti-
schen Achse des Fernrohres orientiert ist. Nur in diesem Fall ist die Reflektivitat
an der internen Grenzfliche Null. Bei einer leichten Verkippung des Prismas aus
dieser Stellung wird ein Teil des horizontal polarisierten Streulichtes an der in-
ternen Grenzflache reflektiert und bildet zuséitzlich zum senkrecht polarisierten
einen zweiten, parallel polarisierten Strahl. Zur Justage wird iiber das Fernrohr
in Vorwiértsrichtung unpolarisiertes Licht einer Laserdiode in die Kammer einge-
koppelt. Das Prisma wird nun manuell derart justiert, dass der parallel polari-
sierte und im Prisma reflektierte Zusatzstrahl eliminiert ist. Da die Justage ohne
Feineinstellungsmoglichkeit erfolgt, kann das Verbleiben einer Restintensitét des
parallel polarisierten Strahls nicht ausgeschlossen werden. Die deshalb vorhande-
ne geringe Fehljustage des Prismas fiihrt dazu, dass ein geringer Teil des parallel
polarisierten Streulichtes statt im Kanal PMT-R2 im Kanal PMT-R1 detektiert

wird. Dies tragt zum beobachteten Depolarisationsuntergrund von 0,02 bei (siehe
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5.4 KALIBRIERUNG DER NEUTRALFILTER

Abschnitt 5.5.2).

5.4 Kalibrierung der Neutralfilter

Dieser Abschnitt widmet sich der Charakterisierung der Abschwicherpléttchen.
Zunéchst wird das Kalibrierverfahren geschildert. Die Eliminierung einer systema-
tischen Fehlerquelle machte eine minimale Dejustage der Verlaufsfilter notwendig.
Aus diesem Grund werden im letzten Teil des Abschnittes erneut Kalibrierfunk-

tionen angegeben.

Die auf einer motorgetriebenen Schiene vor den Fotomultipliern PMT-R2 und
PMT-V angebrachten Neutralfilter dienen der kontinuierlichen Abschwéchung der
Streustrahlung. Bei der Kalibrierung der Verlaufsfilter wird folgendermaflen vor-
gegangen: Die Streusignale diirfen nur gering hintergrundbeeinflusst sein. Des-
halb wird die AIDA-Versuchskammer entweder von innen elektrisch beleuchtet
oder mit Schwefelsduretropfchen gefiillt. Deren Gréfle und Konzentration sind
iiber einen lingeren Zeitraum stabil, weil bei Konzentrationen um 4200 cm ™3
die Koagulationswahrscheinlichkeit gering ist. Bei Kalibrierzeitriumen von etwa
einer Stunde vermindern sich die Streusignale nur um bis zu 4 %. Ein Einfluss,
der vernachléssigt werden kann. Zu Beginn befindet sich das Abschwécherplétt-
chen des zu kalibrierenden Neutralfilters in Referenzstellung. Das bedeutet, der
Schrittmotorschlitten steht auf Position Null und der Filter befindet sich nicht
im Strahlengang. Nun wird der Schlitten in Zweiminutenabsténden um eine de-
finierte Wegstrecke weitergefahren. Der zugehorige PMT detektiert die jeweils
transmittierte Intensitéit. Auf diese Weise kann jeder Plattchenposition eine auf

die Referenzstellung normierte Abschwéchung zugeordnet werden.

Wie in Kapitel 4.2.2 dargelegt, gehorcht die transmittierte Streuintensitéit ei-
ner Exponentialfunktion des Grundtyps nach Gleichung (4.5). Allerdings zeigt
sich in den Kalibrierkurven sowohl der Vorwérts- als auch der Riickwartsrich-
tung eine Abweichung vom erwarteten linearen Transmissionsverlauf. Abbildung
5.2 zeigt hierzu eine Kalibrierkurve der Riickwértsrichtung, die dieses Verhalten
besonders deutlich widerspiegelt. Die Ursache des Phénomens liegt in der nicht
exakt keilformig aufgedampften Metallschicht, weshalb die optische Dicke entlang
des Neutralfilters nicht linear verlduft. Dies geht auch aus Abbildung 4.4 hervor.
Tatséachlich ist ein Transmissionsunterschied von bis zu 10 % im Vergleich zum li-

nearen Verlauf nachweisbar. Angesichts der Nichtlinearitét der optischen Dicke er-
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scheint eine Exponentialfunktion zur Charakterisierung der Filterplattchen nicht
angemessen. Sinnvoll ist dagegen eine Polynomialfunktion. Die Kalibrierfunkti-

onen fiir die ungekippte Pléttchenstellung (Ndheres siche unten) ergeben sich
zu

Ty = 1,63-10722% —6,74184 - 102 + 1, 09441 - 10 52>

5.1
—7,76255 - 1073z + 2,02439 (51

Tre = 6,46 -107122% —3,61435- 10 2% + 7,60539 - 10~°22

(5.2)
— 7,08080 - 1022 + 24, 54480 .

Wie im Kapitel 4.2.2 bereits angesprochen, basiert die Intensitédtsabschwéchung
auf dem Prinzip der partiellen Strahlreflexion an der aufgedampften Metall-

schicht. Aus diesem Grund ist es wichtig, dass die Filter nicht senkrecht zum
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5.4 KALIBRIERUNG DER NEUTRALFILTER

Einfallsstrahl positioniert sind. Infolge einer perfekten Justage der Empfangsop-
tik, bestehend aus Fernrohren, einem Glan-Laser-Prisma und zweier Neutralfilter,
trat folgender Effekt ein: Es kam zu einer Riickreflexion des nicht transmittier-
ten Streulichtanteils durch die Lochblenden der Fernrohre zuriick in die AIDA-
Aerosolkammer und auf den Neutralfilter der gegeniiberliegenden Richtung. Je
nach dessen Position wurde ein erneuter unerwiinschter Riickreflex in AIDA her-

vorgerufen usw.

Stehen die Neutralfilter senkrecht im Strahlengang, wiirden sie sich wechselseitig
beeinflussen. Die Folge sind unkorrigierbare Signalspriinge, wenn eine Filterpo-
sition verdndert wird. Denn der Anteil des auf diese Weise entstehenden un-
erwiinschten Riickreflexes in die Kammer steigt mit zunehmendem Streusignal.
Derartige Signalspriinge sind nicht allein mit Kenntnis der Abschwichercharak-
terisierung zu bereinigen, sondern erfordern eine manuelle Nachkorrektur. Um
solche Konsequenzen génzlich zu vermeiden, wurden beide Neutralfilter leicht
zur Seite gedreht. Die reflektierten Teilstrahlen erreichen so nicht mehr die Fern-
rohroptik, verfehlen aber spétestens die Lochblenden und werden nicht in die
Aerosolkammer riickeingekoppelt. Mit der Kippung der Verlaufsfilter vergrofiert
sich der vom Streulicht auf dem Filter ausgeleuchtete Querschnitt und die Ab-

schwachercharakteristik muss erneut bestimmt werden.

Fiir die Kalibrierfunktion der Riickwartsrichtung bei gekipptem Neutralfilter er-
gibt sich

Try = —8,05831-107222% +7,76076 - 10~ ¥2° + 3,61845 - 10~ 2z*
—2,11868 - 10823 + 4, 67331 - 10 52% — 4,57510 - 1022 + 1, 67165.
(5.3)

Es wird eine Polynomialfunktion der Ordnung sechs gewahlt, da die Fitgenau-
igkeit fiir eine Funktion vierter Ordnung unbefriedigend war. Um eine Aussage
iiber die Reproduzierbarkeit der Kalibrierkurven zu treffen, wird das gekippte
Abschwicherpléttchen der Vorwiértsrichtung zweimal vermessen. Die Kalibrier-

funktion der Vorwirtsrichtung fiir die gekippte Plattchenstellung lautet

Ty = 3,9875-10""22* — 1,62352 - 10782 + 2, 50098 - 102>

(5.4)
—0,01689z + 4, 21793

und ist ein Mittel beider Einzelfunktionen.
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5.5 Dunkelzdhlraten und Abgleich der PMT's

Der vorliegende Abschnitt widmet sich der Charakterisierung der Detektionsein-
heiten: Die in SIMONE verwendeten Fotomultiplier sind zwar baugleich, aber
nicht identisch. Sie unterscheiden sich hinsichtlich ihrer Dunkelzéhlrate, Emp-
findlichkeit und Verstdarkung. Wahrend dem Dunkelstrom iiber die Hintergrund-
messung Rechnung getragen wird, werden Verstarkungsunterschiede durch einen
Fotomultiplierabgleich behoben. Dariiber hinaus enthélt der PMT-Abgleich auch
Justageunterschiede der Detektionsoptik. Das betrifft speziell die Gesichtsfeldun-

terschiede der Fernrohre.

5.5.1 Dunkelzidhlraten der PMTs

Auf die Photokathode auftreffende Photonen 16sen Photoelektronen aus, die an
den nachfolgenden Dynoden Sekundérelektronen auslosen und so zu einer Elektro-
nenlawine vervielfacht und auf der Anode gesammelt werden. Somit ist der Elek-
tronenstrom ein Maf fiir die Einstrahlintensitéat. Aber auch wenn keine Photonen
einfallen, treten vereinzelt Elektronen aus der Photokathode aus, werden an den
Dynoden verstarkt und an der Anode detektiert. Die stark temperaturabhéngige
Austrittswahrscheinlichkeit ist ungleich Null und geht als Dunkelzéhlrate oder
Dunkelstrom in jede Messung ein. Abbildung 5.3 zeigt die Langzeitstabilitdt der
Dunkelzéhlraten in allen Kanélen. Die drei PMTs weisen Dunkelzéhlraten von
1,2 (PMT-R1), 2,3 (PMT-R2) und 1,1 counts pro Sekunde (PMT-V) auf. Sie
liegen damit deutlich unter den in den Spezifikationen angegebenen 30 counts.
Im Vergleich zu den detektierten Zahlraten im Messbetrieb wiegt der Dunkel-
strom jedoch duflerst gering. Im Zuge der Hintergrundbereinigung der Messdaten

werden auch die Dunkelzahlraten aus den Zahlraten eliminiert.

5.5.2 Abgleich der Riickwirts-PMT's

Der Abgleich aller drei Fotomultiplier ist notwendig, weil sie sich hinsichtlich ih-
rer Verstarkungscharakteristik unterscheiden. PMT-V dient als Referenzdetektor,
auf den beide PMTs der Riickwartsrichtung mit einem Faktor fr_y angeglichen
werden. Dazu ist zunéchst ein Abgleich der riickwéartigen PMTs untereinander
erforderlich. Hierzu wird PMT-R1 mit einem Kalibrierfaktor fr;_ge an PMT-R2

angepasst.
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Abbildung 5.3: Langzeitstabilitdt der Dunkelzéhlraten.

Zum Abgleich der riickwértigen PMTs dienen die mehrfachen Drehungen der
Polarisationsebene wéihrend eines geeigneten Experiments. Zwei physikalische Ei-
genschaften des Aerosols sind dafiir mafigeblich, von denen mindestens eine erfiillt

sein muss:

e Spharische Partikel zeigen keine Depolarisation und

e Partikel < 1 pm weisen keine signifikante Polarisation auf.

