Aerosole und Wolken
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Einleitung

Erfahrene Wetterbeobachter er-
kennen an Hand von Wolkenfor-
men Wetteranderungen, Mete-
orologen entwickeln komplexe
Computermodelle zur Vorhersage
des Niederschlags und Klimafor-
scher untersuchen den Einfluss
kleinster Veranderungen der Wol-
kenbedeckung auf das regionale
und globale Klima. Wolken mit un-
terschiedlichsten Erscheinungs-
formen sind ein wesentlicher Be-
standteil des Wettergeschehens,
des Wasserkreislaufs und des Kli-
mas. lhr Auftreten ist offenbar eng
mit der atmospharischen Dyna-
mik, insbesondere den vertika-
len Luftbewegungen, gekoppelt.
Weitaus verborgener vollzieht
sich der nicht minder wichtige Ein-
fluss von mikroskopisch kleinen
Partikeln, sogenannten Aerosol-
partikeln, auf die Bildung und die
Eigenschaften von Wolken. Ohne
die mit bloBem Auge nicht einzeln
erkennbaren Aerosolpartikel aus
nattrlichen und anthropogenen
Quellen gabe es keine Wolken in
der Atmosphare. Um die Wirkun-
gen von Wolken quantitativ zu be-
schreiben und mégliche kinftige
Veréanderungen mit Hilfe von Mo-
dellen vorherzusagen, ist es wich-
tig, die Prozesse der Wolkenent-
stehung und Niederschlagsbil-
dung genau zu verstehen. Hierzu
tragt das IMK mit mehreren expe-
rimentellen und theoretischen Ar-
beiten bei, die in dem vorliegen-
den und weiteren Artikeln in die-
sem Heft beschrieben werden.

Wie entstehen Wolken?

Wolken entstehen in der Atmos-
phare immer dann, wenn sich
feuchte Luftmassen abkihlenund

der Partialdruck des Wasser-
dampfs den Sattigungspartial-
druck erreicht oder Ubersteigt [1,
2]. Der Partialdruck ist ein MaR fiir
die Feuchtigkeit der Luft, die der
Atmosphare durch Verdunstung
am Erdboden und iber dem Meer
zugefuhrtwird. Dasin Prozentum-
gerechnete Verhaltnis zwischen
dem tatsachlichen Partialdruck
und dem Sattigungspartialdruck
ist die relative Luftfeuchte. Der
Sattigungswert hangt sehr stark
von der Temperatur ab (Clausius-
Clapeyron-Gleichung). So muss
feuchte Luft mit einer Temperatur
von 20°C und einer relativen
Feuchte von 50%, in der also ein
Wasserdampfpartialdruck von
11,7 hPa herrscht, um ca. 9°C ab-
gekuhlt werden, bis der Wasser-
dampfdruck seinen Sattigungs-
wert annimmt. Sobald die Tempe-
ratur dann unter 10,7 °C fallt, kon-
densiert der Uberschissige Was-
serdampf an vorhandenen l6sli-
chen und unléslichen Aerosolpar-
tikeln (sogenannten Kondensati-
onskernen) und es entstehen Wol-
ken- oder Nebeltropfchen. Erfah-
rungsgemass entstehen bei dem-
selben Wasserdampfangebot re-
lativ viele, aber kleine Tropfchen,
wenn viele Kondensationskerne
vorhanden sind wie z. B. Uber den
Kontinenten. Im Gegensatz dazu
bilden sich Gber den Meeren rela-
tiv wenige, aber gro3e Tropfchen.
Bei gleicher Menge an konden-
sierbarem Wasserdampf erschei-
nen Wolken mit vielen kleinen
Tropfchen im Mittel heller als sol-
che mit weniger gro3en Tropf-
chen, reflektieren dadurch mehr
Sonnenlicht (Albedo-Effekt) und
haben einen starkeren kiihlenden
Einfluss auf das Klima. Die Kon-
zentration der Wolkentropfchenist
auch eine wichtige Grol3e fir die

komplexen Mechanismen, die zur
Bildung von Niederschlag fuh-
ren [3].

