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Zusammenfassung

Die zentrale Rolle von polaren stratosphérischen Wolken (PSCs) fiir die chemische
Ozonzerstérung in hohen Breiten ist seit etwa zehn Jahren bekannt. Zur Vorhersage
des Ozonverlustes werden daher genaue PSC-Modelle benétigt, d.h. Informationen
tiber Bildungszeit, geographischen Ort, Héhe, Oberflichendichte und Zusammenset-
zung, Phase der Wolkenpartikel und die Dauer der PSC-Ereignisse.

Entstehung, Entwicklung und physikalisch-chemische Eigenschaften von PSCs zu
bestimmen ist das Thema dieser Arbeit; das Motiv ist, den chemischen Ozonabbau
im Zusammenspiel von PSC-, chemischen und Klimamodellen besser als bisher zu
beschreiben und zu prognostizieren.

Zur systematischen Beobachtung von PSCs eignen sich Lidar-Systeme hervorragend.
Das Mehrwellenlingen-Lidar in Ny-Alesund auf Spitzbergen (79° N, 12° O) liegt,
wie die meteorologische Datenanalyse der letzten acht Winter (1989/90 bis 1996/97)
ergab, zumeist im Zentrum des arktischen Wirbels. An durchschaittlich 25% aller
Mefitage (Winter 95/96 und 96/97: 63%) wurden PSCs beobachtet, die nicht von
lokalen orographischen Effekten beeinflufit sind und damit als reprasentativ fiir das
arktische Wirbelzentrum gelten kénnen.

Aus der Analyse der Mefidaten unter Zuhilfenahme von lokalen Vertikalprofilen der
Temperatur sowie von Riickwértstrajektorien der untersuchten Luftmassen ergibt
sich fiir die Bildung und Existenz von flissigen (Typ Ib) PSCs, daf} eine Strato-
sphirentemperatur 7' von 3 bis 4 K unterhalb der NAT-Existenztemperatur Tyar
eine notwendige und hinreichende Bedingung ist.

Die Bildung von festen (Typ la) PSC-Partikeln ist offenbar wesentlich komplizierter:
es gilt T —Tyar < 0 K als notwendige, jedoch nicht hinreichende Bedingung; es wird
gezeigt, daf} eine Herkunft der Luftpakete aus Richtung Grénland mit 7' — Tyar <
0 K wihrend des Transports nach Ny-Alesund stark positiv mit dem Auftreten von
festen Partikeln korreliert. Dies wird mit der Wellenaktivitit an den grénléndischen
Kiisten gedeutet, wobei die Luftmassen durch Hebung kurzzeitig tief unter die syn-
optische Temperatur abkiihlen und Partikel gefrieren kdénnen. Es wird weiterhin
gezeigt, daf lang andauernde tiefe Temperaturen vor der Beobachtung oft eine ex-
terne Mischung aus festen und fliissigen Teilchen erzeugen, Partikel, die unabhingig
voneinander existieren. Hier greift auch die klassische empirische Unterscheidung
von PSCs in la— und Ib-Wolken nicht mehr.

Es wird gelegentlich ein Sondertyp, Id genannt, beobachtet, der nur mit der weit-
gehenden Kondensation von HNQj in feste Partikel erklért werden kann. Norma-
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lerweise kondensiert nur maximal etwa 10% der verfiigbaren Salpetersiure in den
festen Aerosolen.

Typ II-PSCs (Eiswolken) konnten nicht beobachtet werden.

Die PSC-Entwicklung in den beiden untersuchten kalten stratosphérischen Wintern
1995/96 und 1996/97 kann anhand der meteorologischen Situation befriedigend er-
kldrt werden.



Summary

The key role of Polar Stratospheric Clouds (PSCs) for chemical ozone destruction
at high latitudes is well known. Predicting ozone loss requires accurate modelling
of PSC properties, i.e. the formation time, the geographical location, the altitude,
the surface area density and chemical composition, the physical phase of the cloud
particles as well as the duration of PSC events.

This thesis investigates the formation, development and chemical/physical proper-
ties of PSCs; the motive is a better modelling and prediction of chemical ozone
destruction combining PSC-models, chemical and climate models.

Lidar systems are well suited for the systematic ranging of PSCs.

According to meteorological data analysis of eight winters (1989/90 to 1996/97), the
multiwavelength Lidar in Ny-Alesund on Spitsbergen (79°N, 12°E) lies in the center
of the arctic vortex most of the time. An average of 25% (winters 95~96, 96-97: 63%)
of all measurement days show PSCs, which are not disturbed by local orographic
effects and should therefore be representative for the Artic vortex center.

The analysis of the Lidar data, using local temperature profiles and back trajectories,
shows a rather simple necessary and sufficient condition for the formation of liquid
(type Ib) PSCs: the stratospheric temperature 7" must fall (3...4) K below the
condensation temperature Ty 47 of HNO;3 - 3 HyO.

The formation of solid (type Ia) particles is much more involved: lidar data show
that T— Ty ar < 0 K is a necessary but not sufficient condition; it is shown that back
trajectories coming from Greenland while T— Ty 47 < 0 K on the way to observation
correlate strongly with the occurence of Ia-layers. This might be explained with
frequent mountain wave activity at Greenland’s coasts, which have the potential to
strongly cool air parcels and thereby trigger the freezing of particles.

It is shown that low temperatures for a long time before observation correlate stron-
gly with the observation of a mixture of independently coexisting solid and liquid
particles. Here the usual empirical classification of PSCs in Ia and Ib types must
fail.

A few observations show a special type, called Id, which can be explained with
near-complete condensation of HNQOj into solid particles, where normally only a
few percent condense. Type II-PSCs (Iceclouds) could not be observed within eight
observation winters over Spitsbergen.

PSC~development in the two cold polar stratospheric winters 1995/96 and 1996/97
can be satisfactorily explained with the meteorological situation.
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1. Einfithrung

1.1. Gegenstand und Zielsetzung der Arbeit

Seit mehreren Jahren ist unstrittig, da Polare Stratosphirische Wolken
(PSCs)! eine Schliisselrolle bei der stratosphirischen Ozonzerstérung spielen.
PSCs treten in der winterlichen polaren Stratosphire bei sehr tiefen Temperaturen
auf und fiilhren unter den gegenwirtig durch anthropogene Einfliisse stark erhdhten
Konzentrationen an Chlor- und Bromverbindungen zu grofriumigem chemischem
Ozonabbau [WMO, 1994; Rex, 1997).

Die polaren stratosphéarischen Wolken bereiten die winterliche Stratosphére auf zwei
Arten fiir die nachfolgende chemische Ozonzerstdrung vor:

e Heterogene chemische Reaktionen an der Oberfliche der Aerosolpartikel wan-
deln sog. Chlor- und Brom-Reservoirverbindungen (Salzsidure HCl, Chlorni-
trat CIONOs) in potentiell ozonzerstérende Radikale um. Die Raten dieser
heterogenen Reaktionen sind um Gréfienordnungen hoher als die Raten aller
denkbaren homogenen Reaktionen in der Gasphase.

e Die genannten heterogenen Reaktionen sowie die Kondensation von HNO;
bei der Bildung der Partikel entfernen Salpetersiure aus der Gasphase. Re-
aktiver Stickstoff wiirde sonst die O3-Zerstorung in der unteren Stratosphére
reduzieren, weil Chlor-Radikale auf dem Weg der Riickreaktion wieder in Re-
servoirspezies verwandelt wiirden [Solomon, 1988, 1990; WMO, 1991, 1994].
Durch Sedimentation der PSC-Partikel kann eine irreversible Denitrifizierung
und Dehydrierung bewirkt werden. Dies ist in Einzelféllen auch in der Arktis
bereits nachgewiesen worden [Hépfner et al., 1996; Vémel et al., 1997].

Die Raten der heterogenen Reaktionen hingen stark von der Temperatur, der Zu-
sammensetzung und der Phase der Teilchen ab [Molina et al., 1993; Ravishankara
und Hanson, 1996]; fiir eine effektive Denitrifizierung miissen relativ grofie feste
Partikel vorliegen.

IMit der im Deutschen eingebiirgeten englischen Abkiirzung PSC = Polar Stratospheric
Cloud bezeichnet
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Damit ergibt sich:

Um den genauen Einflufl von PSCs auf den chemischen Ozonabbau ver-
stehen (und realistisch modellieren) zu kénnen, mufl die Natur der Teil-
chen und ihr Bildungsprozefl bekannt sein.

PSC-Beobachtungen verfolgen zur Zeit zwei Ziele: einmal die Uberpriifung mikro-
physikalischer Modelle zur PSC-Bildung und -Entwicklung, zum anderen die Be-
reitstellung von Beobachtungsdaten als Input fiir z.B. Chemical-Box—Modelle der
Ozonchemie (hierfiir werden insbesondere Oberflichen- und Volumendichten, die
Phase und die Zusammensetzung benotigt).

Das Fernziel all dieser Bemiihungen ist die Vorhersagbarkeit von PSCs (und dann
der Ozonzerstérung) anhand meteorologischer Daten und in Klimamodellen. Be-
sonders interessant ist hier die Kopplung des anthropogenen ,, Treibhauseffekts® mit
der PSC-Bildung: Eine Erwidrmung der Erdoberfliche durch erhdhte Konzentra-
tionen an Treibhausgasen korrespondiert (aus Strahlungsbilanzgriinden) mit einem
Abkithlungstrend der Stratosphére, was zu vermehrtem Auftreten von PSCs und
damit verstirktem Ozonabbau filhren kann [Shindell et al., 1998; Salawitch, 1998].

1.2. Dynamische Prozesse

Die Dynamik der polaren Stratosphire wihrend der Polarnacht ist bestimmt von
einem starken Westwindband im Hohenbereich oberhalb von etwa 15 km. Das Ma-
ximum der zonalen Geschwindigkeitskomponente dieses Starkwindsystems befindet
sich auf einer geographischen Breite von etwa 60°. Es markiert die Grenze des Po-
larwirbels, der im folgenden auch als Vortex bezeichnet wird. Die Windstrémung
erschwert oder verhindert sogar den Transport von Luftpaketen iiber die Wirbel-
grenzen hinweg und fithrt damit zu einer Isolation polarer Luftmassen.

Bevor ich niher auf Ursachen fiir die Entstehung des Polarwirbels und seine Auswir-
kungen eingehe, werden in den folgenden Abschnitten zwei Groflen, die potentielle
Temperatur # und die potentielle Wirbelstéirke @, definiert. Es zeigt sich namlich,
daB8 die geometrische Héhe und die geographische Breite ungeeignete Koordinaten
fiir die Diskussion dynamischer Prozesse in der polaren Stratosphére sind. Die Positi-
on des Wirbelzentrums weicht oft erheblich vom geographischen Pol ab. Trajektorien
von Luftpaketen verlaufen in der Regel nicht in konstanter geometrischer Hohe. Die
Darstellung dynamischer Vorginge als Funktion von # und @) erméglicht eine dem
Problem angemessenere Beschreibung [Hoskins et al., 1985].

1.2.1. Potentielle Temperatur, Adiabatische und Diabatische
Prozesse

Die potentielle Temperatur @ ist per definitionem die Temperatur, die ein Luftpaket
besitzt, nachdem es adiabatisch, also ohne Zu- oder Abfuhr von Wirmeenergie, von
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pot. Temperatur Hohe Standardabweichung
K] [lkm)] [km]
300 7,9 0,3
325 10,4 0,6
350 12,1 0,6
375 13,8 0,6
400 15,5 0,6
425 17,1 0,6
450 18,5 0,6
475 19,8 0,6
500 20,9 0,7
550 22,8 0,9
600 24,5 1,2
650 25,9 1,6
700 27,3 1,9

Tabelle 1.1.: Zusammenhang zwischen potentieller Temperatur und Hohe fiir die Winter-
monate (NDJFM) 95/96 und 96/97 in der polaren Stratosphire iiber Ny-Alesund. Als Ma8
fiir die Variabilitit ist zusétzlich die Standardabweichung des Mittels der geometrischen
Hohenwerte angegeben.

der Temperatur T und dem Druck p auf einen Referenzdruck py komprimiert oder
expandiert worden ist [Andrews, 1987; Rogers und Yau, 1989],

Hier bezeichnet x den Quotienten ¢, /¢y, also das Verhéltnis der spezifische Warme
von Luft bei konstantem Druck und bei konstantem Volumen. Konventionell wird der
ideale Wert k = 7/5 benutzt, obwohl x etwas von Temperatur und Druck abhingt
[D’Ans und Lax, 1967, Tab. 214503]. Der Referenzdruck betrégt po = 1000 hPa.
Adiabatische Transportprozesse finden auf Flichen konstanter potentieller Tempe-
ratur statt; diese Flichen werden als Isentropen bezeichnet.

Da in einer statisch stabilen Atmosphére die potentielle Temperatur monoton mit
der Hohe zunimmt, kann man € als Hohenvariable interpretieren. Tabelle 1.1 gibt
einen Uberblick iiber die Hohenbereiche, in denen bestimmte Niveaus der poten-
tiellen Temperatur in der polaren Stratosphire wihrend der Wintermonate zu finden
sind; Abb. 1.1 gibt einen Eindruck von der Variabilitdt des Zusammenhangs zwischen
geometrischer Hohe und 6. Beispielsweise entspricht eine potentielle Temperatur von
400 K — in Abhéngigkeit von der vorliegenden meteorologischen Situation — einer
geometrischen Hihe im Bereich zwischen 14 und 17 km, 500 K einer Hohe zwischen
20 und 22 km und 600 K einer Héhe zwischen 23 und 26,5 km.
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z als Funktion von © in den Wintern 95/96 und 96/97
35 T T T

800 400 600 800 1000
8 [K]

Abbildung 1.1.: Zusammenhang zwischen potentieller Temperatur 6 und geometrischer
Hohe z fiir alle Radiosondenprofile in den beiden Mefwintern.

1.2.2. Potentielle Wirbelstarke

Ein quantitatives Maf} fiir die polare Zirkulation ist die isentrope potentielle Wir-
belstirke . Sie ist in der hydrostatischen Niherung gegeben durch [Houghton, 1977;
Hoskins et al., 1985]

a6
Q = —95 (F+4) (1)
wobei f = 2wsin(¢) den Coriolis-Parameter?, und ¢y = (V x @)y die §-Komponente
der Rotation des Windfeldes @ bezeichnet. Die Einheit von @ ist nach Gl. 1.1
[Km?s~!kg™!]. Ich werde im folgenden fiir 107% K m?s~" kg~! die Abkiirzung 1 PVU
(potentielle Wirbelstdrkeneinheit) benutzen. Die potentielle Wirbelstarke ist fiir
adiabatische, reibungsfreie Transportprozesse eine Erhaltungsgrofie. ¢} ist daher dem
Mischungsverhéltnis einer chemischen Substanz vergleichbar, fiir die keine Quellen
oder Senken vorhanden sind.
Anhand von Druck-, Temperatur- und Windfeldern kann die potentielle Wir-
belstirke nach Gl. 1.1 berechnet und auf Isentropen graphisch dargestellt wer-
den [Hoskins et al., 1985; Knudsen et al., 1992]. Diese Stratosphérenkarten zeigen
wihrend der Polarnacht eine in der Regel monotone Zunahme der potentiellen Wir-
belstdrke mit abnehmender Distanz zum Wirbelzentrum. In der Zone, in der die
hochsten zonalen Windgeschwindigkeiten auftreten, nimmt das Betragsquadrat des
Gradienten von ¢ — ermittelt auf der Fliche konstanter potentieller Temperatur

2w ist die Winkelgeschwindigkeit der Erdrotation und ¢ die geographische Breite
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— maximale Werte an. Man definiert daher die Wirbelgrenze als den Bereich, in
dem dieser Meridionalgradient von ¢ maximal wird. In erster Ndherung kann man
davon ausgehen, dafl auf der 435 K-Isentrope die Wirbelgrenze bei etwa 21 PVU,
auf 475 K bei etwa 33 PVU und auf 550 K bei etwa 71 PVU zu finden ist [(Knudsen
et al., 1992; Rummukainen et al., 1994; Dameris et al., 1995].

1.2.3. Der Polarwirbel

Mit Beginn der Polarnacht geht der solare Energieeintrag zurlick und die Strato-
sphire kiihlt sich ab. Als Folge der Abkiihlung sinken die stratospharischen Luft-
schichten und es bildet sich ein meridionaler Druck- und Temperaturgradient aus.
Die Komprimierung der Luftpakete wihrend des Absinkens flihrt wiederum zu einer
Temperaturerhthung, die dem Auskiihlen entgegenwirkt. Unterhalb von 30 km stellt
sich ein neues Strahlungsgleichgewicht ein und die Absinkbewegung geht zuriick
[Schoeber] und Hartmann, 1991}, vgl. Abbildung 1.2. Unter dem Einflufl der Coriolis-
Kraft werden die Luftpakete, die der meridionalen Druckgradientenkraft folgen, nach
Osten abgelenkt. In der mittleren und oberen Stratosphéire entsteht eine Zone star-
ker Westwinde mit Windgeschwindigkeiten von iiber 100 m/s [Schoeber] und Hart-
mann, 1991; Schoeberl et al., 1992}, mit anderen Worten, es bildet sich eine winter-
liche Zyklone von der oberen Troposphire bis in die Mesosphére. Der Bereich des
Starkwindbands definiert die Grenzen des Polarwirbels.

Die innerhalb des Wirbels aus der oberen Stratosphire und Mesosphére absinken-
den Luftmassen fithren die in ihnen enthaltenen Spurengasmischungsverhiltnisse
mit sich. Zwar sind auflerhalb des Wirbels die Absinkraten u.U. gréfier, da die Luft
wirmer ist und damit die erreichbaren Abkiihlraten grofier sind, jedoch fiihrt hier
die Aktivitdt planetarischer Wellen zu einer stirkeren meridionalen Durchmischung
als innerhalb des Vortex und verhindert vertikale Verschiebungen von Mischungs-
verhéltnissen.

Beide Prozesse, die Absinkbewegung innerhalb und die Durchmischung auflerhalb
des Wirbels, verursachen eine scheinbare vertikale Verschiebung von etwa 2-3 km
wihrend der Wintermonate [Schoeberl und Hartmann, 1991; Rosenfield et al., 1994].
Der Polarwirbel der Siidhemisphire ist in der Regel starker ausgeprigt als der ark-
tische Vortex. Er iiberdeckt eine grofiere Fliche, es werden tiefere Temperaturen
beobachtet und die polare Zirkulation ist iiber einen ldngeren Zeitraum hin stabil.

Die Ursachen fiir die Labilitdt des arktischen Wirbels sind Storungen der arkti-
schen Zirkulation durch planetarische Wellen. Diese periodischen Dichteschwankun-
gen sind troposphérischen Ursprungs. Sie werden durch Gebirgsziige angeregt und
breiten sich in die Stratosphédre aus. Aufgrund der mit der Hohe abnehmenden Luft-
dichte nimmt die Amplitude der Welle wihrend ihrer Ausbreitung exponentiell zu
und fiithrt schliefilich zu einer lokalen Instabilitdt der Atmosphére mit der Folge der
Dissipation der Wellenenergie [McIntyre und Palmer, 1983]. Eine derartige Storung
ist in der Regel von Temperaturerhhungen begleitet. So ist beispielsweise im Janu-
ar 1992 in der arktischen Stratosphére eine Temperaturerhdhung von mehr als 50 K
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Abbildung 1.2.: Berechnetes integrales Absinken der Luftmassen im arktischen Vortex;
Bezugszeitpunkt ist der 1. Januar. Nach Rex [1997].

innerhalb weniger Tage beobachtet worden [Naujokat et al., 1992]. Reicht die Tempe-
raturerhdhung aus, um das Vorzeichen des meridionalen Temperaturgradienten um-
zukehren und wechselt dariiberhinaus die vorherrschende zonale Luftstromung ihre
Richtung, spricht man von einer Stratosphirenerwdrmung [Naujokat et al., 1992].

Grofie Stratosphérenerwirmungen treten in unregelmiffigen Absténden auf. Es ist
bisher noch nicht im Detail verstanden, welche Faktoren fiir ihre Entstehung eine
Rolle spielen. Man vermutet jedoch, daff die polare Stratosphire fiir einen Zusam-
menbruch der polaren Zirkulation konditioniert sein mufl. Auch gibt es Hinweise auf
einen Zusammenhang mit der quast biannual oscillation, einem Wechsel der vorherr-
schenden Windrichtung in der tropischen Stratosphére mit einer Periode von etwa
zwel Jahren und mit dem Sonnenzyklus [Labitzke und van Loon, 1988].

Aufgrund der unterschiedlichen Orographie der Antarktis sind Stérungen der po-
laren Zirkulation durch planetarische Wellen in der Stidhemisphére von geringerer
Bedeutung als in der Arktis. Der Temperaturhaushalt des antarktischen Wirbels
ist daher in erster Linie strahlungsdominiert. Dies hat zur Folge, dafi der antarkti-
sche Vortex bis mindestens Anfang oder Mitte Oktober bestehen bleibt. Der Wirbel
stabilisiert den chemisch gestrten Zustand der Stratosphére solange, bis die im Ok-
tober beginnende solare Einstrahlung den katalytischen Ozonabbau beginnen kann
[Anderson et al., 1991]. In der Arktis dagegen fithren Stdrungen der polaren Zir-
kulation oft bereits im Februar zum Einflieen von Luft subpolarer Herkunft. Den
ganzen Winter hindurch wird jedoch (Dynamik!) ozonreiche Luft aus den Tropen zu
den Polargebieten transportiert, was zu einem klimatologischen Frithjahrsmaximum
der Ozonsédulendichten fiihrt.
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1.3. Aspekte der Aerosolphysik

Ich stelle hier zunéchst kurz einige Begriffe der Aerosolphysik vor, soweit sie fiir
diese Arbeit von Bedeutung sind. Detailliert werden diese Themen z.B. in [Beyerle,
1994] beschrieben.