In Experiment 58 der INO6-Kampagne sind beide Punkte erfiillt. Das in die-
sem Experiment benutzte Schwefelsdureaerosol wird wie folgt erzeugt: Auflerhalb
der Versuchskammer wird gefilterte synthetische Luft in einen auf 140 °C ge-
heizten HySO4-Generator eingeleitet. Dieser enthélt einen Schwefelsdurefilm. Die
mit Schwefelsédure geséattigte Luft wird anschliefend langsam abgekiihlt, bei einer
kritischen Uberséttigung kommt es zur Nukleation von Schwefelsauretropfchen.

Liegen sie im gewiinschten Groéflenbereich, wird das Aerosol in AIDA eingeleitet.
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Abbildung 5.4 verdeutlicht die Vorgehensweise beim PMT-Abgleich. Bei pa-
ralleler Laserpolarisation stellt das obere Niveau von R2 (RZ2_par, Z#hlrate
~ 130000 counts, rot) den undepolarisierten Kanal dar, das untere Niveau von R1
(R1_par, Zéhlrate ~ 1000 counts, schwarz) den depolarisierten Kanal. Die Dre-
hung der Polarisationsebene bewirkt die Umkehrung der Kanéle: R1_senk mit
einer Ziahlrate von &~ 80000 counts ist nun der undepolarisierte Kanal, R2_senk
mit Zihlraten bei ~ 2500 counts der depolarisierte. Der Abgleichfaktor fri_gro

muss R1_senk an R2_par angleichen, sowie R1_par an R2_senk.

1E5 4
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Abbildung 5.4: Fotomultiplierabgleich in Riickwértsrichtung. Erlduterungen im
Text.

Sphérische Partikel kénnen bei geringer Abweichung von den Streuwinkeln 0° und
180° polarisierend wirken, weshalb bei sonst idealer Justage eine Drehung der Po-
larisationsrichtung zu unterschiedlichen Streuintensitédten am Detektor fithrt. Die
Polarisation fiir Partikel < 1 pm wurde mit Hilfe des Streuprogramms MIE-
Prot [14] fir 0 = 176 ° zu < 1 % ermittelt. Damit ist sie vernachldssigbar klein.
Folglich kann der PMT-Abgleich in Riickwértsrichtung anhand der jeweils un-
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depolarisierten Kanéle wiahrend einer Polarisationsebenendrehung vorgenommen

werden. Mit

R2_senk

Ry = 2.5
JRr1-R2 Rl_par (5.5)

ergibt sich der Riickwartskalibrierfaktor zu fr1_rs = 1,51094 + 0,01029. Ab-
bildung 5.4 zeigt im oberen Niveau den Abgleicheffekt fiir die undepolarisierten
Kanéle: Der unabgeglichene Kanal R1_senk (schwarz) wurde auf ein hoheres Ni-
veau (blau) gehoben, das mit R2_par (rot) iibereinstimmt. Der gleiche Korrek-
turfaktor wurde fiir die depolarisierten Kanéle angewandt und ist in Abbildung
5.4 im unteren Niveau dargestellt: R1_par (blau) deckt sich nicht mit R2_senk
(rot), die Verldufe unterscheiden sich um den Faktor 1,7. Es ist zu beachten, dass
die Zahlraten der depolarisierten Kanéle im Bereich des Untergrundes lagen: Die
Kanéle PMT-R1 und PMT-R2 waren mit 56 % und 20 % hintergrundbeeinflusst,

d.h. die Aerosolkonzentration in der Kammer war etwas zu niedrig.

Zu einem spiéteren Zeitpunkt zeigte sich, dass sich das Gesichtsfeld des PMT der
R1-Richtung deutlich verkleinert hatte. Es ist anzunehmen, dass diese Dejustage
im Laufe der INO6-Kampagne eintrat. Ergo ist der ermittelte Abgleichfaktor aus
Experiment IN06_58 zu hoch und kann nur auf die dejustierte, nicht aber auf die
justierte Apparatur angewendet werden. Wohl kann er jedoch zur Auswertung
des Eisgeneratorexperiments benutzt werden, was mit dessen zeitlicher Néhe zu

Experiment IN06_58 zu rechtfertigen ist.

Fiir die justierte Apparatur wird der Riickwértsabgleichfaktor stattdessen an-
hand des SOA-Experimentes IN08_06a (Secondary Organic Aerosol) ermittelt.
Zu diesem Zweck werden im NAUA-Behilter (NAUA steht fiir Nach-Unfall-
Atmosphére) sehr hohe Anzahlkonzentrationen SOA-Partikel einer mittleren
Grofle von 330 nm durch homogene Nukleation erzeugt, von denen anschlie-
Bend ein Teil in AIDA eingeleitet wird, bis eine CNC-Partikelkonzentration von
4000 cm~? vorliegt. Die SOA-Anzahlkonzentration ist sehr stabil, da die Koagu-
lationsrate bei dieser Anzahlkonzentration im Bereich von Stunden liegt. Der
Beitrag des Z&hl-Untergrundes zu den depolarisierten Streusignalen betrigt je
nach Laserpolarisation und Riickwértskanal 26 und 36 %. Aus dem Mittel {iber
vier Polarisationsebenendrehungen resultiert fiir die justierte Streulichtappara-
tur ein Riickwértsabgleichfaktor von fr1_gs = 1,28466 + 0,00477. Dieser Faktor
wird zur Auswertung des Tropfchen- und des Deliqueszenzexperimentes der INOG-

Kampagne verwendet. Aus dem arithmetischen Mittel der Depolarisationen bei
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paralleler und senkrechter Lasereinkopplung ergibt sich als Nachweisgrenze der
Depolarisation fiir die justierte und dejustierte Apparatur 0,02. Angesichts der
Signalstreuungen ist dieser Wert gerundet. Fehlerquellen sind Laserpolarisations-,

Polarisationsoptikunsicherheiteiten und Justagefehler.

5.5.3 Abgleich der Riickwarts-PMT's an die Vorwértsrich-
tung

Nachdem die Kalibrierung der riickwartigen PMTs untereinander abgeschlossen
ist, wird nun ihre Empfindlichkeit an die der Vorwértsrichtung angeglichen. Wie
im vorigen Abschnitt bereits erldautert, war PMT-R1 einige Zeit nur zur Half-
te ausgeleuchtet. Deshalb existieren auch fiir den Vorwérts-Riickwérts-Abgleich
der Fotomultiplier zwei Faktoren: ein Kalibrierfaktor fiir die justierte und ei-
ner fiir die dejustierte Streulichtapparatur. Im Kapitel 3.4 ist dargelegt, dass das
Vorwiarts-Riickwarts-Streuverhéltnis fiir Partikel < 1 gm unabhéngig des Detek-
tionswinkelpaares quadratisch mit dem Partikeldurchmesser ansteigt. Auf diese
Tatsache stiitzt sich die Berechnung des Vorwérts-Riickwéarts-Kalibrierfaktors.
Im Folgenden wird die Methodik zur Ermittlung von fz_y anhand der justierten

Apparatur geschildert.
Das im Abschnitt 5.5.2 beschriebene SOA-Experiment IN08_06a wird auch fiir

den Vorwérts-Riickwérts-Abgleich verwendet. Die Grundlage bilden zwei mit
einem LTP-DMA aufgenommene Anzahl-Gréflenverteilungen. Ein LTP-DMA
(Low-Temperature-Pressure Differential Mobility Analyzer) ist ein modifizier-
ter DMA, welcher fiir den Betrieb bei tiefen Temperaturen und geringen Driicken
ausgelegt ist. Es werden nacheinander zwei Anzahl-Groflenverteilungen aufge-
nommen. Eine Messreihe dauert 15 Minuten. Wahrend dieser Zeit und dariiber
hinaus ist die Partikelanzahlverteilung aus oben genannten Griinden stabil. Das
Anwenden einer log-normal-Fitfunktion fiihrt zu folgenden Mediandurchmessern

und Verteilungsbreiten:

emd = 350,94 (£ 3) nm, o0 = 1,228 (£ 0,01) und

emd = 349,55 (£ 2,88) nm, 0 = 1,229 (+ 0,01).

Die LTP-DMA-Anzahlkonzentrationen liegen bei etwa 2600 Partikeln cm™3. Da-
mit liegen sie um den Faktor 1,5 unter den direkt mit einem CNC gemessenen

Anzahlkonzentrationen. Dafiir verantwortlich sind zum einen diffusionsbeding-

te Partikelverluste im LTP-DMA, zum anderen wird vermutet, dass die Effizienz
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der an beiden Instrumenten eingesetzten Krypton-85 Charger unterschiedlich sein
konnte. Nur aufgeladene Partikel konnen jedoch durch Variation der angelegten
Spannung nach ihrer elektrischen Mobilitét selektiert werden. Unter Verwendung
einer Ladungsverteilungsfunktion wird ausgehend vom Anteil geladenener Parti-
kel auf die Gesamtanzahl geschlossen, was zu einer Abweichung von der realen
Anzahlkonzentration fithrt, falls die Effizienz der Krypton-85 Charger ungleich
ist. Dies hat allerdings keinen Einfluss auf die hier beschriebene Auswertung, da
hier nur Streusignalverhdltnisse betrachtet werden. Fiir beide Groflenverteilungen
werden nun mit der IDL-Routine bhmiecoatingpol Mie-Streulichtberechnungen
durchgefiihrt. Da im Regelfall die parallele Laserpolarisation benutzt wird und
sehr kleine runde Partikel keine Depolarisation zeigen, gilt das Interesse speziell
dem Term Sy aus Gleichung (3.10). Mit

Bo+o
I = 2], / d(;g(zﬁ) arctan (\/tanz(a) — tan?(8 — ﬁ0)> dg. (5.6)
Bo—or

(Herleitung siehe Anhang) wird fiir die ganzzahligen Detektionswinkel 3y in den
Intervallen 0 ° bis 4 ° und 176 ° bis 180 ° das Integral in Gleichung (5.6)
berechnet. Dies geschieht fiir einen Integrationsradius von o = 0,0859 ° in
Riickwértsrichtung und o« = 0,0747 ° in Vorwartsrichtung. Die fiir die Win-
kelpaare 0 °/180 °, 1 °/179 °, 2 °/178 °, 3 °/177 ° und 4 °/176 ° ermit-
telten Vorwirts-Riickwérts-Streuverhéltnisse weisen wie erwartet nur eine sehr
geringe Winkelabhéngigkeit auf. Trotzdem wurde eine leichte Zunahme beob-
achtet, je ndher das Winkelpaar an die exakte Vorwirts-Riickwértsrichtung
riickt. Tatséichlich zeigt sich ein leichtes Maximum im Winkelpaar 1 °/179 °.
Abbildung 5.5 klart das Phdnomen auf: Der parallele Anteil des Matrixelemen-
tes S11 (S2) verlduft in naher Vorwértsrichtung fast flach, wohingegen in na-
her Riickwértsrichtung ein leichter Anstieg zu erkennen ist. Die Mittelung der
Vorwiarts-Riickwarts-Streuverhéltnisse fiir alle Winkelpaare definiert das model-
lierte Vorwérts-Riickwarts-Streuverhéltnis (V/R)oq. Das Vorwiérts-Riickwérts-
Streuverhéltnis, welches anhand der SIMONE-Streulichtdaten fiir den Zeitraum
der jeweiligen DMA-Messung errechnet wird, definiert (V/R),,ess. Das Verhéltnis
beider Gréflen

(%)mod

(%)mess

o4



T T T T T T T T T L T T T T T T
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180
Detektionswinkel [°]

Abbildung 5.5: Der parallele Anteil des Matrixelementes Sp; (S2) in Abhéngigkeit

des Detektionswinkels.

und Mittelung iiber beide Groflenverteilungen fithrt zum Vorwérts-Riickwérts-
Abgleichfaktor fr_y = 0,3172 £ (0,00219).