Da die Lufttemperatur in der Re-
gel mit der H6he stark abnimmt,
bilden sich in gréBeren Hohen
Wolken bei Temperaturen unter
dem Gefrierpunkt. Eine Beson-
derheit ist dabei, dass Wolken-
tropfchen, die aus reinem Wasser
bestehen, bis zu einer Tempera-
tur von etwa —35°C unterkuhlt
flussig bleiben und erst bei tiefe-
ren Temperaturen spontan ge-
frieren. Diese starke Unterkiih-
lung entsteht durch Energiebar-
rieren bei der Bildung der festen
Eisoberflache und bei der Diffusi-
on von Wassermolekilen in die
geordnete Eisstruktur. Enthalten
die Tropfchen geldste Stoffe, z.B.
Schwefelsdure, nimmt die Ge-
friertemperatur gleich groler
Tropfchen weiter ab. AulRerdem
nimmt mit abnehmender Tempe-
ratur die Differenz zwischen dem
Sattigungspartialdruck von Was-
serdampf Uber unterkihltem
Wasser und Uber Eis zunéchst
zu. Es gibt also einen Bereich, in
dem die Atmosphare bezuglich
Eis Ubersattigt und beziglich
flissigem Wasser untersattigtist.
Abb. 1 zeigt schematisch diesen
Bereich der Eisuberséattigung, in
dem kleinste Eisteilchen durch
Aktivierung von Aerosolpartikeln,
so genannten Eiskeimen, entste-
hen kdnnen.

Die untere und mittlere Tropo-
sphare mit Temperaturen zwi-
schen 0°C und -35°C ist der Be-
reich der Mischwolken, in denen
Tropfchen und Eispartikel ge-
meinsam existieren kénnen. Fur
die Entstehung von kleinsten
Eispartikeln werden verschiede-
ne Mechanismen verantwortlich
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gemacht: der Kontakt von Eiskei-
men mit unterkihlten Tropfchen,
direkte Deposition von Wasser-
dampf auf Aerosolpartikeln und
die Aktivierung durch Partikel, die
in unterkihlten Trépfchen inkor-
poriert sind. Die genauen Entste-
hungsmechanismen fir kleinste
Eispartikel sind weitgehend un-
geklart. Die Eispartikel wachsen
durch Deposition auf Kosten der
unterkihlten Tropfchen (Berge-
ron-Findeisen-Prozess) oder
durch Bereifen [3].

Die obere Troposphére mit Tem-
peraturen unterhalb von —35°C
ist der Bereich der reinen Eis-
wolken, der sogenannten Cirren.
Die in Abb. 1 eingezeichnete Li-
nie der Flissigwassersattigung
ist hier durch die Extrapolation
der Eigenschaften unendlich ver-
dinnter Losungen definiert.
Eispartikel in Cirren bilden sich
beispielsweise durch Gefrieren
von Schwefelsauretrépfchen bei
hoher Eisuberséattigung (gestri-
chelte Linie in Abb. 1) oder direkt
auf festen Aerosolpartikeln (Rufl3
aus Flugzeugtriebwerken oder
mineralische Partikel). Die Bil-
dungsmechanismen von Wolken
in der polaren Stratosphére, der
kéltesten Region der Atmospha-
re, werden in einem eigenen Ar-
tikel in diesem Heft beschrie-
ben [4].