1.3.1. GroBenspektren

Die Grofle atmosphérischer Aerosolpartikel variiert iiber mehr als vier Gréflenord-
nungen. Sie reicht von einigen zehn Nanometern bis zu mehreren hundert Mikro-
metern. Aus thermodynamischen Griinden ist der Bereich, in dem stabile Teilchen
auftreten konnen, zu kleinen Radien hin beschrinkt; kontinuumsmechanische Pro-
zesse begrenzen den Groflenbereich zu grofien Radien hin. Hierauf wird im folgenden
noch genauer eingegangen werden.

Die Untersuchungen am stratosphéarischen Aerosol Ende der fiinfziger Jahre fithrte
Junge und Mitarbeiter dazu, das partikuldre Material in drei Gréflenklassen einzu-
teilen [Junge et al., 1961],

e Aitken-Kerne oder Nukleationsteilchen mit Radien kleiner als 0,1 pm,
e grofle Teilchen mit Radien zwischen 0,1 und 1 pm und
e Riesenteilchen mit Radien grofler als 1 um.

Fiir quantitative Aussagen iiber Oberflichen- oder Massendichten ist die Kenntnis
der Teilchenzahl in diesen drei Gréfienklassen nicht ausreichend. Man benétigt Infor-
mationen {iber das Groenspektrum. Das Partikelgrofienspektrum oder die Partikel-
grofenverteilung dN4/dr ist definiert als die Anzahl der Partikel im infinitesimalen
Radiusintervall [r, 7 + dr] [Seinfeld, 1986]. dN4/dr wird in der Regel durch Anpas-
sen von MeBwerten AN(r)/Ar an eine analytische Funktion bestimmt. Ausgeprégte
Maxima der Funktion dN“/dr bezeichnet man als Moden. Ist die Verteilung von
einem Maximum dominiert, spricht man von einer monomodalen Verteilung, ein bi-
oder trimodales Spektrum besitzt zwel bzw. drei Maxima.

In der Literatur findet sich eine grofie Zahl unterschiedlicher Verteilungsfunktio-
nen dN*/dr (z.B. [Junge et al., 1961; Pinnick et al., 1976; Pruppacher und Klett,
1978; Thomason, 1991}). Ich erwihne hier nur die Lognormal-Verteilung, da sie fiir
die Beschreibung stratosphirischer Aerosole sehr verbreitet ist und in der vorliegen-
den Arbeit ausschliellich verwendet wird,

dNA NA - <_1§%%f))> (1.2)

dr V27 r In(s

N4 ist die Gesamtteilchenzahldichte und 7 der Modenradius (genauer: Medianradi-
us). s bezeichnet man als die geometrische Standardabweichung, sie ist ein Maf fiir
die Breite der Verteilung; monodisperse Aerosole haben die Eigenschaft s = 1.
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Die verbreitete Anwendung der Lognormal-Verteilung griindet sich nicht darauf, da
sie tatsichliche GroBenverteilungen viel besser als andere Funktionen beschreibt,
sondern basiert auf ihrer einfachen mathematischen Handhabbarkeit. Die Funktion
ist integrierbar fiir alle Radien und die k-ten Momente der Verteilung lassen sich in
einer einfachen analytischen Form darstellen [Reist, 1984],

® A 2
/ drr* d;]i\f = N4 exp (% lnz(s)> . (1.3)
0

T

Auflerdem lassen sich beliebige reale Gréflenverteilungen immer durch eine Sum-
me von Lognormal-Verteilungen darstellen; den einzelnen Summanden entsprechen
physikalisch Moden der Verteilung.

Die Form flitssiger Teilchen wird in der Regel in ausreichender Genauigkeit durch
Sphiren beschrieben. Feste Partikel konnen amorphe Strukturen oder komplexe Kri-
stallformen entwickeln, die von der Kugelform stark abweichen [Pruppacher und
Klett, 1978]. Fiir die Beschreibung dieser aspharischen Teilchen fithrt man Aquiva-
lentradien ein, die sich von Sphéren gleicher Volumina, gleicher Massen oder gleichen
aerodynamischen oder optischen Verhaltens ableiten.

1.3.2. Entstehungs- und Entwicklungsprozesse von Aerosolen
Nukleation

Die Entstehung eines Aerosolpartikels aus der Gasphase bezeichnet man als Nuklea-
tion. Bine Voraussetzung fiir das Einsetzen der Nukleation ist das Vorhandensein
einer Ubersittigung, d.h. der Partialdruck p des betreffenden Gases muf grofer als
der Sattigungsdampfdruck p°® sein. Das Verhiltnis S = p/p° bezeichnet man als
Ubersittigungsverhaltnis oder kurz Ubersittigung.

e Nukleationsrate: Die Wahrscheinlichkeit fiir das Entstehen eines Teilchens
pro Volumen- und Zeiteinheit wird durch die Nukleationsrate J angegeben
[Pruppacher und Klett, 1978]. Per definitionem wird eine Nukleationsrate
J > 1 cm™® sec™! mit einsetzender Teilchenbildung identifiziert. Der genaue
Zahlenwert ist nicht relevant, da J sehr empfindlich von den Partialdriicken
des kondensierenden Gases abhéingt. Beispielsweise nimmt die Nukleationsrate
von H,O-Tropfchen bei einer Temperatur von 261 K um etwa fiinf Gréfenord-
nungen zu, wenn die Uberséttigung von S = 5 auf § = 6 zunimmt [Pruppacher
und Klett, 1978].

o Homogene Nukleation: Mit homogener Nukleation oder Selbstnukleation be-
zeichnet man die Kondensation aus der Gasphase ohne die Gegenwart von
Nukleationskeimen. Homogene Nukleation spielt bei der Entstehung strato-
sphérischer Aerosole nur unter extremen Bedingungen, wie z.B. tiefen Tempe-
raturen oder hohen Spurengaskonzentrationen, eine Rolle [Hamill et al., 1982].
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e Heterogene Nukleation: Wihrend homogene Nukleation sehr hohe Ubersatti-
gungen bendtigt, bevor Teilchenwachstum einsetzen kann, erlaubt das Vor-
handensein von Kondensationskernen Partikelentstehung schon bei Ubersitti-
gungen von wenigen Prozent iiber eins. Man bezeichnet diesen Fall als hete-
rogene Nukleation [Pruppacher und Klett, 1978]. Hierbei hangt die Definition
des Kondensationskerns vom betrachteten Aerosol ab. Beispielsweise dienen
Ionencluster oder Mikrometeore offenbar als Nukleationskeime fiir das strato-
sphéirische HySO4-Hintergrundaerosol [Arnold, 1980]. Bei der Entstehung von
polaren stratosphérischen Wolken fungieren nun die HoSO4-Aerosole ihrerseits
als Kondensationskerne.

o Gefrierprozesse: Neben der Kondensation aus der Gasphase spielt in der Stra-
tosphire auch der Gefrierprozess eine Rolle, der fliissige in feste Partikel
{iberfiihrt. Auch hier kann wieder zwischen homogenem Gefrieren eines Tropf-
chens und heterogenem Gefrieren an einen sog. Gefrierkeim unterschieden wer-
den. Die Nukleationsraten einiger stratosphérisch wichtiger Substanzen werden
zur Zeit im Labor untersucht [Krémer et al., 1996, 1998a,b]; ich werde spéter
darauf zuriickkommen.

Kondensation und Verdunstung

Ist durch heterogene oder homogene Nukleation ein Teilchen entstanden, dessen
Radius den sog. kritischen Radius 7*

_ 20m
a pkT In(S)

T*

(1.4)

iibersteigt, wichst es durch Kondensation weiter an, andernfalls verdunstet es. In
Gl. 1.4 ist S das Ubersittigungsverhéltnis und T' die Temperatur; o, m und p be-
zeichnen die Oberflichenspannung, Molekiilmasse und Massendichte der Fliissigkeit,
k ist die Boltzmann-Konstante.

Sedimentation

Neben Teilchenverlust durch Verdunstung ist Sedimentation eine weitere Senke fiir
stratosphirische Aerosole. Die Sedimentationsgeschwindigkeit v, ist proportional zur
Dichte des Teilchens p und proportional zum Quadrat des Teilchenradius .

In der Abbildung 1.3 aus [Stebel, 1998] sind die Fallgeschwindigkeiten fiir Teilchen,
die in erster Niherung als sphirisch angenommen werden, als Funktion des Teil-
chenradius fiir drei verschiedene Hhen (10, 20 und 30 km) dargestellt. Die Angaben
gelten fiir 75 prozentige Schwefelsiure, NAT, STS und Eis (mit Dichten aus Drdla
et al. [1993]; Carslaw et al. [19950]). Ein Schwefelsduretropfchen mit einem Radius
von 0.05 pum sedimentiert aus 20 km Hohe lediglich 5 ¢m pro Tag. Wachsen die
stratosphirische Aerosolteilchen auf 1 — 10 um an (z.B. PSCs des Typs II), kénnen
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Abbildung 1.3.: Fallgeschwindigkeiten fiir Teilchen — die in erster Ndherung als sphérisch
angenommen werden - als Funktion des Teilchenradius, fiir verschiedene Héhen (10, 20

und 30 km).

sie von einigen 10 Metern bis zu einigen Kilometern pro Tag sedimentieren. Hier-
durch kann es zur Denitrifizierung oder Dehydrierung bestimmter Hohenbereiche
der Stratosphire kommen.

Koagulation

Aerosolpartikel sind nicht nur der Wechselwirkung mit Molekiilen der sie umgeben-
den Atmosphére ausgesetzt, sondern sie kollidieren aufgrund ihrer Eigenbewegung
auch miteinander. In der Regel verlduft ein hoher Prozentsatz dieser Kollisionen
inelastisch und fithrt zur Bildung neuer Teilchen, die aus den beiden Stofipartnern
bestehen. Diesen Prozefl bezeichnet man als Koagulation (z.B. [Pruppacher und
Klett, 1978; Hinds, 1982]).

Die Wahrscheinlichkeit fiir die Koagulation eines kleinen mit einem grofien Partikel
ist hoher als die gleich grofier Teilchen. m ersteren Fall bewirkt die hohe Mobilitit
des einen und die grofle Oberfliche des anderen StoBpartners eine hohe Kollisionsra-
te. Koagulation fithrt daher im Grofenspektrum zu einem Verschwinden von Moden
bei kleinen Radien, wihrend sich der Radius des grifieren Teilchens kaum #ndert.
In der Stratosphére beeinflufit Koagulation das Gréflenspektrum nur geringfiigig, da
die Teilchendichten von grofen Partikeln wenige cm™3 nicht {ibersteigen. Nach Mo-
dellrechnungen von Toon et al. [1989] ist die Koagulationsrate von 0,1 und 0,5 um-
Partikeln mit Teilchen, die nicht gréfer als 100 pm sind, auf einer Zeitskala von
Tagen vernachlédssigbar gering.

10
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1.4. Stratospharische Aerosole

Bevor ich néher auf polare stratosphirische Wolken eingehe, werde ich kurz die
wichtigsten Fakten zu den beiden anderen durch Lidar mefibaren Aerosoltypen, dem
Hintergrund- und dem vulkanischen Aerosol, skizzieren.

1.4.1. Das Hintergrundaerosol

Man findet in einer Héhe von 7-10 km oberhalb der Tropopause (d.h. in 80°N: ca.
16-19 ki Héohe) eine permanent vorhandene stratosphirische Aerosolschicht, nach
ihrem Entdecker auch Junge-Schicht genannt [Junge et al., 1961]. Die Abgrenzung
zum vulkanischen Aerosol ist schwierig, da beide Partikeltypen &dhnliche Eigenschaf-
ten aufweisen. Langzeitbeobachtungen [Jiger et al., 1997, z.B.] zeigen jedoch, da8
die Aerosolbeladung auch in langen vulkanisch ruhigen Zeitperioden nicht gegen Null
tendiert; auflerdem hat das Partikelspektrum nur fiir grofie Teilchen (7 > 0, lum)
ein Maximum im genannten Hohenbereich (1-10 Teilchen/cm?), wihrend das Mas-
senmischungsverhéltnis fiir Teilchen in der Nukleationsmode (F < 0, 1pm) mit der
Hohe stark abnimmt. Dies deutet auf eine Quelle in der Troposphére hin. Als Quel-
le fiir das stratosphérische HySOy~Hintergrundaerosol kommen nur schwefelhaltige
Gase in Betracht, die tiber eine ausreichende troposphérische Lebensdauer verfiigen,
damit vertikale Transportprozesse sie in die Stratosphire eintragen konnen. In Pha-
sen geringer vulkanischer Aktivitét ist die dominierende Quelle Carbonylsulfid, OCS.
Carbonylsulfid wird photochemisch in Schwefeldioxid iiberfithrt, dieses oxidiert unter
dem Einfluf} des OH-Radikals zu H,30,. Der direkte Eintrag von troposphérischem
Schwefeldioxid in die Stratosphére ist vernachldssighar, da SOy bereits in der Tro-
posphére zu H,SO, oxidiert und vom Niederschlag ausgewaschen wird. Eine wichtige
Ausnahme sind energiereiche Vulkaneruptionen, die SO4 direkt in die Stratosphére
eintragen. Dies wird im folgenden Abschnitt diskutiert.

Es bilden sich in wenigen Wochen schliefilich HoSO,-Trépfchen [Turco, 1985]. Die
Bildung dieser Aerosole mufi durch heterogene Nukleation geschehen, da experi-
mentell [Krdmer et al., 1998q] fiir Tropfchen mit einem H,SO4-Anteil von mehr als
55% auch bei sehr tiefen Temperaturen (< 160K) keine homogene Nukleation beob-
achtet wird. Schwefelsduretropfchen befinden sich im Gleichgewicht mit dem in der
Gasphase vorhandenen Wasser, d.h. die Anzahl der pro Zeiteinheit kondensierenden
H,O-Molekiile entspricht der pro Zeiteinheit verdunstenden Molekiile. Abschitzun-
gen fiir diesen Prozef} ergeben eine Zeitkonstante in der Groéflenordnung weniger
Sekunden [Steele und Hamill, 1981]. In Abhingigkeit von Wasserdampfpartialdruck
und Temperatur stellt sich unter Annahme typischer Stratosphérenbedingungen eine
H,504-Konzentration zwischen 60 und 85% ein [Steele und Hamill, 1981].
Sedimentation in die Troposphére stellt die Senke fiir das Hintergrundaerosol dar.
Die Zeitskala flir diesen Prozef liegt groBenordnungméfiig bei etwa 10 Jahren
(vgl. Abb. 1.3, typischer Radius 0,1pm).

Als von vulkanischem Aerosol ungestorte Perioden kénnen die Jahre 1979, 1989-91

11
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und wieder ab Winter 1996/97 angesehen werden (s.a. [Wedekind, 1997]). Ein lang-
samer anthropogener Anstieg der Hintergrundaersolbeladung kann nach neuesten
Analysen verneint werden [ebendort]. Die Gréflenverteilung der wesentlichen Mode
des ungestérten Hintergrundaerosols kann nach Zhao et al. [1995) durch eine Log-
normalverteilung mit den Parametern 7 = 0.08um, ¢ = 1,8 und N4 = 15cm~3
befriedigend dargestellt werden.

Fiir die in dieser Arbeit diskutierten Aerosolmessungen ist die Gréflenordnung der
durch das Hintergrundaerosol verursachten Aerosolstreuung interessant; hierzu wur-
den die in mittleren Breiten gemessenen Aerosolriickstreukoeffizienten (nach Wede-
kind [1997]) in Riickstreuverhiltnisse R umgerechnet und in Fig. 1.4 dargestellt.
Fiir die beiden Meflwinter 1995/96 und 1996/97 sind danach maximale Riickstreu-
verhiltnisse von 1,1 zu erwarten. Eigene Messungen des Hintergrundaerosols werden
in Abschnitt 4.3 vorgestellt.

1.4.2. Vulkanisches Aerosol

Der stratosphirische Aerosolhaushalt wird zumindest sporadisch durch den Eintrag
vulkanischen Materials beeinflufit. Die Injektion von Schwefeldioxid in die untere
und mittlere Stratosphére fiithrt zur Bildung von Schwefelsdureaerosolen, wobei der
Mechanismus und die Zusammensetzung der HoSO,4-Partikel denen des Hintergrund-
aerosols analog sind.

In der Abbildung 1.5 ist eine Ubersicht iiber die globale optische Dicke des stra-
tosphérischen Aerosols im Zeitraum zwischen 1883 und 1990 gegeben nach Sato
et al. [1993] Die Eruptionen des Mt. Pinatubo (Nr. 9 in der Abbildung) fithrten
am 15. und 16. Juni 1991 zu einem Anstieg der optischen Dicke um mehr als eine
Groflenordnung.

12
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Abbildung 1.5.: Zeitliche Entwicklung der global gemittelten optischen Dicke (Aerosolan-
teil) der Atmosphire bei einer Wellenldnge von 550 nm nach [Sato et al., 1993]. Eruption
Nr. 2: Kratatau (1883), Nr. 8: El Chichon (1982), Nr. 9: Mt. Pinatubo (1991).

Der Anstieg des stratosphérischen Aerosolgehalts modifizierte das Strahlungsfeld
und die Dynamik der Erdatmosphire (vgl. Stebel [1998]). Die vulkanische Aerosol-
schicht beeinfluite troposhérische und stratosphérische Temperaturen; die chemi-
sche Zusammensetzung — in erster Linie der Stratosphére ~ wurde verdndert [Hansen
et al., 1996; Hofmann et al., 1994; Koike et al., 1994]. So wurde beispielsweise ein
verstirkter Abbau des stratosphérischen Ozons beobachtet [Rosenfield et al., 1997].
Vulkanische Aerosole sind ein kritischer Faktor in der Ozonchemie der mittleren
Breiten (in den Polargebieten iiberwiegen die PSC-Effekte). Es ist jedoch das an-
thropogene Chlor, das das Vorzeichen der Ozonverdnderung bestimmt! Ohne Bela-
stung der Stratosphire durch anthropogenes Chlor wiirde vulkanisches Aerosol die
Ozondichte sogar erhdhen [Tie und Brasseur, 1995].

Zum aktuellen Zeitpunkt ist das vulkanische Schwefelsdureaerosol fast vollstdndig
wieder aus der Stratosphire entfernt [Stebel, 1998], [Wedekind, 1997] und spielt
fiir die hier diskutierten PSC~Beobachtungen unmittelbar keine Rolle; festzuhalten
bleibt, dafl PSCs erst nachgewiesen werden kénnen, wenn ihr maximales Riickstreu-
verhéltnis das Riickstreusignal des Hintergrundaerosols signifikant iibersteigt, mit
anderen Worten, wenn R 2 1, 1.

1.4.3. Polare stratosphirische Wolken

Schon seit mindestens dem letzten Jahrhundert sind ,, Perlmutterwolken® beschrie-
ben worden, insbesondere in Skandinavien (Eine Zusammenstellung der Beobach-
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tungen seit 1870 geben Stanford und Davis [1974]). Diese sehr auffilligen, haufig far-
bigen und mit bloflem Auge sichtbaren Wolken kénnen beobachtet werden, wenn sich
die Sonne knapp unter dem Horizont befindet und Sonnenlicht unter einem flachen
Winkel auf die Unterseite der Wolken fillt. Bereits Anfang des Jahrhunderts wurden
Wolkenhshen mittels Triangulation bestimmt [Stgrmer, 1929]. Mit typischen Hohen
um 25 km sind Perlmutterwolken eindeutig den polaren stratosphérischen Wolken
zuzuordnen®. Erst seit Anfang der achtziger Jahre dieses Jahrhunderts wurde durch
satellitengestiitze Messungen der stratosphirischen Extinktion eine systematische
Beobachtung der PSC-Hiufigkeit moglich [Mc Cormick et al., 1982, 1993]. Polare
stratosphirische Wolken wurden demnach wihrend der Winterhalbjahre an ca. 30%
aller Tage in der Antarktis und an ca. 5% aller Tage in der Arktis beobachtet.
Einzelne PSC-Partikel sind 4n situ noch nie analysiert worden; indirekte Riick-
schliisse auf die Form der Partikel lassen die Messungen von Iwasaka et al. [1993)
zu, die mit einem Elektronenmikroskop die ,, Abdriicke* von Partikeln auf Carbon-
bzw. Nitronfilmen analysiert haben. Es wurden zwei Arten von Nitrat-haltigen Ae-
rosolteilchen beobachtet, von denen die eine Art kristallin zu sein schien und die
zweite Spezies fliissig.

In den letzten drei arktischen Wintern (1994/95 bis 1996/97) bildeten polare stra-
tosphérische Wolken (PSCs) den Hauptanteil des stratosphérischen Aerosols in der
Arktis.