Fiir die dejustierte Apparatur wird anhand dreier Gréflenverteilungen analog vor-
gegangen. Der mittlere Partikeldurchmesser betréagt hier 240 nm. Der Abgleich-
faktor nimmt den Wert fr_y = 0,33744 £+ (0,00587) an. Er liegt um rund 6%
hoher als der Vorwiérts-Riickwérts-Kalibrierfaktor fiir die justierte Apparatur, da
die im depolarisierten Kanal PMT-R1 fehlende Streuintensitét ausgeglichen wer-
den muss. Zwar hatte sich das Gesichtsfeld von PMT-R1 um mindestens 20 %
eingeschrénkt, aber die Depolarisation durch die verwendeten 240 nm-Partikel
ist sehr gering. Somit war die im undepolarisierten Kanal PMT-R2 detektierte
Streuintensitét signifikant grofler. Genau aus diesem Grund wurden urspriinglich
gleiche Vorwirts-Riickwérts-Abgleichfaktoren erwartet, was sich jedoch nicht be-

wahrheitete.

Wie eingangs erwahnt, beinhaltet der Abgleich der PMTs auch eine Information
iiber Justageunterschiede der Detektionsoptik, speziell der Fernrohre. PMT-V ist
der Referenzdetektor, er besitzt somit den Kalibrierfaktor 1. Sind beide Fernrohre
gut aufeinander abgestimmt, muss fr_y einen Wert nahe 1 annehmen. Sie unter-
scheiden sich hingegen um rund den Faktor 3. Also ist die Detektionseinheit in

Riickwértsrichtung mehr als dreimal so empfindlich wie die der Vorwértsrichtung.
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5.6 DETEKTIONSWINKEL UND MESSVOLUMEN

5.6 Detektionswinkel und Messvolumen

Die optischen Achsen beider Fernrohre sind deckungsgleich. Die vor- und
riickwértige Detektionseinheit stehen sich exakt gegeniiber. Somit miissen die De-
tektionswinkel 3 beider Streulichtaufbauten um denselben Betrag aus der exakten
Vorwirts- Riickwértsrichtung abweichen. Dieser Umstand ist bei der Berechnung

der Detektionswinkel von Bedeutung.

a

Abbildung 5.6: Strahleinkopplungsgeometrie an AIDA. Die Geometrie gilt glei-

chermaflen fiir den Vorwérts- und Riickwértsaufbau. Erlauterungen im Text.

In der vorliegenden Arbeit werden die Detektionswinkel mit Hilfe zweier Strate-
gien bestimmt: trigonometrisch und experimentell. Letztere wird in Kapitel 6.1
erklart. Abbildung 5.6 zeigt die Geometrie der Strahleinkopplung an AIDA. Die
Basislange des gleichschenkligen Dreiecks représentiert den Abstand der Ein- und
Auskopplungsflansche. Fiir die halbe Strecke gilt: ¢ = 5 ecm. L und D stehen fiir
die Lange des Laser- und Detektionsstrahls bis zu deren Schnittpunkt. Es gilt mit
folgenden Abstéinden und Wegstrecken:

AIDA-Radius Rarpa = 200 cm
AIDA-Wanddicke L{}VIDA = 2 cm
Wegstrecke im Isoliergehause Liso = 78 cm
Wanddicke des Isoliergehiuses Lise = 12cm
Rohrstiick Flansch — Isoliergehduse Lgo,,, = 30 cm

L = D = Rarpa+ Liy/P* + Lreo + LE° + Lgonr = 322 cm. (5.8)
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Damit ergibt sich fiir § mit

8 = 2aresin () = 1,78 (5.9)

Im Vorgriff auf Kapitel 6.1 sei gesagt, dass die trigonometrische Detektionswin-
kelbestimmung vertrauenswiirdiger als die experimentelle ist. Somit betragen die

Detektionswinkel 1,8 © in Vorwértsrichtung und 178,2 © in Riickwértsrichtung.

Das in Abbildung 5.7 grau dargestellte Messvolumen ist durch den Uberlappbe-
reich von Laser- und Detektionsstrahl gekennzeichnet. Es befindet sich ungefahr
eine Handbreit tiber dem zylinderférmigen Leitblech des Mischventilators (vgl.
Abb. 2.4) und erstreckt sich iiber eine Lénge von b = 700 mm. Die Apertur des
Beobachtungsstrahls betrdgt Ap = 22,4 mm. Der Durchmesser des Laserstrahls
betrégt im Zentrum der AIDA-Kammer d = 3,6 mm. Dieser Wert basiert auf
mit dem Laserstrahlanalysator gemessenen Strahldurchmessern und der daraus
ermittelten Divergenz des Laserstrahls. Anhand der Streugeometrie berechnet

sich der Detektionswinkel 3 zu

A
0 = arctan (Tp) = 1,83°. (5.10)
Im Rahmen der Messgenauigkeit kann dieses Ergebnis als fast identisch mit (5.9)

gesehen werden. Lange ¢ berechnet sich zu

c = VAp?+1b*> = 700,3 mm. (5.11)

Daraus ergibt sich fiir das als zylindrisch angenommene Detektionsvolumen

Vo= %d% = 7,1 cm®. (5.12)

Die mit den PMTs gemessenen Z#hlraten sind Integrale iiber das Gesamtmessvo-
lumen. Da die Intensitétsverteilung des Laserstrahls ein Gauprofil darstellt, be-
darf es fiir die Durchmesserermittlung einschrénkender Vorgaben. So wird mit
dem Strahlanalysator diejenige Strahlausdehnung gemessen, die 86,5 % der In-
tensitéit beinhaltet. Folglich kann fiir die Grofle des Messvolumens keine scharfe
Grenze angegeben werden. Da der Laserstrahlanalysator mit einer sehr hohen

rdumlichen Auflésung misst, ist die Unsicherheit des Messvolumens sehr gering.
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Laserstrahl Detektorstrahl

Abbildung 5.7: Streugeometrie. Die grau unterlegte Fliche markiert das Mess-

volumen.

5.7 Hintergrundmessung und Datenauswertung

Vor jeder Versuchsreihe eines Tages wird der Hintergrund in den drei Detektions-
kanélen bestimmt. Das Hintergrundsignal beinhaltet die Luftmolekiilstreuung,
die Reflexionen an den Kammerwénden, Verstarkungsunterschiede der PMTs,
sowie die Streuung an in der Versuchskammer befindlichen Partikeln. Die Hin-
tergrundmessung umfasst auch die Drehung der Polarisationsebene. Auch fiir
die Vorwartsrichtung ergibt sich so je nach Laserpolarisation ein entsprechen-
der Hintergrundwert. Es ist sinnvoll, die Hintergrundmessung vor dem Einleiten
des Aerosols vorzunehmen, da sich das Depolarisationssignal mit der Aerosol-
zugabe erhoht. Eine Hintergrundmessung nach dem Partikeleinleiten wiirde zu
folgendem Problem fiithren: Im Lauf der Aktivierungszyklen eines Tages verrin-

gert sich die Partikelkonzentration in AIDA, weil Partikel abgepumpt werden.
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Abbildung 5.8: Langzeitstabilitit der Hintergrundmessungen. Bei Einkopplung
paralleler Laserpolarisation ist RI_par der depolarisierte und R2_par der unde-
polarisierte Kanal. Bei Einkopplung vertikaler Laserpolarisation ist R1_senk der
undepolarisierte und R2_senk der depolarisierte Kanal. Die Hintergrundmessung
in Vorwéartsrichtung erfolgt ebenfalls polarisationsaufgelost, d.h. {iber die Dre-

hung der Laserpolarisation.

Das Auffiillen nach jeder Aktivierung erfolgt mit partikelfreier synthetischer Luft.
Das hat zur Folge, dass ab der zweiten Aktivierungsphase von den Messdaten zu
hohe Hintergrundsignale abgezogen wiirden. Fiir die konzentrationsunabhéngi-
gen Groflen Depolarisation und Vorwértsstreuverhéltnis bleibt das zunéchst ohne
Folgen. Beséflen einige Messwerte nach Hintergrundabzug allerdings ein negati-
ves Vorzeichen, wiren sowohl die Depolarisations- als auch die Vorwértsstreu-
verhéltniswerte zu verwerfen. Deshalb ist zusétzlich zu empfehlen, vor jedem Ak-
tivierungszyklus eine Hintergrundsignalmessung vorzunehmen. Dies setzt stabile
Bedingungen vor jedem Aktivierungsvorgang voraus. Die Depolarisation an der
Kammerwand geht in die Hintergrundmessung ein. Da sich die Kammerwand

wahrend der kurzen Aktivierungsphasen nicht verformt, ist eine Variierung des
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Hintergrundes ausgeschlossen. Abbildung 5.8 stellt die Langzeitstabilitéit der {iber
Monate ermittelten Hintergrundsignale dar. Es ist ersichtlich, dass die depolari-
sierten Kanéle (je nach Laserpolarisation R1_par oder R2_senk) niedrige Werte
aufweisen, aber nicht vernachléssigbar sind. Der Hintergrund in Vorwéartsrichtung
erscheint in dieser Graphik gering, da sich vor PMT-V ein fixer 1 %-Filter befin-
det. Fiir alle Kanéle gilt: Es ist keine signifikante Langzeit-Hintergrundvariation

erkennbar.

Wandreflexe haben einen Einfluss auf die Hintergriinde: Fiir die Vorwéartsrichtung
ergibt sich mit dem Fernrohroffnungswinkel o = 0,0859 ° und dem Kammer-
durchmesser 4 m ein Divergenzradius an der vorwértigen Wand von 12 mm.
Zusammen mit dem Durchmesser des Beobachtungsstrahls (22,4 mm) betrigt
das Gesichtsfeld von PMT-R 35 mm. Die lichte Weite des Strahlaustrittsfensters
sind 32 mm. Zusétzlich zur vollen ,, Ausleuchtung® des Fensters sind die optischen
Achsen der Fernrohre nicht zentrisch zum Austrittsfenster ausgerichtet. Dies al-
les fithrt zu einem in Riickwartsrichtung detektierten Reflex am Vorwértsflansch.
Selbiges gilt fiir PMT-V. Wahrend des Aktivierungszeitraumes tritt wegen grofler
Partikel ein Vielfaches der Hintergrundstreuintensititen auf (z.B. Deliqueszenz-
experiment: Faktor 13 im Kanal R1, Faktor 40 im Kanal R2, Faktor 5150 im
V-Kanal). Der Kammerreflex erhoht sich. Das hat zur Folge, dass bei der Daten-
auswertung zu geringe Hintergriinde abgezogen werden, die Vorwértsstreu- und

Depolarisationsergebnisse demnach leicht zu hoch sind.

Die Datenauswertung erfolgt nach folgendem Schema:

1. Die Rohdaten werden unter Verwendung der Kalibrierfunktionen der Ab-

schwiicherplittchen auf eine Transmission von 100 % korrigiert.