Wolkenexperimente
im Labor

Mit der Aerosol- und Wolkenkam-
mer AIDA (Aerosol-Interaktionen
und Dynamik in der Atmosphéare)
betreibt das IMK-AAF eine Ver-
suchsanlage, in der Abkuhlraten
und Eisubersattigungen von Wol-
ken simuliert werden, so dass ins-
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Abb. 1: Bildungsmechanismen und Erscheinungsformen der Wolken hangen
sehr stark von der Temperatur und damit von der Hohe ab. Das Schema zeigt
einen Héhenschnitt durch die Atmosphare, in der die Temperatur mitder Héhe
abnimmt. Ausléser fiir die Wolkenbildung sind in der Regel aufsteigende Luft-
massen, die sich auf Grund des mit der Hohe abnehmenden Luftdrucks aus-
dehnen und dabei stark abkihlen. Da kalte Luft weniger Wasserdampf spei-
chern kann, nimmt die relative Luftfeuchtigkeit zu. Entscheidend fur die Wol-
ken- und Niederschlagsbildung sind dabei die Werte der Eisséttigung (verti-
kale Linie) und der Wassersattigung, deren Differenz mit abnehmender Tem-
peratur zunimmt. Bis zu einer Temperatur von etwa—35°C entstehen Mischwol-
ken aus unterkihlten Wassertrépfchen und Eispartikeln, bei tieferen Tempe-
raturen reine Eiswolken, sogenannte Cirren.

besondere die Entstehung von
Eispartikeln und deren physikali-
sche Eigenschaften untersucht
werden kdénnen. Der Versuchs-
behalter (Volumen 84 m®) befindet
sichineinemIsoliergehduse (Abb.
2), das wie ein riesiger Kuhl-
schrank durch Verdampfen von
flussigem Stickstoff auf Tempera-
turen bis —90°C homogen gekuhlt

werden kann. Die Innenwande
des Versuchsbehalters werden
mit Eis beschichtet, um bei einer
nahezu homogenen Temperatur-
verteilung eine relative Eisfeuchte
von nahezu 100% zu erreichen.
Uberséttigte Bedingungen entste-
hen, ahnlich wie in Wolken, durch
Abkiihlung mittels adiabatischer
Expansion. In Wolken, die in der




Isoliergehduse (90 °C bis +60 °C)

ADA

il

Aerosr;l-
enerator
Ly-o Hygrometer | | Aerosolbehilter : L
FISH ; F Filter
D
M Mobilitts-
. I ] A analysator
FTIR Spektrometer L ME— Kondensations-
EI\ kernzahler
Streuintensitat [\ | Argon-lonenlaser
\MCH A =488 nm
— Streuung und
Expan- - . PS || oo Depolarisation
sions- 2000 I_ Cloud Particle
volumen i Imager (CPI)
- |
Vakuum- Synthetische Vakuum- Kélte- L .
pumpe 2 Luft pumpe 1 masching | \ Flussiger Stickstoff

Abb. 2: Schema und Instrumentierung der AIDA-Versuchsanlage fur die Untersuchung von Aerosol-

und Wolkenprozessen.

Atmosphare beispielsweise in
aufsteigenden Luftmassen gebil-
det werden, ist diese Expansion
eine Folge der Druckabnahme mit
der Hohe. Im Versuchsbehalter
werden ahnliche Druckabnahmen
durch starkes Pumpen erreicht.
Das Behaltervolumen wird dabei
von einem Ventilator homogen
durchmischt. Zu Beginn der Ex-
pansionsphasen werden Abkuhl-
raten biszu—4 °C/min erreicht. Die
Temperatur der 2 cm dicken Alu-
miniumwande bleibt dabei nahe-
zu unverandert. Durch zuneh-
menden Warmefluss von der
Behalterwand in das gleichmaRig
expandierende und abkthlende
Volumen néhert sich die Abkihl-
rate nach etwa 15 Minuten dem
Wert null, d.h., die Temperaturdif-
ferenz zwischen Wand und Gas

erreicht einen nahezu konstanten
Wert. Nach Beendigung des Pum-
pens néhert sich die Gastempera-
turinnerhalb von etwa 20 min wie-
der der Wandtemperatur.