PSC-Typen

Die erste Klassifikation von PSC-Typen stammt von Browell et al. [1990]. Die ark-
tischen flugzeuggetragenen Lidarmessungen liefien sich in drei Klassen einteilen: sie-
he Tabelle 1.2.

Die Wellenldngenabhéngigkeit von Riickstreuverhiltnis und Aerosoldepolarisation
wird dabei wie folgt angenommen (Definitionsgleichung fiir @ und g): R - 1 «
X% bzw. 84 o« A% und wurde von Browell et al. aus den Riickstreudaten des
Wellenldngenpaars (603,1064) nm berechnet. Umgerechnet auf die in dieser Arbeit
verwendete Lidarwellenldnge von 532 nm ergeben sich in Tabelle 1.2 die Werte in
Klammern.

Zusammenfassend 14t sich diese klassische Einteilung wie folgt beschreiben: la-
Partikel sind offenbar gréfier, von geringerer Konzentration, liefern niedrigere
Riickstreuverhéltnisse und sind asphérisch; Ib-Partikel scheinen kleiner zu sein, die
Anzahldichte ist hoher, sie liefern gréfiere Riickstreuverhéltnisse und sind sphérisch
oder nahezu sphérisch. Typ-II-Partikel sind sehr grofi, stark depolarisierend und das
Riickstreuverh&ltnis kann Werte von iiber 100 erreichen.

Im Laufe der Zeit sind noch andere , Typen* hinzugekommen:

3Wegen der grofien optischen Dichte muf es sich um Wassereis- (Typ II) PSCs handeln, die oft
in Leewellen der skandinavischen Gebirge auftreten.
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[ Typ R o 54 1%] 153
603 nm (532 nm) | 1064 nm 603 nm (532 nm) | 1064 nm

Ta | L2-Lh(L1-14) | 25 | 04 30-50 3050 | ~0

i 3°8(2,5-7,5) 5720 | 2-3 0525 P -

II >10(>7) >20 <0,8 >10 >10 ~0

Tabelle 1.2.: Klassifizierung von PSC-Typen aus Lidar-Messungen nach Browell et al.
[1990]. Es bedeuten R Riickstreuverhiltnis, §4¢" Aerosoldepolarisation; o und 3 kennzeich-
nen die Wellenléngenabhéngigkeit von Riickstreuverhiltnis und Aerosoldepolarisation und
werden im Text erkldrt. Die Werte in Klammern (fir 532 nm) wurden berechnet. Typ I-
Wolken werden nur fiir T < Twar und Typ I-Wolken nur fiir T < Tic. beobachtet.

Ic Tabazadeh und Toon [1996] beschrieben in situ-Messungen von Aerosolvolumi-
na und -zusammensetzung in PSCs, die im Januar 1989 im Rahmen der AASE-
Kampagne (auf ER-2) beobachtet wurden. Es handelt sich hierbei nicht um Lidar-
messungen, sondern um Messungen des Aerosolgréfienspektrums mit einem Parti-
kelz&hler und um Analysen der Gasphasenzusammensetzung. Die Daten einiger Me$3-
fliige sind weder mit NAT/NAD-Wolken noch mit PSCs aus STS-Teilchen noch mit
Mischungen beider Partikelsorten vertriiglich; die Autoren postulieren deshalb die
Existenz eines weiteren Teilchentyps, der als wasserreiche metastabile feste HNOj-
Phase charakterisiert werden kann. Wasserreich heifit, dafi etwa 5 bis 16 Molekiile
H,0O pro HNOj-Molekiil vorliegen miissen, um die beobachteten Zusammensetzun-
gen zu erkldren. Metastabil deshalb, weil derartige amorphe Teilchen im Gleich-
gewicht in die thermodynamisch stabilen Hydrate NAT (oder NAD) iibergehen
miissen, was auch ein moglicher Bildungsweg der ,klassischen” I a-Partikel (NAT)
wire. Diese Interpretation der ER-2-Daten wird von Peter [1997] kritisiert. Aufer-
dem sind die (Lidar-)optischen Daten der postulierten Ic-Partikel nicht bekannt, so
daf} ich sie hier nicht weiter betrachten werde.

M Bezeichnung von Rosen et ol. [1997) fiir mit Riickstreusonden beobachtete Parti-
kel, die aufgrund der Klassifizierung nach R(940 nm) und Farbindex weder sicher als
I a noch als I b-PSCs separiert werden kénnen. Vermutlich eine Mischung (M=, Mi-
xed”) beider Typen.

Ix Shibata et al. [1997] beschrieben nach ihren Lidar-Messungen im Januar 1995
in Ny-Alesund einen PSC-Typ mit R=(5...8), §% < 0.005 und > -0, 5; dies
deutet auf grofie (7 > 0, 4um) fliissige Partikel. Die beobachtete Temperatur in den
»Ix“-Schichten war extrem kalt: <190 K und nur wenig oberhalb des Frostpunktes.
Die Autoren modellieren das Partikelgroffenspektrum mit dem STS-Modell von Ta-
bazadeh et al. [1994b] und kommen zu dem SchluB, daf8 die beobachteten Aerosole
grofler sind als sie das Modell vorhersagt und dafl sie mehr Wasser enthalten miissen
als NAT oder STS.

Id Kiirzlich beschrieben Peter et al. [1997] die Lidarmessung einer 400 km langen
PSC siidlich von Spitzbergen am 31.12.1996 mit R=2,5 und §*°" = 0,15; diese
Kombination pafit eindeutig nicht in die Ia/Ib-Klassifikation von Browell. Ahnli-
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che Beobachtungen beschreiben Mehrtens [1998] vom ALOMAR-Lidar in Andgya
(69°N, 16°0) und Wedekind [1997] aus Sodankyld/Finnland; diese Messungen wer-
den in Abschnitt 4.4.4 vorgestellt und zusammen mit vergleichbaren eigenen Be-
obachtungen aus Ny-Alesund diskutiert. Der (vorliufige) Name ,Id“ stammt von
Wedekind [1997]. Alle diese Beobachtungen zusammengefafit (wenn sie denn die
gleichen Partikel beschreiben) fithren auf die Klassifikation Id mit R=(1,4...3,4),
§her = (0,1...0,25).

Mikrophysikalische Modelle

Es steht aufler Frage, dafl Typ II-PSCs hauptsichlich aus Wassereis bestehen
miissen; nur HyO liefert geniigend kondensierbare Materie, um die hohen Riickstreu-
verhéltnisse zu erkldren. Die Partikel in PSCs vom Typ II enthalten wahrscheinlich
neben Wassereis auch Spuren von HNQs3, entweder in Form von NAT-Kernen, auf de-
nen das Eis durch Depositionsnukleation entstanden ist, oder als individuelle NAT-
Cluster im Falle der Co-Kondensation mit Wassereis. Ahnlich kénnen auch Spuren
von HCI und anderen Spurengasen co-kondensieren.

Tabazadeh et al. [1997] haben die Nukleation von Eispartikeln thermodynamisch
betrachtet: danach kann die Nukleation von Eis auf fliissigen, hauptséichlich aus be-
stehenden Hintergrundaerosolen nur 2-3 K unterhalb des Frostpunktes T, erfolgen.
Zur Aktivierung eines signifikanten Anteils der Kondensationskeime sind zusétzlich
Abkiihlungsraten von > 500 K/d erforderlich, wie sie offenbar nur in kalten Leewel-
len vorkommen kénnen. Beobachtungen [Rosen et al., 1997] zeigen indes, daf die
Wahrscheinlichkeit, PSC II zu beobachten, innerhalb von +1 K von Ti.. dramatisch
ansteigt (von = 0.05 auf ~ 0.95), was eine vorangegangene Unterkiihlung jedoch
nicht ausschliefit.

Die Entstehung der Typ I-PSCs ist weniger klar. Urspriinglich wurde vorgeschla-
gen [Toon et al., 1990], daB8 Ia-PSCs durch Nukleation von NAT auf (gefrorenen)
Hintergrundaerosol-Partikeln entstehen. Die geringen Uberséttigungen in Luftmas-
sen mit kleiner Kiihlrate fithren dazu, da8 nur ein kleiner Bruchteil der Partikel als
aktive Keime dienen kann; das Wachstum von wenigen grofien Teilchen ist die Folge.
Schnelle Abkiihlung wiirde zu héheren Uberséttigungen fithren und damit zur Kon-
densation von NAT auf einer grofieren Anzahl oder auf allen vorhandenen Partikeln,
was umgekehrt zu den kleineren Radien der Ib-Partikel fithren sollte. Die sehr kleine
Depolarisation der Ib-Partikel kann damit erkldrt werden, dafl die Teilchen kleiner
als & 0, 2um sind*.

Dieses einfache Szenarium kann aber aus mehreren Griinden nicht aufrechterhalten
werden. Erstens kdnnen gefrorene Hintergrundaerosole nach Laborbeobachtungen
i.A. ausgeschlossen werden [Kramer et al., 1998a], zweitens wiirden mesoskalige
Temperaturfluktuationen (MTF) effektiv dazu fithren, dafl die meisten Luftpake-
te hohe Abkiihlraten erfiihren [Murphy und Gary, 1995]. Drittens ist nach neueren

4Die Empfindlichkeit der Depolarisation auf asphirische Teilchen wird dann bei den {iblichen
Lidarwellenlingen sehr klein, vgl. Kapitel 2.3.2.
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Beobachtungen auszuschlieflen, daff die Partikel in Ib-PSCs asphérisch, d.h. fest,
sind (die beobachteten Radien sind zu groff, um eine verschwindende Aerosolde-
polarisation bei optischen Wellenldngen zu bewirken). Es ist allgemein akzeptiert,
daf Typ I-PSCs grofitenteils aus Salpetersidure und Wasserdampf (sowie der Schwe-
felsdure des Hintergrundaerosols) entstehen, den beiden kondensierbaren Gasen, die
in der Stratosphére in ausreichender Menge zur Verfiigung stehen.

Anfangs ist vorgeschlagen worden, dall Typ [-PSCs aus Salpetersduretrihydrat,
HNO; - 3H,0 (NAT) bestehen, einem festen Kristall [Toon et al., 1986; Crutzen
und Arnold, 1986]. Dieser Vorschlag ist zunéchst einmal durch den Nachweis von
HNO; in PSCs gestiitzt worden [Fahey et al., 1989], zum anderen durch Labor-
untersuchungen [Hanson und Mauersberger, 1988¢], die zeigen, dafl NAT bei etwa
denselben Temperaturen entstehen kénnte, bei denen PSCs beobachtet werden.
Spitere genaue PSC-Beobachtungen zeigten allerdings, dafi PSCs normalerweise
erst mehrere Kelvin unterhalb des NAT-Frostpunktes (Iyar) beobachtet werden.
Diese Diskrepanz kénnte damit erklirt werden, daf fiir die normale Kondensation
keine effektiven Nukleationskerne zur Verfiigung stehen und hohe Ubersittigungen
notwendig sind, um Kondensation auf (unbekannten) speziellen Keimen zu erzwin-
gen. Dieses Szenarium wéire mit der Bildung von Ia~-PSCs konsistent, hat aber den
schwerwiegenden Mangel, dafl weder Beobachtungen noch Modellrechnungen die
notwendigen Kondensationskeime eindeutig benennen kénnen (mit der Ausnahme
von Eispartikeln).

Vor wenigen Jahren wurde klar, daf die Mehrzahl der Ib-PSC-Beobachtungen mit
Wolken aus unterkiihlten Trdpfchen (supercooled ternary systems, STS) erklart wer-
den kann [Tabazadeh et al., 1994a; Carslaw et al., 1994]. Diese Modelle sagen ein si-
gnifikantes Wachsen des Hintergrundaerosols durch die rasche Aufnahme von HNO;
und HyO unterhalb einer einigermaflen wohldefinierten Temperatur Tsrg voraus, die
ca. 4 K unterhalb von Tyar liegt. In einigen Fallstudien ist bereits gezeigt worden,
dafl die Bildung von PSCs mit Ib-Charakteristik bei Tgrs erfolgt [Dye et al., 1992;
Carslaw et al., 1994; Drdla et al., 1994; Beyerle et al., 1997].

Tabazadeh et al. [1996] kritisieren daran, dafi die Mehrzahl der Beobachtungen einen
PSC-Ib-Einsetzpunkt in einem etwas wirmeren und breiteren Temperaturintervall
zeigt.

Koop und Carslaw [1996] beschrieben ein Vielkomponentensystem, bei dem gefrore-
ne Hintergrundpartikel (SAT, HySO, - 4 H,0) sich bei Abkihlung durch die Aufnah-
me von HNO; plétzlich verfliissigen (bei T = Tsar.qer.) und iiber ein nur 1 K breites
Temperaturintervall dramatisch wachsen kénnen. Unterhalb der Verfliissigungstem-
peratur wiirden sich die Tropfchen wie STS verhalten; bei Abkiihlung unter den
Frostpunkt kdnnte neben Eis wieder SAT auskristallisieren, das bei nachfolgender
Erwédrmung bis ca. 215 K stabil wire und bei der ndchsten Abkiihlung wieder die
Bildung von fliissigen Aerosolen einleiten wiirde. Da die Verfliissigungstemperatur
und die STS-Bildungstemperatur fast identisch sind, Tsa7._qge. = To1s +0, 8K, diirf-
te die experimentelle Unterscheidung dieses Mechanismus’ von der Kondensation
von STS-Teilchen allerdings schwierig sein.
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Die Annahme, daff SAT in der Stratosphére existiert, ist allerdings interessant.
Zhang et al. [1995] haben gezeigt, dafi NAT von aktivierten SAT-Keimen relativ
leicht kondensiert, d.h. auf SAT-Keimen, die bereits mindestens einmal mit einer
Monolage NAT bedeckt waren. Diese Partikel, falls sie zu Beginn des Winters ein-
mal (z.B. in kalten Leewellen bei Temperaturen unterhalb des Frostpunktes) ent-
standen sind und aktiviert wurden, kénnen lange iiberleben (ihr Schmelzpunkt von
ca. 210...215 K wird nur selten im arktischen Wirbel iiberschritten) und immer
wieder zur Kondensation von NAT fiihren; es sei denn, sie verflissigen sich! Nun
haben aber Koop et al. [1997] gezeigt, dafl aus thermodynamischen Grinden HySOy-
Hydrate sich in der Anwesenheit von NAT oder Eis nicht verflissigen kénnen. Wenn
also wirklich aktiviertes gefrorenes Hintergrundaerosol, mit anderen Worten SAT, in
der arktischen Stratosphére entstehen kann, dann sind Keime fiir die Kondensation
von NAT bei moderaten Ubersittigungen vorhanden; bei Erwirmung iiber Tyar
bliebe der Keim erhalten, falls die Temperatur nicht iber 210...215 K steigt.

Zur Zeit werden nur noch zwei andere Méglichkeiten zur Bildung fester PSC-
Teilchen im Temperaturbereich Tx;s < T < Tyar diskutiert: Die Kondensation von
NAX/SAXS auf Eisteilchen bei T < T und nachfolgender Erwdrmung, wobei das
NAX/SAX-Partikel iibrigbleibt und sich langsam in die thermodynamisch stabilste
Form, NAT, umwandelt [Koop et al., 1997]; und das Gefrieren von STS-Teilchen
im Nichtgleichgewicht (z.B. durch schnelle Temperaturschwankungen in Leewellen
verursacht) zu NAX oder NAD [Meilinger et al., 1995].

Zusammenfassend kann festgestellt werden, dafi die mikrophysikalischen Theorien
zur Bildung von PSC-la-Teilchen sdmtlich die Unterschreitung der Frostpunkttem-
peratur bzw. schnelle Temperaturschwankungen in Leewellen fordern, zumindest zu
Beginn des Winters (Erzeugung von aktivierten SAT-Keimen).

Der EinfluB des PSC-Typs auf die Ozonchemie in der Arktis

Obwohl die Physik und Chemie von PSCs gut genug verstanden sind, um das antark-
tische Ozonloch erkldren zu kénnen, ist man noch weit davon entfernt, die komplexe
Situation in der Arktis zu verstehen bzw. modellieren zu kénnen. Dieser Unterschied
hat meteorologische Griinde: die Chloraktivierung in der extrem kalten antarktischen
Stratosphdare ist oft in Sattigung (was die genaue Kenntnis der Partikeltypen relativ,
unwichtig macht), wihrend in der wirmeren Arktis die Details der PSC-Entstehung
und die chemischen Prozesse auf den verschiedenen PSC-Typen von grofler Bedeu-
tung sind.

Nach [Sessler et al., 1996; Ravishankara und Hanson, 1996 laufen die Konversionsre-
aktionen, die die Reservoirgase in reaktives Chlor umwandeln, an fliissigen Aerosolen
schneller (etwa eine Gréflenordnung) ab als an NAT oder SAT. Neben der Reaktions-
geschwindigkeit spielen noch die Oberflichendichte der Partikel und die Héhe, in der
die PSCs auftreten, eine Rolle. Wegen der um ca 3 K tieferen Existenztemperatur
von flissigen (STS) Aerosolen ist das Volumen der Atmosphére, das von Ib-PSCs

SNAX: Sammelbegriff fiir alle HNO3-Hydrate, SAX: Sammelbegriff fiir alle HySO4-Hydrate

18



1. Einfithrung

eingenommen wird, wesentlich kleiner als das Volumen, in dem feste PSCs existie-
ren kénnen. Andererseits treten, wie in dieser Arbeit gezeigt werden wird, Ib-PSCs
bei Unterschreitung ihrer Existenztemperatur immer auf, wihrend die Bildung von
[a-PSCs eine komplizierte Funktion der Geschichte des Luftpakets zu sein scheint.
Zusammenfassend: feste PSC-Teilchen sind fiir die Chloraktivierung nicht notwen-
dig, es konnen (auf fliissigen PSCs) in der Arktis substantielle Mengen aktives Chlor
auch ohne die Nukleation von festen PSCs generiert werden.

PSCs und Klima/Strahlungshaushalt

Die Wechselwirkungen von PSCs mit der Solarstrahlung sind von untergeordne-
ter Bedeutung, da sie zumeist nur bei grofien Sonnenzenitstinden auftreten. Die
Erwidrmungs— und Abkiihlraten am Boden sind von der aufsteigenden thermischen
Infrarotstrahlung abhingig [Kinne und Toon, 1990]. Uber warmen Gebieten (Ozea-
nen) erwartet man eine Erwirmung (Uberwiegen des Effekts der absorbierten Riick-
strahlung), tiber kalten Flichen (Polarregionen) eine Abkiihlung (Uberwiegen des
Effekts der absorbierten kurzwelligen Strahlung). Der Effekt von PSCs des Typs 1 auf
die radiativen Heizraten in der Stratosphére ist mit + 1 K pro Tag vernachlédssigbar.
PSCs des Typs I kénnen im 70 mbar Niveau zu einer Temperaturédnderung zwischen
+1 und —0.2 K pro Tag fithren. Fiir orographisch induzierte PSCs wurden +3 bis
—0.5 K pro Tag berechnet [Rosenfield, 1993].

Fiir die Arktis mit vergleichsweise wenigen und kurzlebigen PSCs vom Typ II diirf-
te der direkte Einflu} auf den Strahlungshaushalt vernachlissigbar sein. Allerdings
kann der indirekte Einflufl iiber den Abbau des stratosphérischen Ozons in der un-
teren Stratosphire signifikant sein [ebendort].
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Experimentelle Fragen

Mit dem in dieser Arbeit vorgestellten Lidar-Experiment soll den folgenden experi-
mentellen Fragen nachgegangen werden:

e Wie lassen sich PSCs sinnvoll klassifizieren, d.h. nicht nur phidnomenologisch,
sondern auch mikrophysikalisch sinnvoll?

e Was ist der Existenztemperaturbereich bzw. die Einsatztemperatur dieser Ty-
pen?

e Wie hingt das Auftreten der verschiedenen Typen (aufier von der Umgebungs-
temperatur) von der Temperatur- und sonstigen Vorgeschichte der Luftpakete
ab?

e Welche mikrophysikalischen Modelle sind mit den Beobachtungen konsistent?

o Wie kann die PSC-Statistik mit der Meteorologie der Stratosphére erklart
werden?

o Wie kann die beobachtete zeitliche Entwicklung der PSCs mit mikrophysika-
lischen Modellen unter Beriicksichtigung der Meteorologie erklart werden?

o Was bedeutet das fiir die O3-Chemie?
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2. Streu- und Lidar-Theorie

In diesem Kapitel méchte ich die wichtigsten Gréflen aus den Bereichen Molekiil-
und Partikelstreuung sowie die grundlegenden Lidar—Gleichungen darstellen, soweit
ich sie spiter noch brauchen werde. Da die Theorie der Streuung und die des hier
verwendeten Lidar-Systems seit Jahren bekannt ist, lehne ich mich hier an die ent-
sprechenden Abschnitte aus der Dissertation von Georg Beyerle [Beyerle, 1994] an.