2. Im ersten Teil der INO6-Kampagne standen beide Neutralfilter senkrecht
zum Einfallslicht im Strahlengang, weswegen sie sich gegenseitig beeinfluss-
ten (siehe Kapitel 5.4). Da die entstandenen Spriinge nicht iiber die Kali-
brierfunktionen der Pldttchen bereinigt werden kénnen, wurde manuell auf
100 % nachkorrigiert.

3. Es folgt der Abzug der Hintergriinde jedes Kanals in Abhéngigkeit der La-

serpolarisation.

4. Mit den entsprechenden Kalibrierfaktoren (siche Kapitel 5.5) wird der Ab-

gleich der Fotomultiplier vollzogen.
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5. Im letzten Schritt schlieft sich die Berechnung des Vorwirts-Riickwéarts-

Streuverhéaltnisses und der Depolarisation an.
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Kapitel 6

Ergebnisse und

Modellrechnungen

Atmosphérische Verhéltnisse kénnen mit AIDA nur zum Teil simuliert werden:
Wegen des relativ raschen Austausches von Wasserdampf und Wérme zwischen
Kammerwand und Kammervolumen lésst sich der Zustand der Eisiibersatti-
gung durch langsames Pumpen nur iiber eine begrenzte Zeitspanne aufrecht er-
halten. Daher kénnen Eiswolken in AIDA nicht wesentlich ldnger als etwa 30
Minuten lang beobachtet werden. Im Sinne préziser instrumenteller Messun-
gen iiberschreiten die Aerosolpartikelanzahldichten bei Fliissigphasenexperimen-
ten die typischen atmosphérischen Bedingungen. In Eisphasenexperimenten lie-
gen die Eispartikelanzahlkonzentrationen dagegen zwischen 10 und 100 cm™3,
was natiirlichen Bedingungen gleichkommt. Chemische Prozesse in der Gaspha-
se lassen sich in AIDA sogar iiber Tage hinweg simulieren. Zur Charakterisie-
rung der Streulichtapparatur werden in diesem Kapitel jeweils ein Trépfchen-,

ein Deliqueszenz- und ein Eisexperiment ausgewertet.

6.1 Tropfchenexperiment

In Experiment IN06_07 werden Ammoniumsulfatlosungstropfchen (AS-Losungs-
tropfchen) als Ausgangsaerosol verwendet. Die Aerosolerzeugung erfolgt mit ei-
nem Atomizer: In einem Glaskolben befindet sich 0,1 %ige AS-Losung. Unter
einem Vordruck im Bereich von 50 — 300 kPa wird gefilterte synthetische Luft in

die Dispergierdiise eines Atomizers geleitet. Der durch die Strémung entstehende
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6.1 TROPFCHENEXPERIMENT

dynamische Unterdruck saugt Ammoniumsulfatlosung an. Diese wird zerstdubt
und iiber ein etwa 1 m langes zylindrisches Sedimentationsvolumen, dem eine
Impaktorstufe zur Abscheidung gréerer Tropfchen nachgeschaltet ist, in AIDA
eingeleitet. Nicht zerstdubte Losung geht iiber einen Riicklauf zuriick in den Kol-

ben. Die Partikelgrofie ist iiber den Vordruck regelbar.

Zeitlicher Ablauf des Tropfchenexperimentes. Vor Experimentstart wird
die Versuchskammer befeuchtet: Um partikelfreie Bedingungen sicherzustellen,
wird die Kammer nach dem Evakuieren mehrmals gespiilt, d.h. es wird bis zum
Erreichen von p = 5 hPa synthetische Luft zugesetzt und wieder evakuiert.
Im Anschluss wird deionisiertes Wasser verdampft und in das Kammervolumen
eingeleitet, bis der Partialdruck der gewiinschten Feuchte bei der Experimenttem-
peratur von 273 K enspricht. Danach wird das Kammervolumen mit gefilterter
synthetischer Luft bis auf Atmosphérendruck aufgefiillt. Es folgt das langsame
Abkiihlen der Kammer mit Kiihlraten bis zu 4 K h™!. Abbildung 6.1 verdeut-
licht den zeitlichen Verlauf des Tropfchenexperimentes IN06_07. Im ersten Bild
sind Druck p, Gas- und Wandtemperatur Ty, bzw. Tg dargestellt, im zweiten
Bild die relative Feuchte bzgl. Wasser RHy,. Das V/R-Verhéltnis (Abb. 6.1, Bild
c) gibt Auskunft iiber die Partikelgrofe, die Depolarisation (Abb. 6.1, Bild d)
iiber die Partikelphase. Wéhrend des Experiments wurden mit WELAS Grofien-
verteilungen des Tropfchenaerosols mit einer Zeitauflosung von fiinf Sekunden
aufgenommen.

Die zunéchst adiabatische Expansion beginnt bei p = 1010 hPaund T" = 273 K.
Abt =40 s wird der Kammerdruck mit einer Pumprate von etwa 400 1 min~" er-
niedrigt, um die Gastemperatur abzusenken und die relative Feuchte zu erhohen.
Die CNC-Konzentration betrigt zu diesem Zeitpunkt 310 cm~3, die Partikel sind
ca. 1 pm grofl. Der Wasserdampfpartialdruck ist linear proportional zum To-
taldruck und nimmt deshalb fast linear ab, wihrend der Sattigungsdampfdruck
bzgl. Wasser exponentiell abnimmt. Dies resultiert in einem Anstieg der relativen
Feuchte von 94 auf 101 %, was zu einem Quellen und dann zu einer Aktivierung
der Partikel fiithrt. Die Folge sind groflere Streuquerschnitte und damit ein An-
stieg der Streusignale (Abb. 6.1, Bild c¢). Das V/R-~Verhéltnis (Abb. 6.1, Bild d)
verringert sich aber zunéchst. Der Grund fiir dieses Verhalten ist aus Abbildung
3.1 ersichtlich: Die Partikel wachsen von 1 auf 1,5 yum und durchlaufen dabei das
Minimum des V/R-Verhéltnisses. Die Ammoniumsulfatpartikel werden schlief-

lich nach 300 Sekunden zu Wolkentrépfchen aktiviert und wachsen dabei auf
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Abbildung 6.1: Zeitlicher Verlauf des Tropfchenexperimentes IN06_07. Bild a:
Druck, Gas- und Wandtemperatur; Bild b: relative Feuchte bzgl. Wasser; Bild
c: korrigierte Zahlraten der PMTs; Bild d: Vorwérts-Riickwérts-Streuverhéltnis;

Bild e: Depolarisation. Erlduterungen im Text.
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6.1 TROPFCHENEXPERIMENT

3,2 pm an. Bei dieser Grofie erreicht das V/R-Verhéltnis ein Maximum (Abbil-
dung 3.4). Die hohe Warmekapazitit der Kammerwand hélt die Wandtemperatur
nahezu konstant und sorgt fiir einen zunehmenden Warmefluss von der Wand ins
Gasvolumen ab dem Zeitpunkt, ab dem T; < Tjy ist. Aufgrund des zunehmen-
den Temperaturgradienten ebbt der Tg-Abfall langsam ab. Nach Pumpstopp bei
p = 950 hPa, 710 Sekunden nach Experimentbeginn, liegt die Partikelanzahlkon-
zentration bei nur noch 185 cm~3. Da sich der Druck durch den Pumpvorgang
um 6 % verringerte, hétte sich auch die Aerosolpartikelkonzentration nur um
6 % reduzieren diirfen. Stattdessen sank sie durch Sedimentation der aktivierten
Tropfchen um etwa 40 %. Nach Pumpstopp néhert sich die Gastemperatur infol-
ge des anhaltenden Wérmeflusses von der Wand ins Gasvolumen langsam wieder
der Ausgangstemperatur. Dabei stellt sich auch der Startwert von RHy, wieder
ein. Die Tropfchen verdampfen teilweise auf ca. 1,7 um, was auch anhand des
Riickganges des V/R-Verhiltnisses zu beobachten ist. 26 Minuten nach Pumpbe-
ginn wird die Versuchskammer mit rund 200 Litern trockener synthetischer Luft
pro Minute aufgefiillt. Aus diesem Grund sinkt RHy, langsam auf 87 % und das
Gasvolumen erwarmt sich durch Kompression. Der Befiillvorgang endet, wenn
Atmosphéarendruck erreicht wird. Ty bewegt sich auf die urspriingliche Gleichge-

wichtstemperatur zu.

Die sphérischen Ammoniumsulfatlésungstropfen wirken nicht depolarisierend. In
Abbildung 6.1 ist tatséchlich keine signifikante Zunahme des Depolarisations-
signals wihrend der Aktivierungsphase zu erkennen. Die Anderung der Depo-
larisation bewegt sich innerhalb der Nachweisgrenze. Wie in Kapitel 5.1 bereits
erwahnt, war zum Zeitpunkt dieses Experiments die Laserpolarisation nicht exakt
parallel zur Streuebene ausgerichtet. Deshalb detektierte PMT-R1 einen Anteil
des undepolarisierten Streulichtes, was zu einer minimalen Erhohung des Depo-
larisationssignals fithrte. Wie beschrieben, wurde darauthin die Laserpolarisation

mittels Nachjustage am DSP parallel zur Streuebene ausgelegt.

Experimentelle Ableitung der Detektionswinkel aus Streulichtdaten.
In Kapitel 5.6 wurden die Detektionswinkel auf zwei Wegen trigonometrisch be-
rechnet. Anhand des Experimentes IN0O6_07 wird versucht, die Detektionswinkel
[ aus der experimentell bestimmten Gréflenabhéngigkeit der Streuintensitidten
abzuleiten. Die theoretische Grundlage hierfiir wurde in Kapitel 3.4 erlautert. Es
werden erneut Mie-Rechnungen mit der bhmiecoatingpol-Routine fiir A\ = 488 nm

durchgefiihrt. Der Mie-Rechnung werden die mit WELAS gemessenen Tropfen-
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grofenverteilungen zugrunde gelegt. Diese wurden im Experimentzeitraum mit
einer zeitlichen Auflésung von 5 Sekunden aufgenommen. Daraus resultieren 148
Groflenverteilungen. Da die Konzentration von Ammoniumsulfat in den Tropf-
chen im Zeitraum der Detektionswinkelbestimmung gering ist, wird fiir die Rech-
nungen ndherungsweise der Brechungsindex von Wasser (1,33) angenommen. Mit
den aus den Streumatrixelementen Sy, fiir parallele Einfallspolarisation errechne-
ten Phasenfunktionen wird Gleichung (5.6) gelost. Als Integrationsbereich wur-
de zunéchst irrtiimlich @« = 0,2 ° angesetzt, d.h. 3 = =+ 0,2 °. Es erge-
ben sich fiir verschiedene Detektionswinkelpaare § die in Abbildung 6.2 dar-
gestellten V/R-Verhéltnisse. Der griine Graph markiert den V/R-Verlauf fiir