Die starke Temperaturabnahme
lasst die relative Eisfeuchte mit ei-
ner Rate von etwa 50 %/min an-
steigen. Die Wasserkonzentration
wird dabei mit hoher Empfindlich-
keit und zeitlicher Auflésung mit
dem Fluoreszenz-Hygrometer
FISH des Forschungszentrums
Jilich gemessen. Sobald eine kri-
tische Eisuibersattigung erreicht
ist, bilden sich an der Oberflache
von vorher zugegebenen festen
Aerosolpartikeln kleine Eiskristal-
le, die innerhalb von wenigen Se-
kunden zu optisch detektierbaren
Eispartikeln anwachsen. Eine fur

den empfindlichen Nachweis der
Eispartikel neu entwickelte Mess-
apparatur besteht aus einem Ar-
gon-lonenlaser, dessen polari-
siertes Licht quer durch die Aero-
solkammer in eine Strahlfalle ge-
leitet wird. Zwei Detektoren mes-
senunter den Streuwinkeln 4°und
176° die Intensitat von Laserlicht,
das im Zentrum des Aerosol-
behalters an Partikeln gestreut
wird. Bei 176° wird zudem die De-
polarisation, also die anteilige Ver-
anderung der urspriinglichen Po-
larisationsrichtung des Streulichts
gemessen, die eindeutig die Ent-
stehung von nicht-spharischen
Eiskristallen zeigt.

Abb. 3 zeigt die fur verschiedene
Aerosoltypen gemessenen Ge-
frierfeuchten als Funktion der




Temperatur. Homogenes Gefrie-
ren von weniger als einen Mikro-
meter grof3en Schwefelsdure-
tropfchen wurde etwa entlang ei-
ner Linie gefunden, die auch fir
Losungstropfchen anderer Zu-
sammensetzung erwartet wird [5,
6]. Ahnlich groRe RuRpartikel und
mineralische Partikel wirken be-
reits bei geringerer relativer
Feuchte als Eiskeime. Bei Tempe-
raturen oberhalb von —35°C sind
reine RuRpartikel erst bei Uber-
schreiten der Wassersattigung als
Eiskeime aktiv, wohingegen mine-
ralische Partikel bereits deutlich
unterhalb der Wassersattigung
Eis bilden.

Inder Atmosphére findet man hau-
fig keine reinen Partikel sondern
Mischungen aus Ruf3, Mineral-
staub, Schwefelsaure, Ammoni-
umsulfat oder organischem Mate-
rial. Deshalb wird in weiteren Ex-
perimenten die Eiskeimaktivitat
von Mischpartikeln und beschich-
teten Partikeln untersucht. Fur die
Messung optischer Eigenschaften
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Abb. 3: Kritische relative Feuchte fiir die spontane Bildung von Eis
in flissigen Schwefelsaurepartikeln (homogene Eisnukleation)im
Vergleich mit Literaturwerten [6] (gestrichelte Linie) sowie fur die
heterogene Eisnukleation an festen Rul3partikeln und minerali-

schen Partikeln.

wurden derartige Partikel bereits
im AIDA-Labor hergestellt [7].

Weitere Instrumente messen bei-
spielsweise Anzahl, GréRe und
optische Eigenschaften von Aero-
solpartikeln und Eispartikeln oder
die Form von grolReren Eisparti-

keln. Die Wachstumsrate der
Eispartikel héngt stark vom Was-
serdampfpartialdruck und damit
von der Temperatur ab. Die maxi-
male Grol3e ist bei gegebener
Konzentration der Eiskristalle
durch den verfigbaren Wasser-
dampf begrenzt. Abb. 4 zeigt

‘ MessgroRle

Anzahlkonzentration von Aerosolpartikeln

Gerat (Hersteller bzw. Herkunft)

Kondensationskernzéhler (TSI)

Grof3enverteilung von Aerosolpartikeln

Mobilitatsanalysatoren (TSI, z.T. modifiziert fur die
Anwendung bei reduziertem Druck und tiefen Temperaturen)

Anzahl und GroR3e von Eispartikeln

Optischer Partikelzahler PCS2000 (Palas)

Anzahl und Form von Eispartikeln

Cloud Particle Imager CPI des UMIST,
Manchester (SPECinc, USA)

Streuung und Depolarisation von Aerosol- und
Eispartikeln

Eigener Aufbau mit Argon-lonenlaser bei 488 nm und
in situ Detektionsoptiken unter 4° und 176° Streuwinkel.