Die Laserstrahlen, die das Aerosol-Lidar emittiert, werden von den Molekiilen der
Atmosphire und dem suspendierten partikuldren Material gestreut und absorbiert.
Ersteres bezeichnet man als Molekiilstreuung, letzteres als Partikelstreuung, falls
die Ausdehnung des streuenden Objekts von gleicher Groflenordnung wie die Wel-
lenlinge A des eingestrahlten Lichts ist. Der Spezialfall der Streuung an einer optisch
homogenen Kugel heifit Mie-Streuung. Die Wechselwirkung von Licht mit Objekten,
deren Dimensionen sehr viel gréfier als A sind, wird durch die Gesetze der geometri-
schen Optik beschrieben (z.B. [Born und Wolf, 1980]). Die Wirkungsquerschnitte fiir
Molekiil- und Partikelstreuung sind abhingig von der Wellenlinge des eingestrahl-
ten Lichts sowie von den optischen Eigenschaften und der Dimension des streuenden
Teilchens.

Da in den Aerosol-Lidar-Messungen neben der Intensitit auch die Anderung des Po-
larisationszustands der emittierten Lichtwelle bestimmt wird, beginne ich die Dar-
stellung mit der Definition von Stokes-Vektoren und Miiller-Matrizen; dann wird auf
die Berechnung von Molekiil- und Partikelstreukoeffizienten eingegangen, worauf wir
die Lidar—Gleichungen hinschreiben kénnen.

2.1. Stokes-Vektoren und Miiller-Matrizen

Im folgenden betrachte ich eine quasi-monochromatische elektromagnetische Welle
der Frequenz v mit dem Wellenvektor &,

E(t) = (By(t) &)+ BEv(t)ey) exp (i (k7 — 2rvt)) .

Hier bezeichnen & und €, die Einheitsvektoren senkrecht zur Ausbreitungsrichtung
sowie Ej(t) und £, (t) den Betrag der elektrischen Feldstérke in Richtung von € und
é,. Auf einer Zeitskala, die deutlich gréfer als die inverse Frequenz ist (T > 1/v),
kann die Lichtwelle durch vier Gréfien charakterisiert werden: die Intensitédt der L-
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und der ||-Komponente, die Phasendifferenz zwischen der L- und der ||-Komponente
und der prozentuale Anteil des vollstiandig polarisierten Lichts. Es gibt verschiedene
Moglichkeiten der Darstellung dieser vier-elementigen Grofie [van de Hulst, 1957,
Shurcliff, 1962; Clarke und Grainger, 1971; Bohren und Huffman, 1983). Ungeachtet
der differierenden Definitionen bezeichnet man diese Grofie als Stokes-Vektor P =
(Py, Py, P3, Py). Ich folge der Notation von Bohren und Huffman [1983],

P = (E“ E‘T + FE, Ej_>
P, (E| B} — EL E%)
Py (B EY + EL Ej)
P = i(E B}~ ELE}).

fl

Il

Die zeitliche Mittelung, angedeutet durch die eckigen Klammern, erfolgt iiber einen
Beobachtungszeitraum T' > 1/v. Ej ist die komplex Konjugierte von Ej. P ist
proportional zur Gesamtintensitit der Lichtwelle, P, ist proportional zur Intensitét
des parallel (0°) oder senkrecht (90°) polarisierten Anteils, Pj ist proportional zur
Intensitit des unter 45° oder 135° polarisierten Anteils und Py ist proportional zur
Intensit#t des zirkular polarisierten Anteils [Bohren und Huffman, 1983]. Da im Rah-
men dieser Arbeit die Absolutbetrige von Lichtintensitéten nicht von Belang sind,
identifiziere ich im folgenden P, mit der Gesamtintensitét. Entsprechend verfahre ich
fiir P, P; und P,. Als Referenzebene, auf die sich die Polarisationsrichtungen bezie-
hen, wird konventionell die Streuebene gewihlt. Bei reiner Ritckwirtsstreuung wie
beim monostatischen Lidar gibt es unendlich viele Streuebenen, aus denen diejenige
ausgewihlt wird, die parallel zur Polarisationsebene des ausgesandten Lichtpulses
liegt. Der polarisierte Anteil der Lichtwelle ist gegeben durch

V(P22 + (Py)? + (Py)?
P '

p:

Man bezeichnet p als Polarisationsgrad [van de Hulst, 1957; Bohren und Huffman,
1983}]. Vollsténdig parallel oder senkrecht polarisiertes Licht besitzt demnach einen
Polarisationsgrad von eins. Fiir parallel bzw. senkrecht linear polarisiertes Licht
(P; = 0 = P;) definiere ich die Depolarisation® § nach van de Hulst [1957] durch die
Beziehung

P —P
P+ P
1-p

14+p°

Beschreibt der Stokes-Vektor P die aus einem Atmosphérenvolumen zuriickgestreute
Lichtwelle, werde ich im folgenden ¢ auch als Volumendepolarisation bezeichnen.

!Genauer: Die lineare Depolarisation. Fiir zirkulares Licht kann man analog eine zirkulare Depo-
larisation d¢ definieren, siche [Mishchenko und Hovenier, 1995].

22



2. Streu- und Lidar-Theorie

Aufgrund der Linearitdt der elektromagnetischen Wechselwirkung konnen die Kom-
ponenten des Stokes-Vektors einer gestreuten Lichtwelle P™ als Linearkombination
der Stokes-Komponenten des einfallenden Lichts P¢ dargestellt werden,

Pr=Fpe.

Die 4x4-Matrix F' bezeichnet man als Miiller-Matrix. Jeder Streuprozef 148t sich in
eindeutiger Weise durch eine Miiller-Matrix beschreiben. Dies gilt fiir die Streuung
an Molekiilen oder Partikeln, aber auch fiir die Transmission durch Linearpolarisa-
toren oder Verzégerungsplatten und fiir die Reflexion an Oberflichen.

2.2. Molekiilstreuung

Die Streuung einer elektromagnetischen Welle an Molekiilen oder Atomen bezeichnet
man als Molekiilstreuung. Das Streuspektrum enthilt Komponenten der Rayleigh-
Streuung und der Vibrations-Raman-Streuung [Young, 1981]. Letztere werden durch
Anderungen von Vibrationszustinden des streuenden Molekiils verursacht. Das
Rayleigh-Spektrum seinerseits besteht aus der zentralen Cabannes-Linie (elasti-
sches Signal) und Rotations-Raman-Linien. Ebenso wie die Cabannes-Linie sind
auch die Vibrations-Raman-Linien von Rotations-Raman-Linien umgeben. Die Fre-
quenzdifferenzen zwischen den Raman-Linien und der zentralen Cabannes-Linie
sind jeweils molekiilspezifisch; fiir Stickstoff und Sauerstoff betragen die Vibrations-
Ramanverschiebungen resp. 2331 ¢m™! und 1556 cm~!, wihrend die Breite (Abfall
auf 0,1% der Intensitit der Q-Linie) der Rotationsnebenlinien typischerweise etwa,
300 ¢! betrigt.

Die spektrale Auflsung AM/A des Aerosol-Lidar-Detektors betrdgt etwa 0,005
bis 0,02 (vgl. Abschnitt 3.2.3). Eine Trennung des Rotations-Raman-Spektrums von
der Cabannes-Linie ist mit dieser geringen Auflésung nicht mdglich und ich be-
schréinke mich daher in der folgenden Diskussion auf die Beschreibung der Rayleigh-
Streuung.

2.2.1. Rayleigh-Streuquerschnitt

Der differentielle Rayleigh-Streuquerschnitt dog /d(8, ¢) fiir linear polarisiert ein-

r

gestrahltes Licht ist [Jackson, 1983; Kerker, 1969; Young, 1981]

da?ﬁy
dQ

w2 |m(A)? - 1]2 2 » . 2
0,¢) = %%”—4] (T5(0,€) cos?  + T2(0,€) sin®¢) . (2.1)

Der Winkel 8 bezeichnet den Streuwinkel, ¢ den Winkel zwischen der Polarisations-
ebene des einfallenden Lichts und der Streuebene, )\ die Wellenlinge und '™ die
Molekiilteilchendichte. Der Brechungsindex m () ist eine Funktion der Wellenlinge;
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2. Streu- und Lidar-Theorie

im sichtbaren Spektralbereich ist die effektive Wellenldngenabhingigkeit des Streu-
querschnitts etwa proportional A—4,08 [Penndorf, 1957; Young, 1982] . Fiir den Bre-
chungsindex von Luft verwende ich die in [Birch und Downs, 1994] angegebene Di-
spersionsformel. Die Faktoren T (6, €) héngen ab von 8 und dem Anisotropiefaktor e.
Die Tabelle 2.2.1 listet T¥(8, €) fiir verschiedene Polarisationszustdnde des einfallen-
den und gestreuten Lichts auf. Der Anisotropiefaktor € ist wellenlingenabhéngig; von
0.2 wm bis 1.0 um sinkt sein numerischer Wert von 0.36 auf 0.21 (Abbildung 2.1).

€
0.29r
0.28f
0.271-
0.26r
0.25¢
0.241
0.23f -
0.22f

0'500 400 600 800 1000
Wavelength [nm]

Abbildung 2.1.: Wellenlingenabhéngigkeit des Anisotropiefaktors e von trockener Luft

Ich benutze hier die von [Bucholtz, 1995; Bates, 1984] zitierten Resultate von Labor-
untersuchungen und molekiiltheoretischen Berechnungen im Wellenldngenbereich
0.2 um < A < 1.0 pm; man erhilt fiir A = 532 nm: € = 0,2205. Diesen Wert
werde ich im folgenden der Auswertung bei der depolarisationsempfindlichen Wel-
lenlinge von 532 nm zugrunde legen; bei anderen Wellenldngen geht der Anisotro-
piefaktor nur in die Berechnung der Rayleigh— Streuquerschnitte ein.

Der Rayleigh-Riickstreuquerschnitt fiir die gesamte Streustrahlung berechnet sich
mittels Gl 2.1 und Tab. 2.2.1 zu

dcrg;y _ daﬁf{ _ 2 |m(2)? — 1)? <1 7e> .

—o— (0 =) a0 (NM)z )l 45 (2.2)

dQ)

(Die Riickstreuquerschnitte fiir die polarisierten Komponenten der Rayleighstreu-
ung erhilt man analog.) Den totalen Rayleigh-Streuquerschnitt erhédlt man durch
Integration von Gl. 2.1 iiber den gesamten Raumwinkel 47

Ry _ 8T [m(N)? -1 (1 35) (2.3)

R RNV COEPY g
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2. Streu- und Lidar-Theorie

Ti=1+%|Tr=4% To=1+1I¢
TS = 3¢ TP =35+ (1+ &) cos(0) | TP = S + (1 + £) cos*(6)

TP=1+I | TP =58+ (1+ £)cos?(8) | TO =1+ 2+ (1+ £) cos?(0)

Tabelle 2.1.: Depolarisationsfaktoren fiir Rayleighstreuung. 6 ist der Streuwinkel und
€ der Anisotropiefaktor. Die Superskripts s, p und o bezeichnen senkrecht und parallel
polarisiertes sowie unpolarisiert einfallendes Licht. Die Subskripts s, p und o kennzeichnen
die senkrecht und parallel polarisierte Komponente der Streustrahlung sowie die Summe
der beiden Komponenten [Young, 1982].

Aus Gl 2.2 und 2.3 folgt, dafl das Verhéltnis von totalem Rayleigh-Streuquerschnitt
zu Rayleigh-Riickstreuquerschnitt eine Konstante ist,

R,
opind
LRay _ Str

dor! /a0
87 45 +10¢

—_ 24
3 45+ 7€ (2.4)

Im folgenden werde ich L% auch als Rayleigh-Streuverhiltnis bezeichnen. Die De-
polarisation des Lidar-Riickstreulichts einschliefilich der Rotationsramanlinien fiir
einen linear polarisierten, einfallenden Strahl ist durch

Tz
[
e

= 2.5

de+45 (25)
~ 0,0144
gegeben. Wird nur die Streuung der Cabannes-Linie beriicksichtigt, so ist die Depo-
larisation bei linear polarisiert emittiertem Licht durch

6Ray

3¢
= - 2.6
4e+ 180 (26)

~ 0,00365

6Ray

[Young, 1980] gegeben.
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2., Streu- und Lidar-Theorie

2.2.2. Streu- und Extinktionskoeffizienten

Fiir die Auswertung der Lidar-Daten erweist sich die Verwendung des Rayleigh-
Riickstreukoeffizienten als sinnvoll. Er ist gegeben durch

Ray
e (3) = 2k () pr

NM bezeichnet die Molekiilteilchendichte. Analog definiere ich den Rayleigh-Ex-
tinktionskoeffizienten,

o () = o5 (YN

2.2.3. Linienbreiten

Die Linienbreite im Streuspektrum ist beeinflult durch die natiirliche Linienbreite
und die Doppler-Verbreiterung. Unter atmosphirischen Bedingungen (T = 220 K)
und bei einer typischen Wellenldnge von A = 532 nm ergibt sich eine natiirliche
Linienbreite von etwa 0.01 pm und eine Dopplerbreite von etwa 1,5 pm. Die Dopp-
lerlinienbreite ist damit fast vier Grofenordnungen geringer als die Breite der In-
terferenzfilter (um 5 nm) und wird daher im folgenden ebenso wie die natiirliche
Linienbreite nicht beriicksichtigt.
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2. Streu- und Lidar-Theorie

2.3. Partikel-Streuung

Die Streuung von elektromagnetischen Wellen an Objekten, deren Ausdehnung mit
der Wellenldnge des eingestrahlten Lichts vergleichbar ist, bezeichnet man als Parti-
kelstreuung. Nur fiir wenige, spezielle Teilchenformen existieren analytische L&sun-
gen dieses Streuproblems. Die fiir Aerosoluntersuchungen wichtigste analytische
Lésung ist die Streuung an einer homogenen Kugel (Mie-Streuung [Mie, 1908]); es
existieren analytische Losungen fiir andere Teilchenformen, die jedoch nur mit ho-
hem numerischen Aufwand auswertbar sind. Ich werde daher im folgenden nur die
Mie-Streuung kurz anreiffen und gesondert auf wichtige Abweichungen der Streu-
charakteristik bei asphérischen Streuern eingehen (2.3.2).

2.3.1. Mie-Streuung

Die Dimensionen, die das Streuproblem charakterisieren, sind der Kugelradius r
und die Wellenlénge X des einfallenden Lichts. Daraus ergibt sich, dafi die Streueffi-
zienz @3, d.h. der auf das geometrische Profil der Kugel normierte Wirkungsquer-
schnitt

dode /dS

Tre

QStr —

)

nur von dem dimensionslosen Quotienten r/\ abhingt [Mie, 1908]. Man definiert
daher eine dimensionslose Grofie als

2rr
r=—
A

und bezeichnet sie als Groflenparameter.

Es 4Bt sich zeigen?, dal Mie-Streuung unter Riickwértsrichtung den Polarisations-
grad der einlaufenden Lichtwelle beim Streuprozefl nicht dndert. Dies ist ein wesent-
licher Unterschied zur Rayleigh-Streuung, die nach Gl. 2.5 fiir Riickwartsstreuung
eine Depolarisation von %% = 0,014 verursacht. Kleine Abweichungen von der
Riickwirtsrichtung erzeugen bereits signifikante Depolarisation; bei den sehr klei-
nen, beim Lidarverfahren vorkommenden Winkeln zu § = 7 (maximal 0.5 mrad)
143t sich jedoch zeigen [Beyerle und Neuber, 1995], dafi die resultierende Polarisa-
tionsidnderung weit unterhalb der Mefigenauigkeit liegt (maximale Depolarisation
< 3,5 x 107° fiir 1 mrad Abweichung von ¢ = 7).

Die Riickstreueffizienz Q% und die Extinktionsefizienz Q¥ sind folgenermafien
definiert:

QRck ddﬁgﬁ/dﬂ
7w r?
Aer
QExt — OEXQt . (27)
Tr

2Dies ist auch unmittelbar aus Symmetriegriinden einsichtig!
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2. Streu- und Lidar-Theorie

In der Literatur existieren optimierte Algorithmen zur numerischen Berechnung die-
ser Grofien (Wiscombe, 1980; Bohren und Huffman, 1983].

Streu- und Extinktionskoeffizienten,
Streuung an Ensembles von Teilchen

Ebenso wie fiir Rayleigh-Streuung kann man auch fiir Mie-Streuung Extinktions-
und Riickstreukoeffizienten definieren. Da Partikel mit unterschiedlichen Radien
unterschiedliche Streueffizienzen aufweisen, sind die Wirkungsquerschnitte mit der
GroBenverteilung dN4/dr zu wichten. Der Mie-Riickstreukoeffizient ist daher gege-
ben durch

dodss dN4

ﬁAer(/\,m) — dr 70 (r,/\,m) dr (T)

dNA4
dr

drmr? QR (r, A\, m)

(r) .

Entsprechend definiert man den Mie-Extinktionskoeflizienten,

dN#
(r
r

o )

aMt(Am) = /dragfi(r,/\,m)
0

A

(r) . (2.8)

dr

= /dmer QP (r, X, m) N
)

Analog zu Gl. 2.4 bezeichne ich im folgenden das Verhiltnis

O[Aer(/\, m)

Aer _
LA (N, m) = wﬂAer(/\,m)

(2.9)
als Mie-Streuverhiltnis. Im Gegensatz zu L** weist LA® eine deutliche Abhéingig-
keit von Wellenldnge, Brechungsindex und Groflenverteilung auf.

2.3.2. Streuung an aspharischen Partikeln

Die Berechnung der Streuung an asphirischen Aerosolpartikeln ist ungleich schwie-
riger als die Miestreuung. Insbesondere ist die Form der Partikel nicht bekannt, so
daf man sich mit Annahmen behelfen mu. Eine Moglichkeit ist die Berechnung
der Riickstreuung an Sphiroiden mit einer Schar von verschiedenen ,aspect ratios®
(groBie Achse/kleine Achse). Abbildung 2.2 auf S. 30 zeigt eine derartige Berechnung
fiir NAT-Partikel unter typischen stratosphérischen Bedingungen in Abh#ngigkeit
von den mittleren Radien und dem Aspektverhé&ltnis.

Es ist bemerkenswert, dafy die Depolarisation erst bei mittleren Radien von ca. 0.1um
spiirbar von Null abweicht; das bedeutet, dafl die Messung der Depolarisation bei
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kleineren Partikeln und kleinem Riickstreuverhiltnis nicht zur experimentellen Un-
terscheidung von sphérischen und asphirischen Teilchen eingesetzt werden kann
(vgl. [Toon et al., 1990]).

In einer neueren Arbeit [Mishchenko und Sassen, 1998] sind die Depolarisationen
fiir polydisperse asphérische Aerosole fiir eine Schar von Teilchenformen (Sph#roide,
Zylinder und Chebyshev-Partikel) mit einer exakten T-Matrix-Methode berechnet
worden. Der angenommene Brechungindex war m = 1, 308 + 1,328 x 107% (Eis bei
532 nm) und die Grofenverteilung ein 1/r3-Potenzgesetz mit der Randbedingung,
dafl die effektive Varianz 0,1 betragen soll, entsprechend einer moderat breiten Ver-
teilung. Der effektive Radius ist hier der Radius der Kugel mit gleicher Oberfliche.
Es ergibt sich (vgl. Abbildung 2.3.2), daf§ die starken Oszillationen der monodi-
spersen Verteilung durch die Faltung mit der Groflenverteilung nahezu véllig ver-
schwinden; § steigt mit dem effektiven Gréflenparameter zunidchst etwa oc z* an,
um bei Groflenparametern von 10...20 ein Maximum zu erreichen; bei noch gréfie-
ren effektiven Radien sinkt ¢ wieder ab. Es werden, je nach Geometrie der Teil-
chen, maximale Depolarisationen von 0,25 bis 0,7 erreicht. Alle Partikel (bis auf nur
ganz schwach von der Kugelgestalt abweichende) erreichen eine Depolarisation von
0,05 bei z = 3...4, entsprechend einem effektiven Radius von ca. 0, 14um. Sogar
Teilchen mit einer Abweichung von nur 2% von der idealen Kugelform konnen fiir
7> (0,4...0,8) um signifikante (§ > 0, 05) Depolarisation erzeugen. Analoge Rech-
nungen an Teilchen mit einem Brechungsindex von m = 1, 53 + 8 x 107% zeigen ein
qualitativ gleiches Verhalten, nur treten die Maxima der Depolarisation schon bei
kleineren effektiven Gréfilenparametern ein und sind etwas kleiner (um ca. 0,1) als
oben angegeben [Mishchenko et al., 1996b,a].

Allgemein: Streuung an Ensembles von Teilchen

Werden in den Gleichungen 2.8 bzw. 2.8 die Mie-Streueffizienzen durch allgemeine
Streueffizienzen ersetzt (z.B. auch Streueffizienzen an asphirischen Partikeln), so
erhdlt man die allgemeinen Riickstreu- und Extinktionsquerschnitte fiir Ensembles
von beliebigen Teilchen. Die Streueffizienzen in den Integralen 2.8 und 2.8 nennt man
auch die Kernel und die Groflenverteilung %Vri(r) kann als Gewichtungsfunktion
aufgefafit werden.
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aspeat rotio
Acrosol Backse. Rotio (NAT)
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Abbildung 2.2.: Riickstreuung (oben), Aerosoldepolarisation (Mitte) und ,color index“
(B4 /B4y ) (unten) fiir eine monodisperse NAT-Aerosolpopulation bei T = 193 K, p = 60
hPa und 5,0 ppbv kondensierter HNQO3 und einer Lidarwellenlinge von 532 nm [Tsias, 1998]
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Abbildung 2.3.: Depolarisationen versus effektiven Gréfienparameter fiir polydisperse,
zufallig orientierte Eispartikel verschiedener Teilchenformen. Die obere Achse zeigt den
effektiven Radius fiir eine Lidarwellenléinge von 532 nm.