650 n 1 n 1 n 1 n 1 n 1 n 1 n 1
6004 | —— V/R 0°/180° i
1| ——V/R2°/178° I
5504 | — /R 3.8°/176,2° -
1| —— V/IR4°/176°
500 -
1| —— V/R SIMONE
450 -
v ]
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350 < -
300 — -
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200 ] il|‘!!?~uidgiil"Lf"’!_l!sﬁm i;‘ﬂ
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Abbildung 6.2: Entwicklung des V/R-Verhiltnisses im Experimentverlauf. Rot,
schwarz, blau, lila und griin: mit Mie-Theorie berechnet. Rot: mit der Streulicht-

apparatur gemessen. Erlauterungen im Text.

die Detektionswinkel des alten Streulichtaufbaus (4 °/176 °). Die blaue Kurve
kennzeichnet den zu erwartenden Verlauf fiir die aktuellen Beobachtungswinkel
1,8 °/178,2 °. Die mit SIMONE wihrend des Experimentzeitraumes gemesse-
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6.1 TROPFCHENEXPERIMENT

nen Vorwarts-Riickwirts-Streuverhéltnisse sind rot dargestellt. Ziel ist, anhand
eines Vergleiches zwischen berechneten und gemessenen Kurvenverldufen Riick-
schliisse auf die Detektionswinkel zu ziehen. Da sowohl die WELAS- als auch die
SIMONE-Daten stark verrauscht sind, sind nur Aussagen iiber einen Detektions-
winkelbereich moglich. Abbildung 6.2 deutet an, dass es zwischen experimentell
ermitteltem und trigonometrisch berechneten Detektionswinkelpaar eine Diskre-
panz gibt. Vielmehr spricht der gemessene V/R-Verlauf fiir ein Winkelpaar in der
Néhe von 3,8 °/176,2 °. Ausgehend von einem Partikeldurchmesser von 1 pm setzt
die Winkelsensitivitidt des V/R-Verhéltnisses nach Abbildung 3.1 ab einem Trop-
fendurchmesser von rund 2,5 pm ein. Diese Gréfle wird in Experiment IN0O6_07 im
Aktivierungszeitraum iiberschritten: Zu ¢t = 590 s betragt der Tropfchendurch-
messer 3,2 pm. Daher sind die Messdaten von 350 bis 700 Sekunden winkelsen-
sitiv, was zu einer hoheren Variabilitat der V/R-Verhéltnisse fiir 0 °/180 ° und
2 °/178 © im Vergleich zu hoheren Detektionswinkeln fiihrt.

Eine mogliche Ursache fiir die Nichtiibereinstimmung konnte sein, dass die op-
tischen Achsen der Fernrohre nicht iibereinanderliegen. Zur Priifung dieser Fra-
ge werden fiir den Zeitpunkt des Aktivierungsmaximums die WELAS-basierten
V/R-Verhéltnisse neu kombiniert. Die erwarteten Verhéltnisse von V/R =~ 550
werden auf diese Weise jedoch nicht erreicht. Eine zweite mogliche Ursache konnte
eine Verkippung des Glan-Laser-Prismas sein. Diese besteht tatséchlich, siehe Ka-
pitel 5.1. Allerdings wurde die Fehlerquelle durch die Wahl der DSP-Drehwinkel
bereits minimiert. Ob der Restfehler die Detektionswinkelbestimmung beeinflusst,
ldasst sich priifen, indem der Integration statt Sy die Streumatrixelemente Si;
aus Gleichung (3.10) zugrunde gelegt werden. Da in naher Vorwirts-Riickwérts-
Richtung nach dem Programm MIEPLOT [14] kaum Differenzen zwischen Sy und
Sy1 fiir unpolarisiertes Einfalllicht existieren, hat diese Anderung keinen Ein-
fluss. Wie oben angesprochen, wurde bei der Integration zunéchst ein falscher
Raumwinkel zugrunde gelegt. Die Objektivbrennweiten fopjertiv der Fernrohrlin-
sen betragen in Vorwirtsrichtung 230 mm, in Riickwértsrichtung 200 mm. Weil
Blendenradius und Linsenbrennweite die detektierte Lichtmenge bestimmen, ist
nach (4.2) und (4.3) nicht 2o = 0,4 ° der richtige Integrationsbereich, sondern
2ay =0,15°und 2ag = 0,17 °. Die Neuberechnung der aus den WELAS-Grofien-
verteilungen berechneten korrekten V/R-Verhéltnisse konnte aus Zeitgriinden lei-
der nicht mehr durchgefithrt werden. Der Brennweitenunterschied kénnte aber
einen signifikanten Einfluss auf das Rechenergebnis haben.

Ein dritter Grund fiir die Diskrepanz zwischen gemessenem und berechneten
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Vorwiarts-Riickwarts-Streuverhéltnis ist die Erhohung der Reflexionen an der
Kammerwand und somit der Hintergrundsignale wahrend der Tropfenaktivie-
rung. Da v.a. die Vorwértsstreuintensitit zunimmt, erhoht sich der Hintergrund
in Riickwértsrichtung relativ gesehen stérker als der in Vorwértsrichtung. Da
die Detektionsstrahlen an den Austrittsoffnungen mit einem Durchmesser von
35 mm im Bereich des Durchmessers der Offnung (32 mm) liegen, kommt es so-
mit zu Reflexen besonders am Metall des Vorwartsflansches und zur Erhéhung
der Zahlraten der Kanéle PMT-R1 und PMT-R2. Aus den Ausfithrungen in Ka-
pitel 5.7 ergéibe sich eine Erniedrigung der Riickwértsstreuintensitiat und damit
eine Zunahme der gemessenen V/R-Verhéltnisse. Ob dieser Effekt ausreicht, um
eine Anndherung an den entsprechenden berechneten V/R-Graphen zu erzielen,

ist spekulativ.

6.2 Deliqueszenzexperiment

In dem hier beschriebenen Experiment IN06_12 wird die Deliqueszenz von
trockenem AS-Aerosol bei langsamer Erhohung der relativen Feuchte untersucht.
Daher wird im Gegensatz zu IN06_07 trockenes AS in AIDA eingeleitet. Die Ae-
rosolerzeugung ist die Gleiche wie unter 6.1. Die (NH4)2SOy4-Losungstropfchen
durchlaufen nach Abscheiden der gréfleren Tropfchen nacheinander zwei Diffusi-
onstrockner. Diese beinhalten Silicagel als Trockenmittel, wodurch den AS-Tropf-

chen das Wasser vollstdndig entzogen wird.

Abbildung 6.3 stellt den Ablauf des Experiments dar. Da trockene AS-Partikel
nicht sphérisch sind, wird das Streulicht in Riickwéartsrichtung signifikant depola-
risiert. Der leichte Depolarisationssprung zu Experimentbeginn kommt durch eine
unvollstandige PMT-Zéhlratenkorrektur zustande. Wie in Kapitel 5.4 dargelegt,
hatten die Neutralfilter zu diesem Zeitpunkt der Kampagne noch eine senkrechte
Stellung zur optischen Achse des Fernrohres, wodurch sie sich durch Reflexion

des nicht transmittierten Streulichtes wechselseitig beeinflussten.

Das Experiment beginnt bei einer Temperatur von 273 K und einem Kammer-
druck von 1010 hPa. Zum Zeitpunkt ¢ = 0 s wird der Kammerdruck mit einer

~1 erniedrigt, um die Gastemperatur abzusenken

Pumprate von etwa 300 I min
und die relative Feuchte zu erhohen. Mit dieser vergleichsweise langsamen Ab-
pumprate ist auch der Anstieg der relativen Feuchte bzgl. Wasser RHy, sehr flach

und die Anndherung an den Deliqueszenzpunkt erfolgt langsam. Da der Gastem-
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Abbildung 6.3: Zeitlicher Verlauf des Deliqueszenzexperimentes INO6_12. Bild a:
Druck, Gas- und Wandtemperatur; Bild b: relative Feuchte bzgl. Wasser; Bild c:
korrigierte Zahlraten der PMTs; Bild d: Depolarisation. Erlduterungen im Text.

peraturabfall stagniert, wird nach ca. 660 Sekunden die Pumprate schrittweise
leicht erhoht. Die letzte Erhohung findet bei ¢ = 1140 s statt. Die Deliques-
zenz der Partikel setzt 1185 s nach Pumpstart ein und ist nach 30 Sekunden
abgeschlossen. Sie ist damit im Vergleich zu weiteren Deliqueszenzexperimenten

bei tieferen Temperaturen vergleichsweise scharf. Die Zeit bis zur vollstdndigen
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Verfliissigung der AS-Partikel ist umso kiirzer, je mehr Wasserdampf fiir die glei-
che Zahl von AS-Partikeln zur Verfiigung steht, und je rascher der Anstieg der
relativen Feuchte erfolgt. Es gibt Hinweise darauf, dass an einigen Partikeln be-
reits vor dem Deliqueszenzsprung Wasser angelagert war: Mit Hilfe der Infrarot-
spektroskopie konnte eine Wasserbande nachgewiesen werden und das Vorwérts-
Riickwérts-Streuverhéltnis nimmt schon vor Auftreten des Deliqueszenzsprun-
ges zu. Tatséchlich erhohen sich die Streusignale aller Kanéle bereits zur Zeit
t = 1170 s (Bild ¢), da die Partikel vor dem Deliqueszenzsprung langsam Wasser
aufnehmen und leicht quellen. Der Kern der Partikel ist somit noch fest, wahrend
an der Oberfliche bereits Wasser vorliegt. Zu diesem Zeitpunkt steigt auch die
relative Feuchte steiler an als zuvor. Der depolarisierte Kanal R1 und mit ihm das
Depolarisationssignal erfahren erst bei ¢ = 1185 s infolge der plétzlich einsetzen-

den Deliqueszenz einen deutlichen Signalsprung nach unten (Abbildung 6.4). Der
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Abbildung 6.4: Deliqueszenzsprung des Experimentes IN06_12 im Kanal PMT-R1

und im Depolarisationssignal.

relativ scharfe Deliqueszenzsprung beweist die gute homogene Durchmischung
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6.2 DELIQUESZENZEXPERIMENT

des Kammervolumens. Infolge des im Anschluss an den Deliqueszenzsprung ein-
setzenden Quellens der zunéchst aus geséttigter AS-Losung bestehenden Tropf-
chen werden Partikelgréfien bis 2 pm erreicht. 1500 Sekunden nach Start wird
die Pumpleistung auf 80 % erhoht, um eine Wolkenaktivierung auszulésen. Die
Gastemperatur sinkt dabei von 268 K auf 265 K, RHy, steigt auf 99 %, d.h.
die Aktivierungsschwelle wurde nur knapp verfehlt. Die Streusignale zeigen aber
ein starkes Partikelwachstum an (Man beachte die logarithmische Darstellung!).
Bei T = 1680 s wird die Pumpe gestoppt, die Gastemperatur steigt infolge des
Wirmeflusses von der Wand, die relative Feuchte sinkt unter ihren Ausgangs-
wert, da auch Wasserdampf abgepumpt wurde. Die Tropfchen schrumpfen ent-
lang des feuchten Astes der Hysteresekurve (Abbildung 2.1), d.h. unterhalb der
Deliqueszenzfeuchte bleiben sie metastabil-fliissig. Das AIDA-Volumen wird mit
synthetischer Luft aufgefiillt, worauthin die relative Feuchte deutlich abnimmt.
Es ist somit wahrscheinlich, dass der Effloreszenzpunkt zumindest lokal unter-
schritten wird, so dass wieder feste AS-Partikel entstehen. Deswegen ist gegen
Ende des Experiments bei t = 3000 s die Depolarisation hoher als zu Anfang.
Eine mogliche Erklarung ist, dass es wiahrend des Quellens der AS-Tropfchen
zu Koagulationen zwischen kleinen und grofien Tropfen kommt und nach dem

Verdunsten die Ammoniumsulfatpartikel grofler als bei Experimentstart sind.