Aerosolextinktionsspektren im Infrarotbereich
von 1.7 bis 13 pm

FTIR Spektrometer IFS66v (Bruker) mit Whitezelle fur
maximal 254 m Lichtweg innerhalb des Aerosolbehalters

Wasserkonzentration

Frostpunktspiegel (MBW); Ly-a-Hygrometer FISH des
ICG-1, Forschungszentrum Julich

Tab. 1: Messinstrumentierung der AIDA-Versuchsanlage fur Eisnukleationsexperimente.




| Eisnukleation auf Mineralstaubpartikeln

Abb. 4: Bilder von Eiskristallen, die bei einer Temperaturvon—28°C
auf mineralischen Partikeln entstanden sind (die Bilder wurden
freundlicherweise von UMIST in Manchester, England, zur Verfu-

gung gestellt).

Schattenbilder von Eispartikeln,
die bei einer Temperatur von
—28°C und einer Eisuberséattigung
von 20 % auf mineralischen Parti-
keln nukleiert sind und im Aero-
solbehalter bei eistbersattigten
Bedingungen zu Grof3en von 50
bis 100 um anwuchsen. Diese
Messungen wurden in Kooperati-
on mit der Universitat Manchester

(UMIST) mit dem CPI-Gerat (von
»Cloud Particle Imager”) durchge-
fuhrt, das normalerweise auf For-
schungsflugzeugen eingesetzt
wird. Die einzelnen Kristalle zei-
gendie firden Temperaturbereich
von —20°C bis -30°C typische
Saulenstruktur mitflachen Enden.
Bei noch tieferen Temperaturen
treten zunehmend hexagonale

Saulen mit spitzen Enden (soge-
nannte ,bullets”) auf, die in einigen
AIDA-Experimenten ebenfalls be-
obachtet wurden.

Die AIDA-Ergebnisse werden di-
rekt in die mathematische Be-
schreibung der Eisbildungspro-
zesse, wie sie in numerischen Mo-
dellen zur Niederschlagsbildung
bendtigt werden, einflieBen. Auf
diese Weise wird der anféangliche
Eisgehalt von Mischwolken, von
dem die nachfolgende Entwick-
lung von Niederschlag wesentlich
abhangt, realistisch erfasst. Eine
weitere Anwendung der umfang-
reichen AIDA-Datenséatze in Ver-
bindung mit Prozessmodellen be-
trifft die Frage, bei welchen Bedin-
gungen sich optisch dinne oder
optisch dicke Cirren bilden, die je
nach Temperatur und Beschaffen-
heit der Erdoberflache einen er-
warmenden oder kihlenden Ein-
fluss auf das Klima haben.

[1] K. D. Beheng, U. Wacker,
Promet — Meteorologische
Fortbildung, Heft 1/2-93,
Selbstverlag des Deutschen
Wetterdienstes, 1-56, 1993.

[2] K. D. Beheng, U. Wacker,
Promet — Meteorologische
Fortbildung, Heft 3-93,
Selbstverlag des Deutschen
Wetterdienstes, 65-96, 1993.

[3] A. Seifert, K. D. Beheng,
Nachrichten 2003 (dieses Heft).

[4] O. Mbhler, H. Oelhaf,
Nachrichten 2003 (dieses Heft).

[5] O.Mbdhler, O. Stetzer, S. Schaefers,
C. Linke, M. Schnaiter, R. Tiede,
H. Saathoff, M. Kramer, A. Mangold,
P. Budz, P. Zink, J. Schreiner,
K. Mauersberger, W. Haag,
B. Karcher, U. Schurath,
Atmos. Chem. Phys., 3, 211-223,
2003.

T. Koop, B. P. Luo, A. Tsias, T. Peter,
Nature, 406, 611-614, 2000.

[6

[7] K.-H. Naumann, H. Saathoff,
M. Schnaiter, R. Wagner,
Nachrichten 2003 (dieses Heft).