31



2. Streu- und Lidar-Theorie

2.4. Die Lidar-Gleichungen

Der Zusammenhang zwischen den physikalischen Atmosphérenparametern und dem
Mefisignal wird durch die Lidar-Gleichung beschrieben. Ich stelle zunéchst die Lidar-
Gleichung fiir ein Riickstreu-Lidar unter der Annahme eines vollstédndig depolari-
sierten Emissionsstrahls vor. In Abschnitt 2.4.2 wird die Diskussion auf den Fall
polarisierter Emission erweitert.

2.4.1. Lidar-Gleichung fiir unpolarisiertes Licht

Die Intensitéit des wihrend des Zeitintervalles [2z/c, 2(z + Az)/c] im Detektor nach-
gewiesenen Streulichts P%(z, )\) ist zuniichst proportional der Energie des emittierten
Laserpulses P#(\). Sie ist zweitens proportional der Summe der Riickstreukoeffizi-
enten BR¥ (), z) + #4°'(), 2). Drittens ist sie proportional dem Raumwinkel A/22,
unter dem das Streuvolumen die effektive Teleskopfliche A sieht. Schliellich ist zu
beriicksichtigen, daf§ der Laserpuls auf seinem Weg durch die Atmosphére durch
Streuung und Absorption abgeschwicht wird. Daher ist der Zusammenhang zwi-
schen emittierter und detektierter Intensitit gegeben durch [Measures, 1984]

Pis) = DHO)PO) S
x (B%(2,A) + B2 (2, 1)) O(2) T*(2, 1) Az (2.10)
z
T(z,)) = exp (— /dé apol(z,0) + oerr(Z,)\)> ,
20
wobei
z die Hohe,
Az die Hohenauflésung des Detektors (Az > ¢7/2),
0(z) den geometrischen Uberlapp zwischen emittiertem Laserstrahl

und Teleskopgesichtsfeld,
D*(\) die Empfindlichkeit des Detektorkanals & fiir die Wellenlénge A,
aMel(z, ) den Rayleigh-Extinktionskoeffizienten,
a®®(2,)) den Partikelextinktionskoeffizienten,
Pe(A) die Intensitdt des zum Zeitpunkt ¢ und mit der Wellenldnge A
emittierten Laserlichts,
Piz,)\)  die Intensitit des zum Zeitpunkt ¢ = 2 z/c und bei der Wellenldnge X
detektierten Signals und
T(z, ) die Transmission der Atmosphére
‘ zwischen der Beobachtungshohe zp und der Héhe z
bezeichnet.
Gl. 2.10 ist die Lidar-Gleichung. Sie ist in dieser Form nur giiltig, wenn die folgenden
Voraussetzungen erfiillt sind.
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e Die optische Dicke der Atmosphire ist so gering, dal Mehrfachstreuung ge-
geniiber Einfachstrenung vernachlissigt werden kann.

Fiir eine Wellenlidnge von 532 nm betrigt der Rayleigh-Extinktionskoeffizient
in einer Hohe von 16 km etwa 1075 m~1. o iibersteigt diesen Wert in der Re-
gel um nicht mehr als eine Gréflenordnung; die optische Dicke der Typ I-PSCs
liegt immer unter 0,1. Daher ist die Annahme korrekt, dafl Einfachstreuung in
der Stratosphire der dominierende Streuprozef ist®.

e Die Zihleradditionszeit des Detektors iibersteigt die Pulsldnge des Laserpulses
um mindestens eine GréfBenordnung (vgl. Kapitel 3.2.1).

Die Pulslingen der Laser, die in dieser Arbeit zum Einsatz gekommen sind,
liegen zwischen 5 und 10 nsec. Die Héhenauflgsung des Detektors betrégt 15
bis 200 m. Dies entspricht einer Additionszeit von von 0,1 bis 1,33 usec.

e Die spektrale Bandbreite des emittierten Laserpulses ist gegeniiber der

Wellenlangenabhingigkeit der Riickstreu- und Extinktionskoeflizienten ver-
nachlissigbar gering.
Die Linienbreiten A)/) der Laser betragen zwischen 3 107% und 107 (vgl.
Tab. 3.1 und 3.2 ). Uber diesen spektralen Bereich hinweg #&ndern sich die
Rayleigh-Extinktions- und -Riickstreukoeffizienten um etwa 107* bis 4 - 1074,
Die Wellenldngenabhingigkeit von o und #*°" ist in der Regel geringer als
A~* und liegt daher noch unterhalb dieser Werte. Riickstreu- und Extinktions-
koeffizienten koénnen folglich in guter Niherung iiber den Spektralbereich als
konstant angesehen werden.

2.4.2. Lidar-Gleichung fiir polarisiertes Licht

Enthélt das Emissions- oder Streusignal einen polarisierten Anteil, muf} die ska-
lare Lidar-Gleichung durch eine Beziehung fiir die Stokes-Vektoren ersetzt werden
[Kavaya, 1987; Anderson, 1989],

Pr(z,)) = (F™ g% (5,)) + FA(2) §4 (2,)))

X

Pe()) —g 0(2) Tz, \) Az . (2.11)

Es bezeichnet
FRay die Rayleigh-Streumatrix fiir Riickwértsstreuung,
FAer(z)  die Partikelstreumatrix fiir Riickwértsstreuung,
ﬁe(A) den Stokes-Vektor des mit der Wellenldnge A emittierten Laserlichts und
ﬁ’(z, A)  den Stokes-Vektor des in der Hohe z gestreuten Laserlichts
vor Eintritt in Teleskop und Detektor.

3Eine die Depolarisation der PSC-Signale moglicherweise durch Mehrfachstreuung verfilschende
Wirkung von durchstrahlter Cirrusbewslkung wird immer wieder diskutiert, ist aber weder in
MeBdaten noch durch Modellrechnungen bisher eindeutig nachgewiesen worden.
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In der Regel dndert ein realer Detektor den Polarisationszustand des Streusignals P,

Pz, )\) = DFP(z,A). (2.12)

Hier bedeutet D* die Miiller-Matrix des k-ten Detektorkanals und P? den Stokes-
Vektor des Lichts, dem der Photodetektor im Kanal & ausgesetzt ist. Besonders inter-
essant sind die Miiller-Matrizen der polarisationsempfindlichen Detektorkanile, wo
die — moglichst ideale ~ Separation der s- und p-Anteile des Streulichts ja erwiinscht
ist. Die Rayleigh-Streumatrix fiir einen Streuwinkel von 180° hat die Form [van de
Hulst, 1957; Bohren und Huffman, 1983]

454+ Te¢ 0 0 0
1 0 45 +¢€ 0 0
Ray _
r 45+ Te 0 0 —(45+e¢) 0 (2.13)
0 0 0 —(45 4+ 45¢)

mit dem molekularen Anisotropiefaktor e (vgl. Abschnitt 2.2.1). Unter der An-
nahme einer isotropen, spiegelsymmetrischen Partikelverteilung? ist die Partikel-
Streumatrix FA gegeben durch [van de Hulst, 1957]

1 0 0 0
Fie(z) = 8 a(OZ) —ao(z) 8 (2.14)
0 0 0 —bz)

Da die Form der Partikel in der Regel hthenabhéngig ist, sind die positiven Para-
meter a(z) und b(z) Funktionen von z. Nach Mishchenko und Hovenier [1995] gilt:
b(z) = 2a(z) — 1. Fiir isotrop verteilte sphérische Partikel gilt a = 1 = b. Fiir aspéri-
sche Partikel steckt in den a(z) und b(z) gerade die Information iiber die lineare
Depolarisation:

_P-P  1-a(z)

_P1+P2 o 1+G(Z) ’

Es gilt 0 < § < 1 [Mishchenko und Hovenier, 1995]. Der Vorfaktor in Gl 2.13
garantiert, dafi Gl. 2.11 fiir unpolarisierte Emission in die skalare Form der Lidar-
Gleichung iibergeht.

Im folgenden verzichte ich der Ubersichtlichkeit wegen auf die Indizierung mit dem
Kanalindex k. Ist die Quantenausbeute der Photodetektoren unabhéingig vom Po-
larisationszustand des eingestrahlten Lichts, héingt die Zdhlrate Z(z) im k-ten De-
tektorkanal nur von der ersten Komponente von P4 ab. Unter der Voraussetzung,
daf der Photodetektor nicht {ibersteuert wird, gilt daher

Z(z) = Z%(2) + Z* = C P(2) + Z* . (2.15)

o

4d.h. entweder zufillig orientierte Partikel mit einer Symmetrieebene wie zB. Ellipsoide und/oder
Partikel und ihre Spiegelteilchen in gleicher Anzahl und zufilliger Orientierung [Mishchenko
und Hovenier, 1995]. Ganz allgemein ist Fiq = Fy; # 0.
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2, Streu- und Lidar-Theorie

C' bezeichnet die Detektorempfindlichkeit und Z* die Untergrundzéhlrate im Ka-
nal k.
Fiir parallel bzw. senkrecht linear polarisiertes Emissionslicht (ﬁe = (P{, P§, 0,0))
verbleiben von Gl. 2.11 nur zwel nichttriviale Gleichungen, die skalare Lidar-
Gleichung und eine Gleichung, die die Depolarisation des Riickstreusignals be-
schreibt,
A
Pi(z ) = (B™(50) +52(2,0) () 50 T (=) Az (2.16)
z
P(5,0) = (FRY % (2,\) + FE™ 6 (2, )
ey A
x  P7(A) ") O(2) T*(z,\) Az . (2.17)
Fiir die Berechnung von (34 (z,A) (unpolarisierter oder Gesamt-Riickstreukoeffi-
zient) wird Gl. 2.16 verwendet, fiir die Berechnung von §4%(z, \) bzwﬂﬁer(z,)\)
(polarisierte Komponenten des Riickstreukoeffizienten) Gl. 2.17. Die Gl. 2.17 in
Kombination mit Gl. 2.16 gestattet die Bestimmung der Volumendepolarisation
(vgl. Abschnitt 3.3.2). Wie die Diskussion des Klett-Verfahrens zur Berechnung
von Riickstreukoeffizienten in Abschnitt 3.3.3 zeigen wird, geniigt fiir die Berech-
nung der Riickstreukoeffizienten die Kenntnis von P"(z, A) bis auf eine multiplikative
Konstante.

2.4.3. Riickstreuverhiltnis

Der aus Lidar-Messungen abgeleitete Aerosolgehalt in der Atmosphére wird ibli-
cherweise in Form des Riickstreuverhiltnisses angegeben. Das Riickstreuverhéltnis R
ist definiert als
AR (2, M) + B (z, )

Rz, \) = G (3, 0 . (2.18)
Fiir eine aerosolfreie Atmosphire nimmt R den Wert eins an. Ebenso wie das Vo-
lumenmischungsverhiltnis eines Tracers ist das Riickstreuverhéltnis auf einer Zeits-
kala, wihrend der die Zusammensetzung und die GréBenverteilung des Aerosols
als konstant angesehen werden kann, eine konservative Gréfle. Aulerdem steht R
(genauer das Aerosol-Mischungsverhiltnis, £ — 1), in einem halbquantitativen Zu-
sammenhang mit dem Mischungsverhiltnis der Spurengase, die zur Partikelbildung
beitragen. Nach Wedekind [1997] gilt ndherungsweise

R—l = C'IHN()3

mit

2

1
c (0,25 £ 0,15) ——

ppbv

Hier ist uno, der Anteil HNQOj, der in den Teilchen kondensiert ist. Die Konstan-
te ¢ ist von Wedekind fiir NAT als Kondensat und Annahme sphérischer Teilchen
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2., Streu- und Lidar-Theorie

aus Lidardaten abgeschitzt worden. Durch den Zusammenhang von R mit dem Mi-
schungsverhdltnis der kondensierten Gase ist es moglich, PSCs, die in unterschiedli-
chen Hohen beobachtet wurden, miteinander zu vergleichen.

In dieser Arbeit werde ich die Bezeichung ,Riickstreuverhiltnis® (konform mit der
Konvention im Lidar-Bereich) synomym mit der Grofie Ry, also dem unpolarisierten
Riickstreuverhiltnis verwenden. Fiir den 532 nm-Kanal wurden auch die polarisier-
ten Riickstreuverhéltnisse R, und Ry (analog die polarisierten Aerosolriickstreu-
koeffizienten 3¢ und ") bestimmt; falls diese Grofien verwendet werden, wird
explizit darauf hingewiesen. Die Definition der polarisierten Riickstreuverhéltnisse
ist analog zu Formel 2.18, es sind lediglich alle Gréfen als polarisationsabhingig zu
verstehen.

2.4.4. Korrektur der Spurengasabsorption

Bisher wurde in der Lidargleichung lediglich die Extinktion durch Streuung be-
handelt. Absorption durch Spurengase ist jedoch zu beriicksichtigen, wenn die
Emissions- oder Absorptionswellenldnge auf Absorptionsbanden atmosphérischer
Gase liegen. Zur Korrektur ist ein Hohenprofil des betreffenden Spurengases und die
Kenntnis des jeweiligen molekularen Absorptionsquerschnittes notwendig. Fiir die
beim vorliegenden Aerosol-Lidar verwendeten Wellenldngen ist nur das Chappuis-
Absorptionsband von Ozon, und hier auch nur bei 532 nm (und 607 nm) von Bedeu-
tung. Formal wird die Korrektur in den Rayleigh-Extinktionskoeffizienten alq (A)
hineingezogen durch

g (A, 2) = o5 (A NM(2) + 07" (N, T(2)) N9 (2).

Hier bedeutet A/9%°"(z) die Ozonteilchenzahldichte als Funktion der Hohe z und
0977 (\, T(2)) den auch von der Temperatur abhéngigen molekularen Absorptions-
querschnitt von Ozon.

2.4.5. Raman-Lidargleichung

Das hier besprochene Lidar-System ist dafiir ausgelegt, die (Vibrations-)Raman-
riickstreuintensititen des Stickstoffs auf mindestens zwei Wellenldngen zu messen.
Hier ist der Zusammenhang zwischen emittierter und detektierter Intensitit gegeben
durch [Ansmann et al., 1990}:

A

P4z 20,00) = DF(Ap) P*(X) 75 O(2) Az (7™ (2, X, Ar))

X

exp (- / d3 a7, \o) + a(i,/\R)> (2.19)

wobei
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pRaman(y Mo, Ag) den Ramanriickstreukoeffizienten,

Pe(Xg) die Intensitit des zum Zeitpunkt ¢ und mit der Wellenldnge g
emittierten Laserlichts,
Pz, AR) die Intensitét des zum Zeitpunkt ¢ = 2 z/c und bei der
Wellenldnge Agr detektierten Signals,
a(z, Ag) den totalen Extinktionskoeffizienten bei Ag,
a(z, Ag) den totalen Extinktionskoeflizienten bei Ag
bezeichnet.

Der Raman-Riickstreukoeffizient ist gegeben durch den differentiellen Ram-
anriickstreuquerschnitt doy/dS) eines Gases mit der molekularen Anzahldichte N:

dor( o, AR)

I@Raman(z’ /\0>/\R) = N(z) a0

Es kann z.B. das Stickstoffprofil benutzt werden, da hier die Anzahldichte {iber
meteorologische Sondierungen gut bekannt ist.

Der differentielle Riickstreuquerschnitt fiir die Detektion der Summe der beiden
Polarisationsrichtungen bei 532 nm liegt fiir Stickstoff bei 4, 5x 10727 m? sr~* [Stebel,
1998; Inabe, 1976]. Er ist damit drei Gréfenordnungen kleiner als der entsprechende
Wert des Rayleigh~Riickstreuquerschnitts 6,22 x 1072 m? sr~1.

Wenn der Raman-Riickstreukoeflizient bekannt ist, hingt das Signal nur noch von
den gesuchten totalen Extinktionskoeffizienten a(z, Ag) bzw. a(z, Ag) ab, die man

schreiben kann als
oz, A) = a2, 0) + (2, ).
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In diesem Kapitel werde ich erst den experimentellen Aufbau des fiir diese Arbeit
verwendeten Lidarsystems begriinden und vorstellen, beschreibe dann detailliert die
verwendeten Methoden zur Datenauswertung und die Berechnung der abgeleiteten
Grofen; zum Schlufl stelle ich die sonstigen zur Auswertung verwendeten Daten vor.

Strategien zur Aufklirung der Natur der PSCs

1. Mikrophysikalische Modellrechnungen und Labormessungen (z.B. Crutzen und
Arnold [1986]; Molina et al. [1993]). Sie haben das Potential, die Natur und
die Bildung von PSCs detailliert zu beschreiben. Allerdings miissen sie mit
Feldmessungen verglichen und iiberprift werden.

2. In situ-Meflverfahren. Sie kénnen die Form, Grofle und Zusammensetzung von
PSC-Partikeln aus einem begrenzten Probevolumen bestimmen und haben u.a.
bestitigt, dafl PSC-Partikel HHINO3; und Wasser enthalten [Fahey et al., 1989;
Kawa et al., 1990]'. Ballon- oder auch Flugzeuggetragene in situ-Messungen
sind jedoch aufwendig und liefern immer nur értlich und zeitlich eng begrenzte
Momentaufnahmen. Eine direkte, quantitative, chemische in situ-Analyse von
PSC-Partikeln ist bis heute nicht gegliickt [Peter, 1996].

3. Satellitenmessungen. Satelliten konnen grofirdumig die stratosphérischen
Aerosole erfassen; sie liefern Extinktionsprofile mit einer méBigen Hoéhen-
auflésung (GréBenordnung 1 km). Kleinrdumige Phinomene und Aerosole in
der Polarnacht kénnen jedoch durch die Natur der Methode (Limb-Messungen)
nicht erfafit werden. Immerhin haben die Messungen des TOMS-Satelliten zum
ersten Mal gezeigt, dall PSCs in den Polargebieten ein hdufiges Phdnomen sind
(Mc Cormick et al. [1982]; vgl. Abschnitt 1.4.3).

4. Fernerkundende Systeme, hier: LIDAR

e Optisches Mefiverfahren, keine Interaktion im Probevolumen

e Phase mefibar, ebenso sind Aussagen {iber Oberflichen- und Volu-
mendichten, die Grossenverteilung und sogar iiber den Brechungsindex
mdglich.

}Was zu erwarten ist, weil die Stratosphire nur drei kondensierbare Substanzen — HNOz, HyO
und HySO4 - in signifikanten Mengen enthiilt.
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o Sehr gut hohen- und zeitaufgeldste Profile mefibar.

e Moglichkeit der routineméfigen Langzeitbeobachtung erlaubt Riick-
schliisse auf die Evolution der PSCs.

Bodengebundene Lidarmessungen miissen jedoch insbesondere ergéinzt wer-
den durch p—, T—Profile (aus Radiosonden) am Beobachtungsort? und durch
méglichst realistische Spurengasprofile. Ebenso sind (Riickwirts—) Trajektori-
enrechnungen ein notwendiges Hilfsmittel, wie wir noch sehen werden.

Flugzeuggetragene Lidarmessungen nehmen eine Zwischenstellung zwischen
dem in dieser Arbeit beschriebenen bodengestiitzten Verfahren und den in-
situ-Messungen ein; insbesondere quasi-Langrange-Fliige erlauben eine detail-
lierte Verfolgung der PSC-Bildung iiber Stunden hinweg (z.B. [Tsias et al.,
1997a)).

Anforderungen an ein bodengestiitztes Lidar zur Beobachung von PSCs:

e Betrieb an jedem (klaren) Tag wihrend des arktischen Winters (auch das
Meflergebnis: , keine PSCs!* ist wichtig!).

e Mindestens zwei (elastische) Riickstreuwellenlingen zur Abschédtzung der
Grofle der Partikel.

e Hohen- und Zeitauflésung besser als die typischen Gréfien- bzw. Zeitskalen der
PSC-Strukturen. Als ausreichend haben sich eine H6henauflésung von < 50 m
und eine Zeitauflosung < 10 min erwiesen.

e Reichweite des brauchbaren Signals von der Tropopause bis mindestens ca. 35
km Hohe (einige km iiber die stratosphérische Aerosolschicht hinaus).

e Moglichkeit, auf mindestens einer Wellenlinge polarisationsempfindlich zu
messen (zur Ableitung der Aerosoldepolarisation).

Wiinschenswerte Erweiterungen:

e Mboglichst viele (> 3) elastische Riickstreuwellenlingen verteilt vom UV-
Bereich bis ins Infrarote erlauben im Prinzip durch Inversion die Ableitung
der Aerosolgréfenverteilung (vgl. Beyerle [1994] und Abschnitt 3.4.3).

e Messung des Ramansignals (Stickstoff-Vibrations-Stokeslinien der elastischen
Riickstreuwellenldngen) erlaubt im Prinzip die Ableitung des Extinktionspro-
fils der Aerosole (Ansmann et al. [1990], vgl. Abschnitt 3.4.5).