Wie der experimentell ermittelte Deliqueszenzsprung theoretisch einzuordnen ist,
zeigt Abbildung 6.5. Darin ist in schwarz der Temperatur- und Wassersitti-
gungsverlauf wéhrend des IN06_12-Experiments abgetragen. Die Pfeile geben
den zeitlichen Verlauf an. Die rote Linie markiert die Deliqueszenzfeuchte in
Abhéngigkeit der Temperatur auf der Grundlage von Berechnungen mit dem
AIM-Modell (European Aerosol Inorganics Model; CLEGG ET AL., 1998 [7],
[33]). Das Fehlerkreuz um das schwarze Quadrat kennzeichnet denjenigen ge-
messenen Temperatur- und Feuchtebereich, in dem im Experiment der Deliques-
zenzsprung einsetzt: RHy, = 81,9 % bis 82 %, T = —3,8 °C bis —3,9 °C.
Der Geriitefehler der Feuchtemessung zusammen mit der Feuchteunsicherheit,
die durch die Ungenaugigkeit in der Temperaturmessung (0,2 K) hervorgerufen
wird, ergibt einen Feuchtefehler von maximal 4 5,3 %. Abbildung 6.6 stellt die
relative Wasserfeuchte, bei der fiir Ammoniumsulfatpartikel der Deliqueszenz-
sprung stattfindet (DRH AS) in Abhéngigkeit der Temperatur dar. Der rote
Graph kennzeichnet den Deliqueszenzverlauf, wie er mit dem AIM-Modell si-
muliert wird. Im Intervall von Raumtemperatur bis ungefihr —20 °C ist der

Zusammenhang zwischen Deliqueszenzfeuchte und Temperatur linear. In diesem

72



Temperatur [°C]
3l
1
T

-8 4 -
9 1 —— Deliqueszenzfeuchte nach AIM-Modell I
| —— Tg_IN06_12 I
-10 -—
0,60 0,65 0,70 0,75 0,80 0,85 0,90 0,95 1,00

RH bzgl. Wassersattigung [1]

Abbildung 6.5: Experimentell ermittelter Deliqueszenzpunkt im FExperiment
IN06-12 (schwarzes Quadrat) im Vergleich zu der mit dem AIM-Modell (Refe-

renz) modellierten Temperaturabhéngigkeit der Deliqueszenzfeuchte von AS.

Bereich gibt es zahlreiche experimentelle Daten, z.B. die in Form schwarzer Qua-
drate dargestellten Messpunkte von CzICzO UND ABBATT, 1999 [8]. Es wird
mangels experimenteller Daten vermutet, dass sich die Linearitdt unterhalb von
—20 °C weiter fortsetzt. Die schwarzen Kreise reprisentieren die Einsatzpunk-
te der Deliqueszenziibergéinge der Experimente IN06_12 (—3,8 °C) und IN08_43
(—23,5 °C). Im Rahmen der Messgenauigkeit ist die Messung bei T' = 23,5 °C
mit der linearen Extrapolation kompatibel. Fiir tiefere Temperaturen liegen keine
systematischen Messungen der Deliqueszenzfeuchte vor. Die nachtrigliche Aus-
wertung von Streulichtmessungen bei " = —51 °C, die eigentlich nicht mit dem
Ziel der Bestimmung von Deliqueszenzfeuchten durchgefithrt wurden, ergeben die
mit grauen Fehlerbalken in Abbildung 6.6 eingefiigten Daten. Die Fehlerbalken

markieren hier nur den zeitlichen Unsicherheitsbereich des Deliqueszenzeinsatz-
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Abbildung 6.6: Einsatzpunkte des Deliqueszenzsprunges fiir Ammoniumsulfat-
partikel in Abhéngigkeit der Wassersiattigung und der Temperatur. Rot, durch-
gehend: nach AIM-Modell; rot, gestrichelt: lineare Extrapolation der Temperatu-
rabhingigkeit; schwarze Quadrate: nach CzZ1czo UND ABBATT, 1999 [8] ; schwar-
ze und graue Kreise: AIDA-Messungen der Kampagnen IN_06 und IN_08.

punktes. Die Messdaten liegen weit unter den durch lineare Extrapolation des
AIM-Modells zu erwartenden Deliqueszenzfeuchten. Es sollten daher bei tiefen
Temperaturen systematische Experimente durchgefithrt werden, deren Ziel das

Nachweisen von Deliqueszenzspriingen ist.

6.3 Experimente mit einem Eiskeimgenerator

Ziel des Experimentes IN06_50 ist, den Einfluss der Gréfle von Eiskristallen auf
das Depolarisationssignal der neuen Streulichtapparatur zu untersuchen. Dazu
werden sehr kleine Eiskristalle aus einem externen Generator in AIDA eingeleitet
und durch unterkiihlte Wassertrépfchen zum stufenweisen Wachstum angeregt.

Dabei wird das Depolarisationssignal kontinuierlich gemessen.
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Vorbereitung eines Eisexperiments und Aerosolerzeugung. Eisaktivie-
rungsexperimente starten bei fast eisgesittigten Bedingungen. Eissdattigung wird
hergestellt, indem die Kammerwand mit einer Eisschicht iiberzogen wird: Ist eine
Wandtemperatur von Ty, = 0 °C erreicht, wird die Kammer auf p = 0,01 hPa
evakuiert, mehrfach gespiilt, anschlieBend Wasserdampf zugegeben, mit synthe-
tischer Luft aufgefiillt und langsam abgekiihlt. Eisséttigung herrscht, wenn die
Kammerwand auf den Frostpunkt gekiihlt ist, es bildet sich eine Eisschicht an der
Wand. Ist die Experiment-Starttemperatur erreicht, werden Druck und Tempe-
ratur konstant gehalten, so dass sich zwischen der eisbedeckten Wand und dem
Kammervolumen ein Gleichgewicht hinsichtlich der relativen Luftfeuchte bzgl.
Eis (RH;) einstellt. Aufgrund verschiedener Warmequellen ist die Gastempera-
tur etwas hoher als die Wandtemperatur und daher RH; ~ 90 % statt 100 %. Bei
einer Eisaktivierung von unterkiihlten Wasser- oder Losungstropfchen muss durch
Pumpen eine relativ hohe kritische Eisiibersattigung erreicht werden, damit die in
der Kammer befindlichen Trépfchen gefrieren, sobald eine kritische Eisiibersétti-
gung erreicht ist. Fiir das hier beschriebene Eiswachstumsexperiment ist stattdes-
sen eine leichte Eisilibersédttigung ausreichend, die durch sukzessive Wasserzugabe

erzeugt wird.

Abbildung 6.7 verdeutlicht die wesentlichen Schritte der Eispartikelerzeugung mit
einem FKiskeimgenerator. Gereinigte synthetische Luft wird in ein mit Wasser
gefiilltes Gefiafl, den Séttiger, eingeleitet. Die bei der Temperatur des Séttigers
mit Wasserdampf geséttigte Luft wird danach in einen Eisgenerator eingeleitet.
Er besteht aus einem zylindrischen Gefafl, das mit einem Kryostaten auf —60 °C
gekiihlt wird. Am FEinlass der Eiskammer befindet sich eine Heizung, die das
Gefrieren und damit ein Verstopfen der Einlassoffnung verhindert. Wéhrend der
INO6-Kampagne erfolgte die Eispartikelbildung im Eisgenerator durch Depositi-
onsnukleation auf Eiskeimen. Hierzu wird synthetische Luft mit einem Atomizer
(siche Kapitel 6.1) mit Salztropfchen angereichert. Nach Passieren eines Diffusi-
onstrockners (Kapitel 6.2) gelangt das trockene Salzaerosol mit dem Strom syn-
thetischer Luft in den Kryostaten, wird dort auf —60 °C abgekiihlt und {iber eine
gekiihlte Leitung in die Eiskammer eingebracht und dort mit der einstromenden
warmen, wassergesittigten synthetischen Luft gemischt. Auf diese Weise entste-
hen aus den Salzpartikeln durch Depositionsnukleation sehr kleine Eiskristalle. Im
Mittel wachsen die Eispartikel auf etwa 3 ym volumenéquivalenter Durchmesser.
Im Anschluss erfolgt die Einleitung in die AIDA-Versuchskammer (Ebene 3), wo

die Eispartikel bei Eisiibersdattigung anwachsen kénnen.
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Abbildung 6.7: Prinzipskizze des Eiskeimgenerators.

Die Generierung der fiir dieses Experiment bendtigten Eisiibersédttigung erfolgte
durch Einbringen unterkiihlter Wassertropfchen mit Hilfe einer Zweistoffdiise, die
innerhalb der AIDA-Kammer angebracht ist. Sie vernebelt Wasser mittels syn-
thetischer Luft zu mikrometergrofien Wassertropfchen. Das Eindiisen von Was-
sertropfchen findet am selben Flansch wie die Eispartikeleinleitung statt. Die

Einlasse haben einen Abstand von 20 cm.

Abbildung 6.8 zeigt den zeitlichen Ablauf des Experiments. Die Gas- und Wand-
temperatur betrégt fast konstant 245 K. Beide Temperaturverldufe sind identisch.
Somit gibt es keinen Wiarmefluss von den Wéanden ins Kammervolumen. Die Gas-
temperatur ist ein Mittelwert aus Temperaturmessungen mehrerer Sensoren. Es
besteht Grund zu der Annahme, dass der Temperaturmittelwert zu hoch ist, aus

diesem Grund wird die relative Eisfeuchte RH; etwas zu niedrig berechnet, wes-
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halb eisgeséttigte Bedingungen zu Beginn des Experimentes erreicht werden. Der
Druck nimmt wihrend der Experimentdauer nur leicht ab. Ursache ist, dass die
Druckabnahme durch die Probennahme des CPI und CDP mit einem Gesamt-
volumenfluss von 300 1 min~! mittels permanenter Zufuhr synthetischer Luft
derselben Menge ausgeglichen wird. Die mittlere Partikelgrofle D¢ stammt
vom CDP, weil die untere Nachweisgrenze des CPI bei 30 yum liegt und damit das
CDP-Geriét eine bessere Zihlstatistik besitzt.

Im Vorfeld wurden in der Kammer durch Zugabe von Eiskristallen und Wasser-
tropfchen eisgeséttigte Bedingungen hergestellt. Durch sukzessive Beigabe von
Wasser werden die Eispartikel zum Wachsen gebracht. Die letzte Wassereinlei-
tung vor Beginn des Experiments ist in Abbildung 6.8 zum Zeitpunkt ¢ = 12200 s
sichtbar: Da wasseruntersattigte Bedingungen vorliegen, verdunsten die Tropf-
chen im AIDA-Volumen, RH; steigt an. Da der Wasserdampfpartialdruck iiber
Eis geringer ist als iiber Wasser, kommt es zur Deposition des entstehenden Was-
serdampfes an die Eiskristalle. Diese besitzen einen Durchmesser von 25 pm (Bild
d) und sedimentieren langsam aus, wodurch sich ihre Konzentration verringert.
Dies ist in Abbildung 6.8 an der Abnahme der Streuintensititen und der De-
polarisation, sowie am verrauschten Signal des Partikeldurchmessers erkennbar.
Der Abfall der relativen Feuchte stagniert, da zunehmend weniger Eispartikel fiir
die Wasserdampfanlagerung zur Verfiigung stehen, die Deposition an der Kam-
merwand aber ein langsamer Prozess ist. Zum Zeitpunkt t = 12780 s erfolgt
die Zugabe von Eiskristallen. Die vom CDP detektierte Konzentration steigt auf
14 em™3. Der in AIDA vorhandene Wasserdampf deponiert nun auf die zahlrei-
chen kleinen Eispartikel, die Streu-, sowie die Depolarisationssignale zeigen deren
Wachstum an (Bild d). Die relative Eisfeuchte nimmt bis zum Séttigungszustand
ab. Wahrend der neunminiitigen Eiseinleitungsphase bis t = 13330 s vermindert
sich die Eispartikelkonzentration infolge Sedimentation auf 10 cm™2. Das Depo-
larisationssignal weist ebenfalls auf die Existenz von Eiskristallen hin, da es mit
D = 0,04 fast doppelt so hoch ist als im Vergleich zu einem Fliissigphasenex-
periment. Es ist jedoch niedriger als zu Experimentbeginn, da nun mit 10 pm
im Mittel kleinere Eiskristalle in der Kammer vorliegen. Zu ¢ = 13680 s werden
30 Sekunden lang Wassertropfchen eingespritzt. Auch sie verdunsten, dies fiihrt
zu einem kurzzeitigen Anstieg der relativen Eisfeuchte. Der Wasserdampf sam-
melt sich jedoch nicht nur an den Wénden, sondern gefriert auf den vorhandenen
Eiskristalloberflachen. Aus diesem Grund reduziert sich die relative Eisfeuchte.

Dieser Effekt hilt solange an, bis der Wasserdampf vollstdndig in die Eisphase
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Abbildung 6.8: Zeitlicher Verlauf des Eiskeimgeneratorexperimentes IN0O6_50. Bild
a: Druck und Gastemperatur; Bild b: relative Feuchte bzgl. Eis; Bild c: korrigierte
Zéhlraten der PMTs; Bild d: mittlere Eispartikelgrofle; Bild e: Depolarisation.

Erlduterungen im Text.
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iibergegangen ist und ein Gleichgewicht zwischen dem Wasserpartialdruck iiber
der Wand und iiber den Eispartikeln entsteht. Die Eispartikel haben zu diesem
Zeitpunkt einen oberflaichendquivalenten Durchmesser von rund 20 pm erreicht.
Eine erneute Wassereinleitung bei ¢ = 14150 s iiber eine Minute hat ein weite-
res Anwachsen der Eiskristalle zur Folge. Mit D,,;1e; = 25 pm erreichen sie ihr
grofftes Volumen und sedimentieren entsprechend schnell. Aus Abbildung 6.8 ist
zu entnehmen, dass das Depolarisationssignal mit der Eiskristallgrofie korreliert.
Abbildung 6.9 enthélt eine Auswahl der wihrend des Experiments vom CPI de-
tektierten Eiskristalle. In kleineren Groflenklassen wurden hauptséchlich sphéri-

sche Wassertropfen, aber auch Eiskristalle nachgewiesen. In hoheren Grofienklas-
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Abbildung 6.9: Auswahl der wihrend des Experiments IN06_50 vom CPI detek-
tierten Eiskristalle.

sen sind Pléattchen zu erkennen. Dies deckt sich mit Beobachtungen von Bailey
und Hallet [2], die im Temperaturbereich von —20 bis —30 °C, allerdings bei
hoheren Ubersittigungen, Pliattchen und plittchenartige Polykristalle nachgewie-
sen haben. Eindeutige Aussagen iiber die Kristallform zu treffen, ist schwierig,
da die Form des Eiskristallbildes stark von der Orientierung der Kristalle im
Messvolumen des CPI abhéngt. Deshalb werden fiir zuverliassige Formaussagen

hohe Partikelkonzentrationen fiir entsprechend hohe Bildraten benétigt.
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Kapitel 7
Zusammenfassung und Ausblick

In diesem Kapitel werden Anregungen zu technischen Verbesserungen der Streu-
lichtapparatur gegeben, die hauptséchlich Messfehler reduzieren sollen, aber auch

die systematische Bestimmung der Streumatrixelemente erlauben.

In der AIDA-Aerosolkammer werden atmosphérische Verhéltnisse nachgestellt,
z.B. konnen durch kontrolliertes Pumpen adiabatische Expansionen simuliert wer-
den, die zur Wolkenbildung fithren. Die SIMONE-Streulichtapparatur dient vor-
rangig dem Nachweis des Uberganges von der fliissigen in die feste Partikelphase,
wie er z.B. durch Eisnukleation ausgelost wird. Dazu wird linear polarisiertes La-
serlicht der Wellenléinge A = 488 nm in die Aerosolkammer eingekoppelt. Die
Detektion des Streulichtes erfolgt in Vorwirtsrichtung unter einem Winkel von
1,8 © und in Riickwértsrichtung polarisationsaufgelost unter 178,2 °. Das Messvo-
lumen wird durch den Uberlappbereich von Laser- und Detektionsstrahl bestimmt
und umfasst 7,3 cm®. Anhand mehrerer Experimente wurde der Abgleich der Fo-
tomultiplier vorgenommen. Aus den gemessenen Zahlraten der PMTs wird das
Vorwirts-Riickwirts-Streuverhéltnis sowie die Depolarisation des riickgestreuten
Lichtes errechnet. Das Vorwarts-Riickwérts-Streuverhéltnis ist ein Mafl fiir die
Partikelgréfle, der Depolarisationsverlauf gibt Auskunft iiber die Partikelphase:
Fliissige (sphérische) Partikel verursachen im Gegensatz zu festen (nicht-sphéri-
schen) Partikeln keine Depolarisation, sodass ein Sprung im Depolarisationsver-
lauf auf einen Phaseniibergang hinweist. Depolarisationsspriinge werden beim
Gefrieren von Tropfchen zu Eis beobachtet (Sprung nach oben), und fiir Salzae-
rosole beim Erreichen der Deliqueszenzfeuchte (Sprung nach unten). Im Fall von
asphérischen Partikeln korreliert das Depolarisationssignal mit der Partikelgrofie,

was im Eiskeimgeneratorexperiment nachvollzogen wurde. Die Nachweisgrenze
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7 ZUSAMMENFASSUNG UND AUSBLICK

der Depolarisation betrdgt 0,02. Sie ist durch die Genauigkeit, mit der die opti-
schen Elemente justiert werden kénnen, durch die depolarisierende Wirkung der
Kammerwand, sowie durch das Signalrauschen begrenzt. Exzessives Rauschen in
den drei Fotomultiplierkanélen ist vermutlich durch einen Software-Fehler der

Messdatenerfassung bedingt, der behoben werden kann.

Die den Streulichtmessungen an der AIDA-Kammer zugrunde gelegte Definition
der Depolarisation unterscheidet sich von der iiberwiegend in der Literatur ver-
wendeten Definition, wie sie z.B. in der LIDAR-Fernerkundung benutzt wird. Im
Sinne einer leichteren Vergleichbarkeit mit LIDAR-Messungen sollte in Zukunft
die in der LIDAR-Fernerkundung benutzte Definition auch auf Streulichtmessun-

gen in AIDA angewandt werden.

Die Deliqueszenzspriinge bei fiir —51 °C angegebenen Deliqueszenzfeuchten von
Ammoniumsulfat (siehe Graphik 6.6) sind sehr kritisch zu bewerten, denn die
Versuche wurden aufeinander folgend, also nicht unabhéngig voneinander, aus-
gefithrt. Das Ziel der betreffenden Experimente war auflerdem nicht die Bestim-
mung von Deliqueszenzfeuchten. Zudem sind zwar die Deliqueszenzeinsatzpunk-
te in relativ engen Zeitgrenzen von ca. 15 Sekunden bestimmbar, der Deliques-
zenziibergang vollzieht sich wegen des niedrigen Wasserdampfpartialdruckes in
diesem Temperaturbereich allerdings sehr langsam. Es empfiehlt sich deshalb, ei-
ne gezielte Experimentreihe zur Bestimmung von Deliqueszenzfeuchten bei tiefen

Temperaturen durchzufiihren.

Wie in den Kapiteln 5.7, 6.1 und 6.2 dargestellt, nehmen die Hintergrundsignale,
v.a. in Vorwartsrichtung, im Verlauf der Aktivierungsphasen aufgrund des Parti-
kelwachstums zu, weil die Gesichtsfelder der PMTs auch das von den Flanschen
der jeweils gegeniiberliegenden Austrittsfenster reflektierte Streulicht miterfas-
sen. Diese Reflexionen kénnen durch Schwérzung der Austrittsflansche vermin-
dert werden. Damit die Reflexsignale nicht auftreten, empfiehlt sich zudem die
Verwendung einer kleineren Blende in den Fernrohren, z.B. 0,3 mm statt 0,6 mm
Durchmesser. Der Durchmesser des kreisformigen Gesichtsfeldes von PMT-R auf
der gegeniiberliegenden Kammerwand reduziert sich dann von 35 mm auf 29 mm.
Da die lichte Weite der Austrittsfenster 32 mm betrdgt, besteht bei ungenauer
Justage der Fernrohrachsen dennoch die Gefahr von Riickreflexen. Je kleiner der
Blendendurchmesser, umso griindlicher muss auch die Justage erfolgen, um die

optischen Achsen der Fernrohre zur Deckung zu bringen.

Es empfiehlt sich, die Brennweiten der vor- und riickwértigen Objektivlinsen der
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Fernrohre zu vereinheitlichen. Um die Detektion von Reflexen, die am gegeniiber-
liegenden Flansch stattfinden, zu verringern, sollte der Divergenzwinkel des je-
weiligen Detektionsstrahls so gering wie moglich sein. Dies gelingt durch eine

Erhohung der riickwértigen Objektivlinsenbrennweite.

Zur Bestimmung der Streumatrixelemenete wére es vorteilhaft, die Polarisati-
onsebene des eingekoppelten Laserstrahls mit hoher Frequenz drehen zu kénnen
(BUTTNER, 2004 [6]). Dabei handelt es sich um einen Einkristall, der je nach
angelegter Spannungsphase doppelbrechend wirkt. Mittlerweile gibt es auch Po-
larisationsmodulatoren auf Basis von Fliissigkristallen. Diese haben den Vorteil,
dass sie kompakter aufgebaut und im Niedervoltbereich abstimmbar sind. Bei
einem solchen Aufbau muss das Auslesen der PMTs in Phase mit dem polarisa-

tionsmodulierenden Spannungssignal geschehen.