*Temperaturprofile sind zwar grundsitzlich auch aus Lidarsignalen ableitbar (vgl. Ab-
schnitt 3.4.5), mit dem hier verwendeten Rayleigh-Riickstreulidar jedoch gerade innerhalb von
Aerosolschichten nicht!
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Das in dieser Arbeit besprochene Lidar-System erfiillt alle oben angefiithrten Anfor-
derungen (die Erfilllung der ,, Wunschliste® im Winter 1996/97 scheiterte leider an
technischen Problemen). Im Vorgriff auf noch folgende genaue Definitionen stelle ich
hier die Liste der Mefigroflen auf, wie sie in beiden hier betrachteten Wintern fiir
alle Mefitage vorliegen (z ist der Hohenvektor):

Lidar:
6(z):  Volumendepolarisation bei 532 nm.
B4 Aerosolriickstreukoeffizienten
(fiir die beiden Polarisationsrichtungen des 532nm-Kanals
und fiir den unpolarisierten 353 nm-Kanal.)
R(z) : Riickstreuverhaltnis (R,)
bei 353 und 532 nm (bei 532 nm auch R, und Ry).

Sonden:
T(z), p(2), Nozon(z): Temperatur-, Druck- und Ozonprofile

Modelle:
stratosphérische Spurengasprofile fiir H,O, HNO3, HoSO,
Riickwérts-Trajektorien (insbes. geographischer Ort, Temperatur und Druck
von Luftpaketen auf Isentropen)

3.1. Fernerkundung mit Lidar

Das Akronym LIDAR steht fiir light detection and ranging. Das Mefiprinzip ist das
eines optischen Radars: intensive, quasi monochromatische Laserlichtpulse werden
(hier: senkrecht) in die Atmosphére emittiert. Die ausgesandten Photonen (grofien-
ordnungsméfig 1017 pro Puls) werden an den Partikeln und Molekiilen absorbiert
und gestreut; das in Riickwértsrichtung gestreute Licht wird mit einem Teleskop
gesammelt und mit einem geeigneten Detektorsystem zeitlich aufgeldst nachgewie-
sen. Aus der Laufzeit des Lichtes ¢, d.h. der Zeitdifferenz zwischen der Emission
der Laserpulse und der Detektion des Streusignals im Detektor, kann die Hohe z
berechnet werden, in der der Streuprozef stattgefunden hat?®.

4
z = % c¢: Lichtgeschwindigkeit
Die Hohenauflssung des Lidars ist theoretisch nur durch die Pulslinge 7, des

Lasers begrenzt, entspricht also ¢7r,. Die Hohenaufldsung wird aber auch durch die
Integrationszeit des Detektors 7p reduziert, so dafl die in der Praxis erreichbare

3Der Fehler durch Verwendung der Vakuumlichtgeschwindigkeit ¢ gegeniiber der Gruppenge-
schwindigkeit in Luft kann praktisch vernachlissigt werden
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effektive Hohenaufldsung insgesamt durch ¢, + 7p)/2 gegeben ist.

Aus der Analyse der gemessenen Intensititsprofile gewinnt man Informationen iiber
die geophysikalischen Parameter der Atmosphire (umfassende Darstellungen z.B. in
Measures [1984] oder Ansmann et al. [1997]).

Neben der Untersuchung von Aerosolen liegen Anwendungen fiir atmosphérische Li-
dar im Bereich der Bestimmung von Dichte—, Temperatur—, Windfeldern und Schwe-
rewellen, siehe z.B. [Neuber et al., 1988; Hansen und von Zahn, 1994; Meriwether
et al., 1994; Gardner et al., 1995; Whiteway und Carswell, 1995].

Das in dieser Arbeit vorgestellte Lidarsystem ermdglicht neben der Bestimmung
von Aerosolparametern auch die Messung des stratosphirischen Ozonprofils nach
dem (Raman-) DIAL-Prinzip [Neuber und Kriiger, 1990; Mc Gee et al., 1993;
Steinbrecht und Carswell, 1995; Heese, 1996]. Das Prinzip der differentiellen
Absorption (DIAL steht fiir Differential Absorption Lidar) besteht darin, dafl
Laserlicht auf zwei Wellenldngen emittiert wird, die unterschiedlich stark von
dem zu messenden Spurengas (z.13. Ozon) absorbiert werden. Aus dem Vergleich
der riickgestreuten Signalintensititen kénnen Hohenprofile der Gaskonzentration
ermittelt werden. Die am atmosphérischen Stickstoff oder Sauerstoff inelastisch
riickgestreuten Raman-Signale (Vibrations—Rotations—Spektren) sind nicht durch
die Aerosol-Riickstreuung beeinflufit (vgl. Abschnitt 2.2). Daher kann durch die
Implementierung von Raman—Kanélen im Prinzip die Spurengaskonzentration auch
bei einer Aerosolbelastung der Atmosphire korrekt ermittelt werden.

3.1.1. Geschichte der Lidar-Beobachtungen in Ny-Alesund

Da ich mich in dieser Arbeit mehrfach auf die langjahrige Lidar-Mefireihe des Alfred-
Wegener-Instituts auf Spitzbergen beziehen werde, ist hier ein kurzer Uberblick tiber
die instrumentelle Entwicklung der Lidarstation angebracht. Die Darstellung bis
1995 folgt [Stebel, 1998].

Seit dem Sommer 1988 werden in Ny-Alesund (78.924°N, 11.934°E) auf Spitz-
bergen Lidar-Messungen vom Alfred—Wegener—Institut fiir Polar- und Mee-
resforschung (AWI) durchgefithrt. Die anfinglich als reine DIAL-Ozon-Lidar
konzipierte Anlage [Steinbrecht, 1987] wurde im Winter 1991/92 im Rahmen der
EASOE-Mefikampagne (European Arctic Stratospheric Ozone Ezperiment) fiir die
Untersuchung von stratosphérischen Aerosolen erweitert [Neuber et al., 1992a;
Beyerle, 1994]. 1992 wurde die deutsche Arktisforschungsstation (Koldewey-Station)
in das internationale Netzwerk zur Erkundung stratosphérischer Verinderungen
NDSC (Network for the Detection of Stratospheric Change) aufgenommen. Sie ist —
neben Thule in Grénland und Eureka in Kanada — eine arktische Primary Station.
Dies beinhaltet u. a. eine kontinuierliche Beobachtung des stratosphirischen Ozons.
Bis zum Winter 1991/92 standen nur die beiden DIAL-Wellenldngen 308 nm und
353 nm zur Verfligung; Aerosolmessungen waren nur mit der off-Wellenlinge
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(353 nm) moglich. Im November/Dezember 1991 sind mit dem neuen Nd:YAG-
Laser die Sendewellenldngen 532 nm und 1064 nm hinzugekommen, mit denen die
vulkanische Aerosolwolke des Pinatubo-Ausbruchs? und im Winter 1992/93 auch
zahlreiche PSCs untersucht werden konnten [Beyerle, 1994]. Das Hauptaugenmerk
der im Winter 1993/94 durchgefiihrten Messungen lag auf der Untersuchung der
Variation der Ozonkonzentration [Heese, 1996]. Im November 1994 wurde das Lidar
im bis dahin verwendeten Meficontainer abgebaut. Bis Ende Dezember 1994 konnte
ein erweitertes Lidar-System komplett neu in dem fertiggestellten NDSC—~Gebdude®
aufgebaut werden. Dabei wurde der im Rahmen der Dissertation von Kerstin Stebel
[Stebel, 1998] fiir die ESMOS/Arctic (Buropean Stratospheric Monitoring Stations
in the Arctic)-Meflkampagne entwickelte Mehrwellenlingen-Detektor installiert,
mit dem ab Januar 1995 Aerosol-Messungen durchgefiihrt wurden. Modifikationen
und Verbesserungen im Rahmen dieser Arbeit erfolgten fiir die Meff)kampagnen im
Winter 95/96 und noch einmal fiir den Winter 96/97.

Fiir die hier vorgestellten Aerosol-Messungen wurde das Lidar als reines Riickstreu—
Lidar eingesetzt. Bei dieser ungenau auch als Rayleigh-Lidar bezeichneten Anwen-
dung wird das aus der Atmosphére riickgestreute Signal auf der emittierten Wel-
lenlénge detektiert. Die Bandbreite der Detektoren umfafit die zentrale Cabannes—
Linie und die Rotations-Raman-Linien (s. Abschnitt 2.2).

4Der Mt. Pinatubo (15°N,120°0) brach im Juni 1991 aus
®Die genauen geographischen Koordinaten des Lidars sind nach eigenen astronomischen
Beobachtungen: A = 11°55'20" &+ 35", ¢ = 78°55'23" £ 7"
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3.2. Beschreibung des Instruments

Das Aerosol-Lidar besteht aus fiinf mechanischen, optischen und elektronischen
Komponenten:

o Als Laserlichtquelle dienen zwei leistungsstarke Lasersysteme, die Energie in
drei spektralen Bereichen mit hoher Pulsenergie und Pulsrate bereitstellen.

e Die Aussendeoptik lenkt die Laserpulse vertikal in die Atmosphére. Strahlauf-
weltungssysteme verringern zuvor die Divergenz des emittierten Laserstrahls.

e Mittels eines Spiegelteleskops in modifizierter Cassegrain-Montierung werden
die Riickstreusignale aufgefangen und in den Detektor fokussiert.

e Der Detektor separiert das Riickstreusignal in die verschiedenen Wellenldngen-
komponenten und bestimmt zusétzlich fiir eine Wellenldnge die Depolarisation.
Die Riickstreusignale werden mit empfindlichen und rauscharmen Photomul-
tipliern nachgewiesen, die alle im Photonenzdhlmodus arbeiten.

e Eine rechnergestiitzte Datenaufnahme nimmt die von den Photodetekto-
ren erzeugten Zihlpulse in Vielkanalzéhlern auf. Ein Rechner steuert die
Datenaufnahme-Elektronik, speichert die Zihlraten periodisch ab und fithrt
eine einfache Datenanalyse fiir die Kontrolle und Steuerung des Instrumentes
durch.
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Abbildung 3.4.: Detektoraufbau im Winter 1996/97
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Hersteller Continuum

Typ Nd:YAG NY 61-30
Wellenlédnge 1064 nm | 532 nm
Pulsfrequenz 30 Hz
Pulsenergie ca. 200 mJ | ca. 190 mJ
Pulsldnge 6-8 nsec 5-7 nsec
Linienbreite 30 GHz
Divergenz 0,5 mrad
Polarisation zirkular vertikal
Polarisationsgrad k.A. 0.995
Energiestabilitit 3% 4,5%
Strahlprofil kreisférmig
Stromversorgung 220V
Wasserversorgung 11-15 1/min

Tabelle 3.1.: Die technischen Daten des Nd:YAG-Festkérperlasers NY 61-30. Die ange-
gebenen Pulsenergien beziehen sich auf den Betrieb mit Frequenzverdoppler.

3.2.1. Laser

Da die Riickstreuintensitdten aufgrund der abnehmenden Luftdichte etwa exponen-
tiell mit der Hohe abnehmen, sind fiir stratosphérische Lidar-Untersuchungen lei-
stungsstarke Laser, grofie Teleskope und empfindliche Photodetektoren erforderlich.
Als Laserlichtquellen werden daher zwei Lasersysteme hoher Pulsenergie und Re-
petitionsrate eingesetzt. Beide Systeme sind kommerziell erhiltlich. Fiir die Erzeu-
gung des UV-Laserlichts bei 308 nm wird ein XeCl-Excimer-Laser verwendet, die
Wellenldnge 353 nm entsteht durch Konversion eines Teils der Photonen mittels in-
duzierter Ramanstreuung in einer Hy-Gaszelle. Die Wellenlinge 532 nm wird von
der zweiten Harmonischen eines Nd:YAG-Lasers geliefert®.

Nd:YAG-Laser

Als Quelle fiir die Erzeugung von Laserlicht bei 532 und 1064 nm wird der gepulste
Nd:YAG-Festkorperlaser NY 61-30 des Herstellers Continuum eingesetzt. Die wich-
tigsten technischen Daten des Gerites sind in Tabelle 3.1 aufgelistet [Continuum,
1990].

Der NY 61-30 verfiigt iiber eine Oszillator- und eine Verstirkerstufe. Beide YAG-
Stdbe werden mittels einer Blitzlampe optisch gepumpt. Zur Erhéhung der Puls-
energie und zum Erreichen kurzer Pulsldngen ist der Laser mit einer Giiteschaltung

®Es ist leicht méglich, auch die Fundamentale bei 1064 nm zu benutzten, was zusammen mit
der Installation eines Zweiges fiir einen neuen Titan:Saphir-Laser bei 779 nm fiir den Winter
1996/97 geplant war; leider versagte der vorgesehene Detektor (Avalanche-Photodiode) fiir den
IR-Zweig in beiden Wintern; 1996 /97 konnte der Ti:Sa-Laser nicht rechtzeitig nach Ny-Alesund
transportiert werden
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ausgestattet. Der Verdopplerkristall erzeugt die zweite Harmonische aus der Funda-
mentalwellenlinge von 1064 nm. Durch Verkippen des Kristalls wird auf maximale
Pulsenergie bei 532 nm justiert. Die nominelle Blitzlampenfrequenz des ND 61-30
betrigt 30 Hz; aufgrund der Ausdehnung des optischen Mediums kénnen héhere Fre-
quenzen eine Fokussierung des Laserstrahls innerhalb der YAG-Stébe verursachen
und damit zur Zerstérung des Lasermediums fiihren.

Frequenzen niedriger als 30 Hz gefihrden zwar keine optischen Komponenten,
erhthen aber die Divergenz des emittierten Lichts.

Fir den Einsatz des Nd:YAG-Lasers als Lidar-Lichtquelle mufl die Méglichkeit ei-
ner externen Triggerung bestehen. Der NY 61-30 benotigt zwei Triggerpulse. Der
erste Puls ziindet die Blitzlampe, die das Lasermedium optisch pumpt. Nach etwa
280 usec schaltet ein zweiter Puls den Giiteschalter durch und startet damit die La-~
seraktivitit. Fiir eine maximale Pulsenergie ist die genaue Justage der Zeitdifferenz
zwischen erstem und zweitem Triggersignal erforderlich.

Excimer-Laser

Fiir die Erzeugung des UV-Laserlichts bei 308 nm wird ein XeCl-Excimer-Gaslaser
(LPX 250) des Herstellers Lambda Physik eingesetzt. Die wichtigsten Systempa-
rameter sind in Tabelle 3.2 zusammengefafit. Es ist zu beachten, dafi dieser Laser
(falls keine besonderen Vorkehrungen getroffen werden) meist auf beiden XeCl*-
Linien breitbandig emittiert. Durch eine genaue Abstimmung eines hinter der Oszil-
latorréhre angeordneten dispersiven Elements kann jedoch eine schmalbandige Emis-
sion auf nur einer der beiden Linien erzwungen werden. Leider ist diese Abstimmung
instabil, so dafl der Laser die meiste Zeit breitbandig mit einem Energieschwerpunkt
bei 308,1 nm lief. Ein Teil der Laserenergie bei 308 nm wird in einer mit Hy gefiillten
Raman-Zelle zu Strahlung mit der Wellenldinge 353 nm (1. Stokes-Linie) konvertiert
[Werner et al., 1983]. Der Wasserstoffdruck 1483t sich wihrend des Betriebes regeln, so
daf} eine fiir das Experiment optimale Konversion eingestellt bzw. gehalten werden
kann. Bild 3.5 zeigt typische experimentelle Spektren vor bzw. nach der Konversion.
Eine detaillierte Beschreibung des Lasers sowie der Justage der Raman-Zelle findet
sich in [Steinbrecht, 1987].
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Abbildung 3.5.: Gemessene Spektren des Eximerlasers LPX 250T im breit- und im
schmalbandigen Betrieb sowie die erste Stokes-Linie nach der Konversion in der Was-
serstoffzelle. (Rairoux, 1997]

Hersteller Lambda Physik
Typ LPX 250T
Wellenlingen 307.9 / 308.15 nm
Pulsfrequenz max. 100 Hz
Pulsenergie (max.) bis ca. 380 mJ
Pulsenergie (Betrieb) ca. 150 mJ
Pulslénge 15 nsec
Linienbreite 32 GHz
Divergenz (Herstellerangabe) 0,2 mrad
Divergenz (exp.) (0,6 ...2) mrad
Strahlprofil Rechteck 10 x 20 mm
Stromversorgung 380 V

Tabelle 3.2.: Die technischen Daten des Excimer-Gaslasers LPX 250T
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3.2.2. Sende- und Empfangsoptik

Abbildung 3.6.: Uberlappschema Teleskopgesichtsfeld/Laserkonus

Wie in 3.1 bzw. 3.3 schematisch angedeutet, ist die gewiihlte Anordnung die eines bi-
statischen Lidars, d.h. Sende- und Empfangsachsen sind nicht koaxial. Vollstindiger
Uberlapp des Laserstrahls mit der Divergenz ¥ mit dem Gesichtsfeld des Telekops ©
(jeweils volle Winkel) wird damit erst ab einer Hohe 2, erreicht; falls 99 < © verbleibt
dann der Sendestrahl bis ins Unendliche im Teleskopgesichtsfeld.

Es gelten nach Bild 3.6 die folgenden Beziehungen in geometrischer und Kleinwinkel-
Naherung unter der Voraussetzung, dafl das Teleskop auf ,unendlich® eingestellt
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ist und der eine Laserrandstrahl parallel zu einem Rand des Teleskopgesichtsfeldes
verlauft, viz o = (© — 9)/2:

2y = D/@
b+ (D - d)/2
T T
b+ (D+d)/2
2T TTeog

Hierbei ist 6 der horizontalen Abstand von Teleskop und Sendeoptik (hier: b =
(0.7...1.1)m), D der Durchmesser des Primérspiegels und d der Durchmesser des
Laserstrahls auf dem Sendespiegel (hier: d = (0.025...0.25) m).

Abbildung 3.7.: Hohe z4 fiir
vollstandigen Uberlapp als Funkti-
on der Laserdivergenz ¥, Abstand
Teleskop—Sendeoptik b als Para-
meter. Alle anderen Grofien fest
(vgl. Abb.3.6) .

30 T T T

0 0.2 0.4 0.6 0.8
Laserdivergenz [mrad}

Bei richtiger Uberlappjustage ist hier im ungiinstigsten denkbaren Fall, 9 =
0.6 mrad und b =1,1m, 25 = 7km (sieche Abb. 3.7).
Aussendeoptik

Die Aussendeoptik lenkt die Laserpulse, die horizontal aus den Laserquellen emit-
tiert werden, vertikal in die Atmosphére. Die Stellung der Aussendespiegel ist justier-
bar, um einen vollstindigen Uberlapp des Sendestrahls mit dem Teleskopgesichtsfeld
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einstellen zu kénnen. Das Emissionslicht des Nd:YAG- und des Excimerlasers wird
separat durch zwei voneinander unabhingige Aussendeoptiken gefiihrt.

Die Aussendeoptik des UV-Zweigs ist fiir die beiden Meflwinter unterschiedlich
(vgl. Bilder 3.1 und 3.3). Im Winter 1995/96 wird der Strahl iiber einen 50mm-
UV-Spiegel durch ein Aufweitungsteleskop geleitet. Das Teleskop besteht aus einem
Konvexspiegel der Brennweite f = —175 mm und einem Konkavspiegel mit ei-
ner Brennweitevon f = 1750 mm. Diese Anordnung liefert eine Strahlaufweitung
von 1:10 und verringert damit die Divergenz des emittierten Laserstrahls um eine
Grofenordnung. In Abb. 3.1 ist diese Strahlfiihrung schematisch dargestellt.

Im Winter 1996/97 konnte auf eine Aufweitung verzichtet werden, weil eine Verbes-
serung des Lasers” die reale Divergenz auf akzeptable Mafie senkte.

Die Justage des Strahliiberlapps erfolgt {iber zwei Schrittmotoren am Konkavspiegel,
welche auch wihrend des MeBbetriebes die Kontrolle und das Reproduzieren der
Einstellungen erlauben.

Fiir den VIS-Kanal wird ein fiir 532 nm vergiitetes Galileo-Teleskop verwendet, das
den Strahl um den Faktor 10 aufweitet. Die Aussendeoptik besteht aus einem ovalen
(80x113mm) ~Spiegel, der in einem kardanischen Halter eingefafit ist. Der Spiegel ist
mit einer hochreflektierenden Beschichtung fiir 532 nm versehen und wird analog zur
Sendeoptik des UV-Zweiges mit Schrittmotoren gesteuert; diese motorgetriebenen
Linearversteller werden durch eine Kontrolleinheit angesteuert, die iiber die serielle
Schnittstelle mit dem Steuerrechner fiir das gesamte Experiment verbunden ist. Die
Winkelauflssung der Verstellmechanik betridgt ca. 0,3 prad. Die Antriebe mufiten
bei Betriebstemperaturen unter ca. -10°C geheizt werden.

Teleskop

Fiir die Detektion der Riickstreusignale wird das Spiegelteleskop des alten DIAL-
Lidars verwendet [Steinbrecht, 1987]. Der Primérspiegel ist ein sphérischer Zerodur-
Spiegel, dessen Spiegelfliche einen Durchmesser von 600 mm besitzt. Seine Brennwei-
te betrigt 2,4 m, damit ist das Offnungsverhaltnis f/4. Der durch die sphérische Ab-
erration des Spiegels verursachte Streukreis hat einen Durchmesser von etwa 0,7 mm.
Durch eine modifizierte Cassegrain-Anordnung wird eine effektive Brennweite von
5,0 m erreicht.