Die leichte Verkippung des Glan-Laser-Prismas relativ zur optischen Achse des
Fernrohres fiithrte zu einer fehlerhaften Polarisationsauflosung des Streulichtes,
wodurch der depolarisierte Kanal PMT-R1 einen Anteil undepolarisierten Lich-
tes detektierte und somit das Depolarisationssignal verfalschte. Daher wird emp-
fohlen, das Glan-Laser-Prisma von auflen zugénglich zu machen und mit einer
Moglichkeit zur Feinjustage zu versehen. Auflerdem sollte statt mit paralleler mit
senkrechter Laserpolarisation gearbeitet werden: Auf diese Weise wird gewéhrlei-
stet. dass nur depolarisiertes Streulicht im depolarisierten Kanal detektiert wird.
Der Neutralfilter muss bei diesem Aufbau vor PMT-R1 montiert werden. Wie
bereits in BUTTNER, 2004 [6] angeregt, kann mit sphérischen Partikeln in ATDA
unter Variation der Anzahlkonzentration das Streusignal im senkrechten Kanal

minimiert werden. Dies setzt abgeglichene Fotomultiplier voraus.

Statt kontinuierlich beschichteter Neutralfilter wird die Nutzung mehrerer ge-
trennter Filter mit jeweils definierter Abschwéichung vorgeschlagen, die auf ei-
nem Filterrad fest montiert sind. Bei den aktuell verwendeten Filtern passiert
der Detektionsstrahl einen mehrere Millimeter groflen Bereich, in dem sich die
Abschwéchung rdumlich kontinuierlich veréindert. Zudem besitzen die aktuellen
Neutralfilter Unsicherheiten in der optischen Dicke, da die Metallschicht nicht
kontinuierlich aufgedampft ist, siche Abbildung 4.4. Sinnvoller ist es, einen Fil-
ter mit definierter Abschwéachung bei Bedarf in den Strahlengang einzubringen.
Da ohnehin nur ausgewihlte Filterpositionen verwendet werden, geniigen fiinf bis

sechs Filter mit definierter Abschwéchung.

Der PMT-Abgleich wurde relativ aufwendig in eigens dafiir vorgesehenen Expe-
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7 ZUSAMMENFASSUNG UND AUSBLICK

rimentzeitrdumen vollzogen. Es bleibt zu iiberlegen, wie der Abgleich jederzeit

und schnell durchgefiihrt werden kann.
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Anhang

Herleitung von Gleichung (3.10) zur Integration der streuwin-
kelabhingigen differenziellen Wirkungsquerschnitte iiber die Fern-

rohrapertur

Die Strahlungsintensitét in einem Raumwinkelintervall 2 kann unter Verwendung

der Polarkoordinaten 6 und €2 ausgedriickt werden als

02  P2(0)
B elC) ac(o)
16) = IO/WdQ iy / / ) o av. (A1)
Q 61 ®1(0)
4&
a | o
y(0)
T
B-a B+a .
x(0) B 0
—QL

Abbildung A.1: Ansicht des vom Fernrohr detektierten Raumwinkelbereiches €.
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ANHANG

Geméf den Abbildungen A.1 und A.2 gilt fiir den Fernrohraperturradius r und

die kartesischen Koordinaten x und y:

r = R tan(w), (A.2)
z(f) = tan(d —6y) R, (A.3)
y(#) = tan(P) R. (A.4)

Wobei weiterhin gilt:

y(®) = VP — 22(0) = \Jr? — tan2(9 — 6) R (A.5)

Mit (A.4) und (A.5) ldsst sich ® ausdriicken durch

1
® = arctan (E \/7"2 — tan%(f — 6p) R2). (A.6)

Somit erhélt man aus Gleichung (A.1):

arctan(% \/1"2 — tan?(0 — o) RQ)

1(0) = 21, / dgéf) sin @ df / dd. (A.7)

Abbildung A.2: Draufsicht des vom Fernrohr detektierten Streuwinkelbereiches.

Die Tangente markiert die Apertur des Fernrohres.

Da in Gleichung (A.7) die Integration iiber den Azimutwinkel ® nur iiber den
oberen Halbraum der Fernrohrapertur erfolgt, siehe Abbildung A.1, muss zur

Beriicksichtigung des unteren Halbraumes ein Faktor Zwei ergénzt werden. Dies
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fithrt zur Integrationsgleichung fiir die differenziellen Wirkungsquerschnitte iiber

die Fernrohrapertur:

02
I = QIo/dig(f) sinf arctan <\/tan2(a) — tan?(0 — 90)) dg.  (A.8)
01

Diese allgemeine Integrationsgleichung wird fiir die in der vorliegenden Arbeit
verfolgten Ziele leicht umgeformt: Der allgemeine Streuwinkel 6 wird durch den
konkreten Detektionswinkel 3 ersetzt. Der Term sin 6 entfallt, da der vom Fern-
rohr detektierte Raumwinkelbereich fiir jeden Detektionswinkel 3 gleich grof ist.

Damit wird aus A.S8:

Bo+o

I = 2I, / d(;g}) arctan (\/taHQ(a)—taHQ(ﬁ—ﬂo)) dg. (A.9)

Bo—a
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Abkiirzungen

AIDA
ao-Strahl
AS

BPC
CCD
CCN
CDP
CNC
CPI
DMA
DMS
DSP
FTIR
GPC
IPCC
INO6 _xx

LIDAR
LTP-DMA
LVP
NAUA

o- Strahl
PDS

PMT
PMT-R1

Aerosol Interactions and Dynamics in the Atmosphere
auBerordentlicher Strahl

Ammoniumsulfat

Bulk-to-Particle-Conversion

Charge-Coupled Device

Cloud Condensation Nuclei

Cloud Droplet Probe

Cloud Nuclei Counter

Cloud Particle Imager

Differential Mobility Analyzer

Dimethylsulfid

Diinnschichtpolarisator
Fourier-Transformations-Infrarot-Spektroskopie
Gas-to-Particle-Conversion

Intergovernmental Panel of Climate Change

Ice Nucleation-Campaign, 06 steht fiir die sechste Messkampagne

dieser Art, xx ist die Experimentnummer

Light Detection and Ranging

Low-Temperature-Pressure Differential Mobility Analyzer

Lambda-Viertel-Plattchen
Nach-Unfall-Atmosphére

ordentlicher Strahl

Particle Detection System

Photomultiplier Tube — Fotomultiplier
Fotomultiplierkanal R1, Riickwértsrichtung 1
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ABKURZUNGEN

PMT-R2
PMT-V
SIMONE

SOA
V/R-Verhiltnis
WELAS

Fotomultiplierkanal R2, Riickwértsrichtung 2
Fotomultiplierkanal V, Vorwértsrichtung
Streulichtintensitdtsmessungen zum optischen Nachweis
von Eiskristallen

Secondary Organic Aerosol
Vorwérts-Riickwérts-Streuverhéltnis

Weifllicht- Aerosolspektrometer
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Formelzeichen und Symbole

CH

CH, depol
CH undepol
cmd

dc(0)

)
d

fObjektiv

Parameter der optischen Dicke,

halber Ein- bzw. Austrittsfensterabstand
Apertur des Beobachtungsstrahls

Lange fiir die Messvolumenbestimmung,
Parameter der optischen Dicke

Léange fiir die Messvolumenbestimmung,
Streuquerschnitt

Fotomultiplierkanal

depolarisierter Fotomultiplierkanal
undepolarisierter Fotomultiplierkanal
mittlerer Partikeldurchmesser

differenzieller Streuquerschnitt
Laserstrahlausdehnung bei der Messvolumenbestimmung
Depolarisation,

Lange des Detektionsstrahles bis zum Schnittpunkt mit dem
Laserstrahl

Depolarisation nach AIDA-Definition
Depolarisation fiir die Lidar-Fernerkundung
Depolarisation an Luftmolekiilen
Depolarisation an Partikeln

Depolarisation an der Kammerwand
Wachstumsfaktor

elektrisches Feld

Einheitsvektor

Objektivbrennweite des Fernrohres
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FORMELZEICHEN UND SYMBOLE

forutar Okularbrennweite des Fernrohres

frR1_Ro Abgleichfaktor der riickwéartigen Fotomultiplier

frov Abgleichfaktor der riickwértigen an den vorwértigen Fotomultiplier
1 Intensitat,
Stokesparameter (Intensitét)
I Stokesvektor
Lios maximale Intensitéit
Lin minimale Intensitét
J komplexe Zahl
k Wellenzahl
L Lange des Laserstrahles bis zum Schnittpunkt mit dem
Detektionsstrahl
L Wegstrecke des Strahls im Isoliergehéuse
LA AIDA-Wanddicke
Lz Wanddicke des Isoliergehduses
Lronr Rohrldange vom Flansch bis zum Isoliergeh&use
M Dipolmoment
n Brechungsindex
Nao Brechungsindex fiir den auflerordentlichen Strahl
No Brechungsindex fiir den ordentlichen Strahl
P Laserleistung,
Polarisationsgrad
P Druck,
Phasenfunktion
r Lange entlang der Ausbreitungsrichtung eines gestreuten Strahles

Rarpa AIDA-Radius

R1 par  Fotomultiplierkanal R1, parallele Laserpolarisation
R1_senk Fotomultiplierkanal R1, senkrechte Laserpolarisation
R2 par  Fotomultiplierkanal R2, parallele Laserpolarisation
R2_senk Fotomultiplierkanal R2, senkrechte Laserpolarisation
Q Stokesparameter (horizontale Polarisation)

Rpiende  Radius der Blende im Fernrohr

RH relative Feuchte
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N R < n< I
3 3
2 9
w

QR

ay

B

6mawSkala
DSP

5min5’kala
DSP

Skala
(5LVP

A
0

g

relative Feuchte bzgl. Eis

relative Feuchte bzgl. Wasser
Amplitudenstreumatrixelemente

Streumatrixelemente

Zeit

Temperatur,

Transmission des Neutralfilters

Gastemperatur

Transmission des Neutralfilters in Riickwértsrichtung
Transmission des Neutralfilters in Vorwéartsrichtung
Wandtemperatur

Stokesparameter (45 °-Polarisation)

Stokesparameter (zirkulare Polarisation),

Volumen

Vorwérts-Riickwérts-Streuverhéltnis

mit SIMONE gemessenes Vorwiérts-Riickwérts-Streuverhéltnis
modelliertes Vorwérts-Riickwérts-Streuverhaltnis

Position der Neutralfilter

Lange entlang der Ausbreitungsrichtung des Einfallsstrahles

Divergenzwinkel der Fernrohrobjektivlinse, entspricht dem halben
Integrationswinkel

Divergenzwinkel der riickwéartigen Fernrohrobjektivlinse, entspricht
dem halben Integrationswinkel

Divergenzwinkel der vorwértigen Fernrohrobjektivlinse, entspricht
dem halben Integrationswinkel

Detektionswinkel

Skalenwinkel der maximalen Transmission am Diinnschichtpolarisator
Skalenwinkel der minimalen Transmission am Diinnschichtpolarisator
Skalenwinkel am Lambda-Viertel-Pléattchen

Wellenlédnge

Streuwinkel

Verteilungsbreite einer Groflenverteilung
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FORMELZEICHEN UND SYMBOLE

Q

Index ||
Index L
Index ¢

Index s

optische Dicke der Neutralfilter

Drehwinkel eines optischen Elements bzgl. einer Basisebene
im Laborsystem

Phasenverschiebung am Lambda-Viertel-Plattchen
Drehwinkel zw. Kristallhauptschnitt und Laserpolarisation am
Lambda-Viertel-Plédttchen

Raumwinkel

parallel
senkrecht
einfallendes Licht

ausfallendes Licht
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