Das Teleskop ist in einem stabilen Stahlrahmen gelagert, an den auch die Aussende-
spiegel angeschraubt sind. Zur Vermeidung von Streulicht wird das Telekop wihrend
des Betriebs bis auf die Eintrittséffnung mit schwarzen Tiichern verhéngt.

3.2.3. Mehrwellenlingendetektor 95/96 und 96/97

Im folgenden werde ich die einzelnen Elemente des Detektors kurz beschreiben (vgl.
Abb. 3.2 und 3.4).

“Einbau von NovaTube”™-Réhren; besserer Abgleich von Oszillator und Verstéirker
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Das Signal tritt seitlich in den Detektor ein® und trifft zunéichst auf die Gesichtsfeld-
blende. Durch eine sorgfiltige Justage ist sichergestellt, daf sich die Blende im Fokus
des Teleskops befindet. Das Gesichtsfeld o des Teleskops wird durch die Gréfle der
Blende bestimmt: Fiir die Aerosol-Lidarmessungen werden zumeist Blendendurch-
messer d von 4 mm verwendet. Mit einer Teleskopbrennweite f = 4985 mm ergibt
sich ein Gesichtsfeld «

d
o=—=~0,8 mrad .

f

Die Blendenmitte legt zusammen mit der Komponenten des Teleskops die ,,Blick-
richtung” des Lidars fest; die Zenitrichtung wird mit einer Unsicherheit von et-
wa 1 mrad erreicht. Fiir eine korrekte Depolarisationsmessung ist es notwendig, dafl
die polarisationsempfindlichen Empfangszweige (532s und 532p) genau senkrecht
bzw. parallel zu der vom Sendezweig definierten Polarisationsebene orientiert sind.
Bei exakt vertikaler Laserpolarisation ist hierfiir eine Bedingung , da8 der Detektor-
tisch exakt horizontal steht und die Richtungen der Empfangszweige zur Richtung
des Sendestrahls (vor der Auslenkung in die Atmosphire) genau gefluchtet sind. Bei-
de Bedingungen sind mit Hilfe einer Schlauchwaage bzw. optischer Fluchtung auf
etwa 1 mrad erfiillt worden. Ob die Polarisationsebene des Nd:YAG-Lasers exakt
vertikal orientiert war, lief} sich nicht priifen; diese Unsicherheit wird mit £10 mrad
(0.6°) abgeschitzt.

Unmittelbar hinter der Blende befindet sich das Fliigelrad (2 x 60° —Fliigel) des
Choppers fiir die Abschattung der Photodetektoren im Nahbereich; dies ist notwen-
dig, um eine Uberlastung der Photomultiplier zu verhindern. Der Abstand der Blen-
denmitte von der Fliigelradachse betrigt 48 mm, das Rad rotiert mit ca. 300 Hz. Eine
optische Abtastung der Fliigelradposition mittels einer Leuchtdiode und einem licht-
empfindlichen Element liefert TTL-Pulse, aus denen die Signale fiir Lasertriggerung
und Datenaufnahme abgeleitet werden, d.h. der Chopper liefert den ,Masterpuls®
fiir die Triggerung aller iibrigen Komponenten.

Fine plankonvexe Quarzlinse mit einer Brennweite von 100 mm parallelisiert das
einfallende Licht und leitet es auf dichroitische Strahlteiler. Die Transmissionswer-
te der Dichroite sind in Tab. 3.3 aufgelistet. Die Daten beruhen auf Hersteller-
angaben und gelten fiir unpolarisiertes Licht, Inzidenzwinkel 45°. Es existert ein
geringfiigiger Unterschied der Transmissionen fiir senkrecht (s-) bzw. parallel (p-)
zur Einfallsebene der Strahlteiler polarisiertes Licht, z.B. gilt fiir D4 bei 532 nm
nach Angaben des Herstellers®: 7, = 0,998, 7, = 0,992, 7, = 0,985. Zum Ver-
gleich: die s-,p-Reflektivitdten der im Teleskop verwendeten Aluminiumspiegel un-
terscheiden sich bei einem Einfallswinkel von 45°bereits um 8%! Diese, auf den er-
sten Blick erschreckenden, ,Depolarisationen® haben allerdings keinen stérenden

8 Auch der Detektor ist wihrend des Betriebs bis auf den Strahleintritt vollsténdig abgedeckt.
9Diese Werte sind gerechnet und stimmen deshalb nicht exakt mit den gemessenen Zahlen in
Tabelle 3.4 iiberein.
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| Wellenléinge [nm] ’ D1 | D2 | D3 | D4 D5 I D6 1 D7 l Dg I
308 nm 0,36 | 0,2 | =90 78
332 nm 0,20 ] 5 [~90 16
353 nm 0,50 | 45 93 < 0,5
385 nm 0,5 96 3
532 nm 94 93 98,0 87 88
607 nm 92 92 92 95 <1 0,4
779 nm =~ 80 <02 96 98
1064 nm =~ 80 2,8 0,3

[Hersteller [TOG | LOG | LOG | PMS | LOG | PMS | LOG | LOG |

Tabelle 3.3.: Die Daten der dichroitischen Strahlteiler nach Herstellerangaben. Die Be-
zeichnung mit (D1 ...Dg) korrespondiert mit den Bezeichnungen auf den Bildern 3.2 und
3.4. Herstellerkiirzel: LOG = Laseroptik, Garbsen; PMS = PMS Optik, Frankfurt/Main.

Einfluf§ auf die Messung'?, da eine polarisationsabhingige Reduktion der Signa-
le nur die Nachweiseffizienz der Kanile bestimmt und durch die Normierung im
aerosolfreien Hohenintervall die Bestimmung der Riickstreuverhiltnisse und Depo-
larisationen nicht beeinflufit. Wie in Abschnitt 3.3.2 gezeigt wird, kénnen Fehler in
den polarisationsabhéngigen Mefigréfien ausschliefilich durch die Depolarisation des
emittierten Laserlichts, die fehlerhafte Justage der Empfangszweige auf die Polari-
sationsebene des ausgesandten Lichts und durch ungeniigende Trennung der s- und
p-Komponenten im Detektor (,, Ubersprechen®) entstehen.

Die genaue Anordnung der Strahlteiler und der einzelnen Zweige ist aus den Abbil-
dungen 3.2 und 3.4 ersichtlich.

Nach der spektralen Zerlegung sorgen Interferenzfilter fiir eine Reduktion des Un-
tergrundlichts in den vier Wellenldngenkanilen und fiir eine Erhthung der Kanal-
trennung. Tab. 3.4 enthilt Angaben {iber die verwendeten Interferenzfilter und deren
optische Daten. Die hohe Blockung sorgt dafiir, daB ein Ubersprechen der intensiven
elastischen Riickstreuwellenldngen in die Ramankanile vernachlissigt werden kann.
Die Wellenlénge maximaler Transmission A eines Interferenzfilters variiert mit dem
Einfallswinkel o nach [Macleod, 1969]

P
A= \/lu <@> sinf o, (3.1)
m*

wobei Aq die Zentralwellenldnge, 7y den Brechungsindex des umgebenden Mediums
und m* den effektiven Brechungsindex des Filters bezeichnet (vgl. Tab. 3.4).

Mit experimentell moglichen Restdivergenzen der auf die Interferenzfilter einfal-
lenden Strahlenbiindel von etwa 10 mrad bzw. von Abweichungen von lotrechter

19S0fern sich im Detektorzweig keine optischen Elemente befinden, die die Polarisationsebene
drehen.
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| Kanal [| Ao [nm] [ Halbwertsbreite [nm] | Transmission [%] |

308 307,8 9,0 45
332 331,7 9,4 a6
3563 353,0 9,0 a6
385 384,7 9,7 a6
932s 532,9 10,5 79
932p 832,9 10,6 79
607 607,8 4,9 75
779 779,3 3,0 78
1064 1064,5 5,0 81

Tabelle 3.4.: Die Daten der Interferenzfilter nach Unterlagen des Herstellers Barr Asso-
ciates. Die Blockung ist iiber den gesamten Spektralbereich besser als 1073, Der effektive
Brechungsindex wird mit m* = 1,45 fiir den UV-Bereich und m* = 2,05 fiir die sichtbaren
Wellenlingen angegeben.

Inzidenz auf die Filter von maximal 1° verschiebt sich die Wellenlinge maxima-~
ler Transmission um ca. 0,01...0,02%. Diese Wellenldngendifferenz ist wesentlich
geringer als die Halbwertsbreite der Filter (AA/A > 0,4%) und kann daher ver-
nachléssigt werden. Der EinfluB der Temperatur auf die Wellenlinge maximaler
Transmission betrédgt ca. 0,01 nm/K, so da§ auch Temperaturschwankungen um 50
K vernachldssigt werden kénnen.

Im 532-nm-Kanal erfolgt die Separation der parallel und der senkrecht polarisierten
Komponenten mittels eines polarisierenden Strahlteilerwiirfels. Die Transmission fiir
vollstédndig parallel polarisiertes Licht (||-Licht) und die Reflektivitat fiir vollstandig
senkrecht polarisiertes Licht (L-Licht)!! wird vom Hersteller mit &~ 99% angege-
ben. Die durch Rayleigh-Streuung verursachte Depolarisation des Riickstreusignals
betrigt etwa 0,014 (s. Kapitel 2.2). Das 1-Signal ist damit fast zwei Grofenord-
nungen geringer als das ||-Signal. Um den Anteil von parallel polarisiertem Licht
(das sog. Ubersprechen) im L-Kanal weiter zu verringern, wird im L-Kanal ein
zweiter Polarisator eingefiigt!?. Der Nachweis der Signale in den beiden VIS- und
den beiden UV-Kanélen erfolgt mit Photomultipliern. Fokussierlinsen, die vor jedem
der Detektoren angeordnet sind, bilden zusammen mit der Parallelisierungslinse die
Gesichtsfeldblende auf die empfindlichen Detektorflichen ab. Die Brennweite die-
ser Linsen in den VIS- und UV-Kanilen betrigt je 100 mm. Unmittelbar vor den

1 Hier beziehen sich die Bezeichnungen || und L auf die Einfallsebene mit der reflektierenden Fliche
des Strahlteilerwiirfels; Verwechslungen mit den |[- bzw. L- Komponenten der Streustrahlung
sollte man vermeiden!

2Leider kam es im MeBwinter 1996/97 durch das Schwenken des Detektortisches um 90° relativ
zum Sendestrahl anfinglich zu einer Verwechslung der .- und |-Kanile, so da8 der zwei-
te Strahlteilerwiirfel falschlicherweise im [|-Kanal eingebaut wurde; er war damit unwirksam.
Vgl. Abschnitt 3.3.2
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| Kanal [ UV 1 VIS |
Hersteller Thorn EMI
Detektortyp Photomultiplier
Typ 9893Q/350 | 9863QA/350
Betriebsart Photonenzdhlung
Dunkelzihlrate 300 sec™! 40 sec™?
Grenzfrequenz ca. 200 MHz | ca. 200 MHz
max. Quantenausbeute ca. 12% ca. 23%
eff. Kathodendurchmesser 9 mm 9 mm
Spannungsversorgung 2250 V (typ.) | 1950 V (typ.)
Vorverstérker A2; 10 x A2; 10 x
Kiihlung — —

Tabelle 3.5.: Die technischen Daten der Photodetektoren. Die Angaben sind den Herstel-
lerunterlagen entnommen. Die ins PM-Gehiuse eingebauten Vorverstirker des Typs A2
vom selben Hersteller sind mit einer Anstiegszeit von 2,5 nsec und einem Rauschen von
4,2 nV Hz'/? spezifiziert.

Photomultipliern sind Neutraldichtefilter angeordnet, im Aufbau 95/96 als Wech-
selfilter, 96/97 in manuellen Filterrevolvern, die je fiinf Neutralfilter fassen. Diese
Filter dienen zur Anpassung der Signalintensidt an den Lastbereich der Multiplier;
sie werden so gewéhlt, dafl die maximale Z&hlrate an der Chopperkante unterhalb
einer Grenzfrequenz bleibt, die vom jeweiligen Photodetektor abhingt (genaueres
siehe 3.3.1). Die Spezifikationen der Photodetektoren sind in Tabelle 3.5 zu finden.

3.2.4. Trigger- und Datenaufnahmesystem

Das Datenaufnahmesystem diskriminiert die Z#hlpulse der Photodetektoren, liest
diese in Vielkanalzéhler ein, steuert itber Triggersignale die Laserpulsemission, star-
tet die Vielkanalzdhler, stellt die Rohdaten graphisch dar und speichert diese in
geeigneter Form ab.

Triggerung

Das am Chopper abgegriffene 540 Hz—Taktsignal wird von einem, in der Elektro-
nikwerkstatt des AWI in Potsdam entwickelten, Triggermodul heruntergeteilt und
zeitverzogert. Das Modul liefert 30 Hz (fiir Nd:YAG-Laser) bzw. 90 Hz (fiir den
Excimer-Laser) Ausgangspulse fiir die Triggerung der Laser. Der Nd:YAG-Laser
benétigt zwel Trigger-Pulse mit definiertem Zeitabstand von 187 us fiir das Ziinden
der Blitzlampen und das Schalten des Q-Switch. Der Excimer-Laser wird iiber einen
Puls extern getriggert. Um ein Ubersprechen der UV- und der VIS-Laseremissionen
zu verhindern, steuert eine interne Logik die Emissionen derart, daf} sie nie gleich-
zeitig stattfinden. Die Trigger-Pulse kénnen mittels eines Potentiometers verzogert
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werden. Hierdurch ist die Hohe des Abschattbereichs des Choppers einstellbar. Ein
weiteres Verzogerungsglied stellt der, seit dem Winter 1995/96 eingebaute, Multi—
Delay-Generator (Model DG535 Digital Delay/Pulse Generator; Standford Rese-
arch Systems) dar. Fiir den Mefbetrieb bedeutet das, daf§ der Abschattbereich des
Choppers fiir die Excimer-Wellenlédngen und die Nd:YAG-Laseremissionen getrennt
einstellbar ist.

Die Triggerpulse fiir die Vielkanalzéhler werden direkt von den Laserpulsemissionen
des Nd:YAG-Lasers und des Excimer-Lasers mittels schneller Photodioden abgegrif-
fen. Uber zwei Weichen werden die Signale in jeweils vier Vielkanalzihler (MCS) ein-
gespeist. Um elektronische Einstreuungen zu verhindern, werden die mittels Elektro—
Optischer-Wandler konvertierten Trigger-Signale durch Lichtleiter iibertragen.

Signalverarbeitung

Die invertierten verstirkten Ausgangssignale der Photomultiplier werden auf den
Oktal Diskriminator (NIM Model 708, Fa. Phillips Scientific) gegeben. Es kénnen
gleichzeitig acht unabhéngige Kanéle mit Pulsraten bis zu 300 MHz verarbeitet wer-
den. Die Diskriminatorschwelle ist variabel zwischen —10 mV und —1 V. Die Mes-
sungen wurden bei Diskriminatorschwellen von —10 mV durchgefiihrt. Durch den
Diskriminator sind keine zusétzlichen Totzeiteffekte zu erwarten. Die Spezifikation
der Doppelpuls-Auflgsung betrigt weniger als 3,3 ns.

Zum Auslesen der Signale werden acht Vielkanalzihler des Typs Turbo-MCSTM
des Herstellers EG&G ORTEC [EG & ORTEC, 1992] eingesetzt. Die Tabelle 3.6
gibt die fiir die Datenaufnahme wesentlichen Parameter wieder. Eine weitergehende
Beschreibung der Vielkanalzéhler findet sich in [Wittrock, 1994].

Tabelle 3.6.: Spezifikationen der Vielkanalzihler (nach Herstellerangaben).

Turbo-MCS™ Vielkanalzihler, EG&G ORTEC |

Maximale Z&hlrate 150 MHz
Kanalstandzeit 5 ns - 2'% 5 (intern)
Speicherkapazitit 224 pro Kanal
Anzahl der Kanile 4 -16384
Totzeit zwischen Kanélen keine
Diskrimator inaktiviert

3.2.5. Software

Die Steuerung des Systems und die Datenaufnahme erfolgen zentral von einem
PC aus. Hierzu wurde am AWI-Bremerhaven ein menii-orientiertes Datenaufnah-

58



3. Instrument und Methode

me- und Steuerprogramm 'LIDAR.EXE’ entwickelt, das auf die Anfordungen des
Aerosol-Lidars abgestimmt ist [Ruhe, 1996]. Das Programm ist auf einem 486-PC
installiert und transferiert im Mefibetrieb die Daten im Hintergrund auf eine Sparc-
Workstation, von der aus die gepackten und komprimierten Daten eines Tages per ftp
ins Alfred-Wegener-Institut Potsdam {ibertragen werden. Wéhrend des Mefibetriebs
steuert dieses Programm die Datenaufnahme:

Die Daten werden von den Turbo-MCS Vielkanalzihlern {ibernommen und zusam-
men mit weiteren, fiir die Auswertung benétigten Mefiparametern (z.B.: Startzeit;
Sender—Daten: Laserleistung und -frequenz, Druck in der Hy~Ramanzelle, Positionen
der Aussendespiegel; MCS-Daten: Anzahl der Hohenkanéle, Diskriminatorschwel-
len; Detektor-Daten: Wellenlinge, Polarisation, Photomultiplierspannung, Optiken)
visualisiert und abgespeichert. Die Software erlaubt die Steuerung der Héhen- und
Zeitauflsung; die zeitliche Auflosung wird durch die Anzahl der zu summierenden
Laserpulse bestimmt; die untere Grenze entspricht 30 sec, die obere Grenze ist
offen. Die rdumliche, d.h. Hohenauflésung wird durch individuelle Ansteuerung
der MCS eingestellt und hat eine untere Grenze von 7,5 m. Die Hohenauflosung
der im Rahmen dieser Arbeit durchgefilhrten Messungen lag zwischen 15 m und
200 m. 2000 Nd:YAG-Pulse (bzw. 6000 Excimer-Pulse) werden aufsummiert, das
entspricht einer Zeitauflosung von 66.7 s. Da die Untergrundbestimmung aus der
Analyse der Zahlraten aus grofien Hohen (> 100 km) erfolgt, wurde iiblicherweise
die maximale Anzahl der Hohenkanile von 16384 ausgenutzt. Dies entspricht, bei
einer Héhenaufldsung von 15 m, einer maximalen Hohe von > 245 km. Hierdurch
konnen bei Betrieb aller acht Detektor—Kanile Datenraten bis 30 MByte/h anfallen.

Weiterhin kann die Justierung der Aussende-Spiegel direkt vom Datenaufnahme-
Rechner aus erfolgen. Eine automatisierte Suche des Strahliiberlapps ist méglich.
Dazu werden, unter Vorgabe der Startposition, der Endposition und der Schrittweite
der motorgetriebener Linearversteller, Schnitte durch das Gesichtsfeld des Teleskops
abgefahren. Anhand der auf dem Monitor dargestellten Signalintensititen kann die
optimale Uberlapp-Position rekursiv ermittelt werden.

3.3. Methoden zur Datenauswertung

In diesem Kapitel stelle ich die Methoden und Algorithmen fiir die Auswertung
der Aerosol-Lidardaten vor. Die Auswertesoftware ist in Matlab™™ geschrieben und
baut auf dem kwiklook-Programm von Georg Beyerle [Beyerle, 1994] auf. Die tech-
nische Programmiersprache Matlab bietet den Vorteil, dafi alle Grofien als Matrizen
behandelt werden; als Interpretersprache ist eine sehr einfache interaktive Manipu-
lation der Variablen mdglich. Der Geschwindigkeitsverlust kann durch die einfache
Einbindung externer Programme leicht ausgeglichen werden.
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3.3.1. Rohdatenerfassung und -aufbereitung

Im ersten Schritt der Auswertung miissen die Rohdaten in einer geeigneten Hohen-
und Zeitaufldsung eingelesen und wegen Untergrund, Nichtlinearitdten der Photo-
detektoren und evt. Ubersprechen korrigiert werden. AuBerdem ist dafiir Sorge zu
tragen, dal - soweit programmgesteuert moglich — fehlerhafte bzw. zu schwache
Profile ausgesondert werden.

Einlesen

Die Rohdaten eines Kalendertages bestehen aus mehreren hundert Einzeldateien
pro Mefistunde, je einer pro Kanal und eingestellter Integrationszeit des Datenauf-
nahmesystems (typischerweise ca. 1 min). Diese Einzeldateien liegen nach der Da-
tenferniibertragung zunéchst gepackt und komprimiert (uniz-Dienstprogramme tar
und gzip) vor. Die einzelnen Schritte beim Einlesen in das Matlab-Programmpaket
ylidar® sind nun bei Vorgabe des Datumsstrings ,,YYMMDD*:

1. Rohdatengesamtfile zu Tag ,YYMMDD* entkomprimieren und auspacken
(uniz-Dienstprogramme tar und gzip).

2. Einzeldateien zusammenfassen zu grofleren zeitlichen Integrationsbldcken. Die
Standardzeitauflésung ist 1 h; weitere Standardzeitmittel sind 10,20,30 min,
bei Bedarf kénnen die Mittelungszeiten vom Benutzer frei definiert werden.

3. Einlesen aller Einzeldateien im laufenden Mittelungsintervall en bloc mit dem
externen (C-)Programm ,mcstoasc”. Dieses Programm ist auf das spezielle
bindre Datenformat [Ruhe, 1996] der Rohdaten zugeschnitten und besorgt im
wesentlichen eine Datenreduktion (Ausgabe nur im Hohenintervall 0...50 km
bzw. 0...100 km), die Bestimmung der Untergrundzéhlrate in einem frei wihl-
baren Hohenbereich (typisch 100...148 km) und die ,kritische“ Addition der
Einzelprofile zu einem Gesamtprofil. , Kritisch“ bedeutet, hier, dafl offenbar zu
schwache Profile nicht aufaddiert werden, da dies nur eine Vergréfierung des
Rauschens ergeben wiirde. Solche Profile kénnen im Dauermefibetrieb leicht
durch den (zuweilen unbemerkten) Durchzug von kleineren Wolkenfeldern ent-
stehen. Es werden nur diejenigen Einzelprofile beriicksichtigt, deren Maxima
mindestens 30% (einstellbar) des Maximums des zihlratenstirksten Profils er-
reichen. Standardméssig wird das resultierende Profil zum Schlufl noch auf das
»AWI-Standardhhenraster® interpoliert'®) nimlich z = (100 : 200 : 49900)
m. Diese ,Interpolationsoption“ kann jedoch abgeschaltet werden, man erhélt
dann die volle Hohenauflésung der Vielkanalzdhler. Das Ausgabeformat von
»mestoasc” ist das bekannte NASA-Ames ASCII-Format, das z.B. in [Gaines

13Figentlich ist dies eine interpolierende Integration; es wird das Akima-Verfahren [Hilberg, 1989}
verwendet.

60



3. Instrument und Methode

und Hipskind, 1990] beschrieben ist. Diese Datei enthélt neben den Z&hlraten-
profilen im Datenblock auch alle fiir die Weiterverarbeitung benétigte Informa-
tionen wie Wellenlédnge, emittierte Polarisation, Empfangspolarisation, Start-
und Endzeit des Mittelungszeitraums, Hohenauflgsung (im Zeitmafl), Anzahl
der Hohenbins, Hintergrundzihlrate, Anzahl emittierte Laserpulse, Anzahl ad-
dierter Laserpulse.

4. Einlesen des (intermedidren) NASA-Ames—Files mit dem externen C-
Programm ,asci2mat”, welches die Umsetzung der ASCII-Datei in Matlab-
Variablen besorgt.

5. Abspeichern der Matlab-Variablen in einer bindren Matlab-Datei (eine Datel
fiir jeden Mefitag).

Datenkorrekturen

9512221600 raw

250 ==

200 _ T _

150

bin

100 P B ST

counts
Abbildung 3.8.: Rohdaten fiir die Kanile 353u, 532s und 532p am 22.12.95, 1600-1700

Uhbr. Die Hohenauflésung betrigt 200 m. Es sind PSCs auf bin 110 (ca. 22 km Hohe) zu
erkennen.
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Bevor ich auf die Verfahren zur Korrektur der Rohdaten ndher eingehe, moéchte
ich drei Beispielprofile zeigen, an denen sich der Gang der Auswertung anschaulich
verfolgen ldsst.
In Bild 3.8 sind zunichst die Rohdatenprofile vom 22.12.95, 1600-1700 Uhr darge-
stellt, so wie sie nach dem Einlesen vorliegen. Dargestellt ist ein Stundenmittel mit
200 m Hohenauflssung der Signale bei 353 nm (unpolarisiert,’u’), und der beiden
Kanile fiir 532 nm (parallel zur Laserpolarisation, ’p’, und quer zur Laserpolarisa-
tion, ’s’).
Aufgrund der mit der Héhe abfallenden Luftdichte nimmt das Signal in erster Néhe-
rung exponentiell ab4. In etwa 22 km Hohe (bin 110) erkennt man einen zusitzlichen
Streubeitrag durch stratosphérische Aerosole; unterhalb von ca. bin 40 reduziert die
mechanische Abblendvorrichtung (Chopper) die Zihlraten. Die Flanke unterhalb
bin 40 wird im folgenden auch als Chopper-Kante bezeichnet. Diffuse Streuung des
Laserlichtes im Teleskopraum lassen die Z#hlraten in den untersten Hohenbins der
Profile etwas ansteigen. Die vom Aerosol-Lidar in der Stratosphire detektierten
Riickstreusignale haben eine sehr geringe Intensitit; die maximale Zéhlrate betrégt
nur zwischen 1,5 und 17,3 Ereignisse pro emittiertem Puls und 200 m-Hoheninter-
vall.
In der folgenden Aufzihlung werden die einzelnen Schritte der Rohdatenkorrektur-
und Aufbereitung dargestellt, wobei die Reihenfolge der Abfolge der Schritte im
Datenauswerteprogramm entspricht.
1. Berechnung des Hohenvektors 7 = 2o + Ah/2 + Ak (0:1:N); hierbei ist
Ah = c¢T'/2. Es bedeuten: T Z&hleradditionszeit, N Anzahl der Hohenbins;
20 = 13 m ist die Seehthe des Lidarsystems'®. Die Hohe z; ist genauer als
diskretes Hohenintervall [2; — Ah/2:z; + AR /2] zu verstehen; iiber dieses Inter-
vall werden die Signale ja jeweils summiert. Das ,,Standard-Hohenraster” der
200 m-Auflssung ist [100:200:49900] m.

2. Normierung der Zahlraten Z auf Ereignisse/Hohenbin/Laserpuls, kurz
cts/bin/puls ergibt Z = Z/NAP, wobei NAP die Anzahl der addierten La-
serpulse bedeutet.

3. Berechnung der statistischen Fehler £5%**. Es wird eine Poissonverteilung der
Zihlraten angenommen, was einfach auf £5%4(Z) = /Z /N AP fiihrt.
4. Korrektur der Nichtlinearititen des Detektorsystems. Fiir den Winter 1995/96

wurde fiir alle Kanéle mit den Werten aus [Beyerle, 1994] gearbeitet.
Z'n(2;) soll die linearisierte Zahlrate bedeuten:

Zhin() = % Tzd ( il Z(zi)> . (3.2)

Der Faktor 1/22 in der Lidargleichung 2.10 hat nur in der Troposphire einen signifikanten Einfluf§
auf die Form des Signals.
15abziiglich 2,4 m (ungefshre Verzégerung durch ¢ # ¢vakuum in der Troposphére)
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Abbildung 3.9.: Linker Graph: Signal unkorrigiert und wegen Nichtlineraritit korrigiert.
Rechter Graph: Korrekturfaktor mit Fehlerschranken (die Fehler sind fiir die Korrekturen
1996/97 wesentlich kleiner). Als Beispiel ist das 532s-Profil aus Abb. 3.8 gewdhlt.

Hier bezeichnet 7; den Totzeitparameter, 7, = (10 £ 5) nsec und T wieder
die Z&hleradditionszeit. Bei einer Hohenauflésung von Az = 200 m betrigt
T = 1,33 psec. In Abb. 3.9 ist der Totzeitkorrekturfaktor Z%(2;)/Z(z;) als
Funktion der Héhe fiir das Rohdatenprofil fiir den Kanal 532 nm (s-pol) dar-
gestellt.

Im Winter 1996/97 sind die Nichtlinearitiiten der Detektoren gemessen und
parametrisiert worden; die Korrektur der Zihlraten erfolgt ebenfalls mit Glei-
chung 3.2, allerdings sind hier die 74 fiir jeden Kanal individuell einzusetzen.
Die Ableitung der Totzeitparameter aus Testmessungen und Zahlenwerte fiir
die Ergebnisse der Parametrisierung werden auf Seite 66 diskutiert.

Die Fehlerfortpflanzung der Unsicherheit von 7, ergibt eine systematische Un-

sicherheit £%%°(Z) fiir jedes Profil.

5. Untergrundkorrektur. Die Untergrundzihlrate setzt sich zusammen aus der
Detektordunkelzahlrate und dem Hintergrundsignal, das durch die Himmels-
resthelligkeit verursacht wird. Ubersprechen aus anderen Kanilen ist zum
einen durch das abwechselnde Feuern der Laser, zum anderen durch die wirk-
samen dichroitischen Filter und die hohe blocking-effizienz der Interferenzfilter
als auch durch sorgféltige Abschirmung der Strahlenginge gegen Streulicht ge-
geniiber fritheren Aufbauten (vgl. [Beyerle, 1994]) praktisch véllig vermieden
worden (auf den Spezialfall der Separation der s- und p-Kanile fiir 532 nm
werde ich gesondert eingehen, s. Abschnitt 3.3.2). Die Hintergrundzahlrate Z*
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wird aus einem einstellbaren Hohenbereich (zyon . .. 25s) durch Bildung des
arithmetischen Mittels bestimmt. Der verwendete Hohenbereich ergibt sich
aus der Forderung nach Vernachlissigbarkeit des Signals und daraus, daf8 2y,
kleiner sein muB als die Hhe (ca. 156...172 km), wo der Chopper beginnt das
Himmelsrestlicht wieder abzuschatten. Typische Werte sind z,,, = 100 km und
Zis = 148 km. Die untergrundkorrigierte Zéhlrate ist nun Zg» = 24 — 7%,

Es ist empirisch verifiziert worden, dafl bei den verwendeten maximalen
Photomultiplier-Zihlraten das sogenannte SIN (Signalinduziertes Rauschen,
signal induced noise) keine Rolle spielt, der zur Hintergrundmittelung verwen-
dete Abschnitt des Profils mithin im Rahmen der Mefigenauigkeit konstant ist.
Es zeigte sich, daf} bei den verwendeten Photomultipliern in der Tat der SIN-
Effekt der die mogliche Maximalintensitit limitierende Faktor ist und nicht
die Nichtlinearitét!

. Berechnung des Gesamtfehlers £(Z57) Es gilt:

£(Zkin) = \/(5stat(2))2 + (Estat(Zu))2 4 E(T)

. Korrektur des Ubersprechens zwischen den beiden polarisationsempfindlichen
Kanilen und Normierung des L-Kanals auf den ||-Kanal anhand des Atmo-
sphirensignals in grofien Hohen. Hierauf wird in Abschnitt 3.3.2 néher einge-
gangen.

. Herstellung eines quasi-unpolarisierten Signals fiir aus den 532s- und 532p-
Signalen: Ublicherweise wird bei 532 nm auch ein ,, Gesamt-R“ R, berechnet.
Das geschieht einfach dadurch, daf die Intensitdten Iy und I, (nach der Nor-
mierung im vorigen Schritt) addiert werden und dieses quasi-unpolarisierte
Signal in die Klettinversion eingeht.

. Bestimmung des auswertbaren Hohenbereichs. Die Rohdatenbearbeitung wird
abgeschlossen mit der Bestimmung des Hohenbereichs [z, zn], in dem eine
Auswertung moglich ist. zy ist diejenige Hohenstufe, auf der das Signal un-
ter die Untergrundzihlrate gesunken ist bzw. das Signal-zu-Rausch-Verhiltnis
kleiner eins wird; sie ergibt sich zwanglos als diejenige Hthe, ab der das un-
tergrundkorrigierte Signal zum erstenmal < 0 wird. zps wird definiert als die
minimale Héhe oberhalb der Chopperkante, in der keine Beeinflussung der
Signalintensitit durch den Chopper vorliegt. Die Bestimmung dieser Hohe er-
folgt durch die (numerische) Ableitung des Profils nach der Hohe; empirisch
ergibt sich, dafi die Chopperkante zps sehr gut an dem scharfen Minimum
dieser Ableitung erkannt werden kann. Vgl. Bild 3.10, wo links das 353 nm~
Signal aus Abb. 3.8 noch einmal aufgetragen ist und rechts die Ableitung. 2o
bezeichnet die Einsatzhdhe des Choppers; zpr — 2y ist der gesamte vom Chop-
per beeinfluBte Hohenbereich und kann von Messung zu Messung schwanken
infolge Variationen in der Laserdivergenz und der Abbildungsqualitit in der
Blendenebene. Weil das gemessene Signal verrauscht ist, konnen zp und zp
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Abbildung 3.10.: Bestimmung der Chopperkante durch Analyse der Ableitung des Signals.

nicht beliebig genau ermittelt werden. Zur Abschitzung des Fehlers wurde ei-
ne Monte Carlo - Simulation durchgefiihrt: ein synthetisches, verschieden stark
verrauschtes Lidarprofil wurde analysiert und die Standardabweichung von zg
und z,, in Abhéngigkeit des Signal-zu-Rausch-Verhéltnisses in 20 km Héhe
(SN20) bestimmt. Sie lassen sich wie folgt parametrisieren:

£(za) = | 71050 logio(SN20) + 635 . falls SN20 < 3,6
2= Az sonst,

£(zay) = | 71060 Logio(SN20) +2920 m.falls SN20 < 150
MITY Az sonst

Zum Schlufl werden alle Signalstiicke unterhalb z,; und oberhalb zy auf Null
gesetzt (= ,NoValue®).

10. Speichern als bindrer Matlab-File.
Die korrigierten Signale sind beispielhaft in Abb. 3.11 dargestellt.
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Abbildung 3.11.: Aufbereitete Profile fiir dieselben Daten wie in Abb. 3.8. Die Signale
sind mit dicken, absolute Unsicherheiten mit diinnen Linien gezeichnet.

Testmessungen zur Nichtlinearitdt der Detektoren und zum SIN

Bei hohen Pulsraten tritt in Photonenzihlsystemen durch das Uberlappen von Pul-
sen und die endliche Totzeit der Z&hler Nichtlinearitit auf. Weil alle Komponenten
des Nachweissystems — Photomultiplier, Kabel, Diskriminator- und Z#hlelektronik
— beitragen, kann die Korrekturfunktion nur am Gesamtsystem, so wie es auch bei
der realen Lidarmessung benutzt wird, ermittelt werden [Donovan et al., 1993]. Im
einzelnen tragen drei Effekte zur Nichtlinearitit bei (vgl. Fig. 3.12):

e A: Zihlratenreduktion durch ,pulse pileup®.
e B: Zihlratenerhthung durch , pulse pileup”.

e C. Zihlratenreduktion durch mehr als einen Puls innerhalb der Totzeit der
Zihlelektronik.

Offenbar hingt der Nettoeffekt stark von der Pulshohenverteilung und der Hohe
der Diskriminatorschwelle ab. Die Diskriminatorschwelle des vorliegenden Lidarsy-
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Amplitude

Abbildung 3.12.: Pulsratenreduktion und -erhéhung durch Diskriminator- und Totzeit-
effekte. Die diinnen, gestrichelten Linien sollen Einzelpulse reprdsentieren; die dicke Linie
ist jeweils die Summe der Einzelamplituden.

stems ist auf ein optimales Signal/Rausch-Verhiltnis eingestellt und wurde nicht
verdndert. Nach [Donovan et al., 1993; Steinbrecht, 1994] kann der Zusammenhang
zwischen gemessener Zihlrate Py und der linearisierten, der Intensitét streng propor-
tionalen Zéhlrate P in realistischen Detektionsaufbauten wie folgt genihert werden:

Py = P, — 1P (+kP}) (3.3)

woraus bei Vernachlédssigung des kubischen Gliedes

1 T
folgt, also GI. 3.2.

7 und k sind die gesuchten Konstanten, die das Verhalten des Systems beschrei-
ben; sie kénnen auf einfache Weise durch Messung zweier Lidarprofile bestimmt
werden, von denen das eine mit vorgeschalteten Neutraldichte- (ND) -filter aufge-
nommen wird. Stellt man sicher, daf§ die Zéhlraten PP des abgeschwichten Profils
im linearen Bereich liegen und mifit kurz darauf (die atmosphérische Variation muf
vernachlédssigbar sein) ein nichtabgeschwichtes Profil mit den Zéhlraten PpoNP | so
gilt

PnoND 1 T
‘ﬁ“ = F- EPJVD (3.5)
= A~ BPOND ,
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9702030458 vs. 9702030449, 308u
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Abbildung 3.13.: Beispiel fiir die Bestimmung der Detektor—Nichtlinearitit. Das obere
Bild zeigt die beiden Riickstreuprofile mit und ohne Neutraldichtefilter; das untere Bild
stellt den Quotienten nach GIl. 3.5 dar.

also eine lineare Gleichung (7 ist die Transmission des ND-Filters).

Als Beispiel zeigt Abb. 3.13 die Analyse des 308 nm-Kanals; ein gewichteter linearer
Fit der Mefipunkte des unteren Figur an Gl. 3.5 ergibt % = 24,07 und T = §, 2693 x
1079 sec.

Aus einer Reihe solcher Testmessungen ergaben sich die Mittelwerte der Tabel-
le 3.7 (hier sind auch schon die SIN-Konstanten eingetragen; der Fehler (in Klam-
mern) wurde aus der Streuung der Fitkonstanten bei verschiedenen Profilkombi-
nationen bestimmt). Bemerkung zum 532p-Kanal: dies war der einzige, bei dem
die Mitnahme des kubischen Gliedes in Gl. 3.3 signifikant war. Bei einer maxi-
malen Z#hlrate bis 10 MHz im MeBbetrieb lohnt sich jedoch die Auflésung der
kubischen Gleichung nach P, nicht und es wurde mit einer linearen Néaherung,
T =124 x 107% (1 £ 3,5%) sec gerechnet. Fiir die Ramankanéle wurde die Kor-
rektur weiterhin mit 7, = (10 & 5) nsec durchgefiihrt.

Signal-induziertes Rauschen, SIN: Es ist bekannt, daf# die meisten Photomul-
tiplier nach einer kurzzeitigen Exposition an hohe Lichtintensitdten ein erhohtes
Rauschsignal zeigen, das in etwa exponentiell nach der Exposition abklingt. Diese
,SIN-Zihlrate“ addiert sich auf das normale Hintergrundsignal; weil der SIN zeit-
und damit héhenabhingig ist, wird dadurch der Hintergrundabzug verfélscht. Hier
méchten wir den SIN-Effekt mdglichst vermeiden, d.h. es war experimentell zu er-
mitteln, welche maximale Zahlrate noch einen vernachlissigbaren SIN-Effekt ergibt.
Dazu wurden wieder Testmessungen an der Atmosphdre durchgefiihrt; es wurden
Profilpaare mit hohem und niedrigem Chopperdelay unter sonst gleichen Bedingun-
gen gemessen. Man erwartet dann, daf das Profil mit hoher Chopperkante von SIN
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SIN measurement 9702030245 vs. 9702030230, 308u
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Abbildung 3.14.: Beispiel fiir die Bestimmung des Signalinduzierten Rauschens. Es sind
zwel Riickstreuprofile (diinne Linien) mit hoher und mit niedriger Chopperkante fiir grofle
Hohen dargestellt; die dicke Linie ist die Differenz beider Signalprofile. Gestrichelt einge-
zeichnet ist ein Fit an diese Differenz nach GI. 3.6.

unbeeinfluflt ist, so dafl die Differenz die SIN-Z&hlrate P’ wird. Ein Beispiel fiir

| Kanal [ PMT-Seriennummer | 7 [nsec] | k/T? SIN [Hz/MHz] |
308 nm 9393/72053 8,27(0,02) 0 T1(2,0)
353 nm 0893/5018 9,5(2,3) 0 6(2)
5325 nm 9893/5171 9,2(1,9) 0 34(10)
532p nm 0863/15044 12,75(0,04) | 0,265(0,000) | 7,5(2,0)

Tabelle 3.7.: Totzeit- und SIN-Konstanten im Winter 1996/97 fiir die elastischen Kanile;
Unsicherheiten in Klammern. Die Ramankanile konnten wegen der geringen Intensitéten
nicht getestet werden.

eine derartige Messung ist in Abb. 3.14 dargestellt; hier sind die Profile erst stark
geglattet und etwas oberhalb der Chopperkante aufeinander normalisiert worden,
um Schwankungen der Laserleistung bzw. der Transmission der Atmosphire auszu-
schalten. Der in der logarithmischen Auftragung ndherungsweise lineare Verlauf der
Differenz (der unterste Teil ist stark fehlerbehaftet und kann aufier Betracht blei-
ben) kann an eine exponentielle Funktion angepafit werden, wobei die beobachtete
Proportionalitit zwischen P57% und der maximalen Zihlrate beachtet wurde:

PSIN Z gIN x pmaz exp (—(ilz-——)> , (3.6)

S
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wo 2™ die Hohe des Signalmaximums P/™* und SIN sowie s die zu ermittelnden
Konstanten bedeuten. Als Mittelwert von s ergab sich s = (50 & 10) &m entspre-
chend einer Abklingzeit von 250 usec; die Vorfaktoren SIN sind in Tabelle 3.7 ein-
getragen. Es ergibt sich, daf fiir eine maximale Auslastung der Photomultiplier von
2,5 MHz (UV) bzw. 7,5 MHz (VIS) des signalinduzierte Rauschen fiir Aerosol- und
Ozondialmessungen bis 50 km Hohe vernachldssigbar ist.

Die Grenzfrequenz, ab der die gemessene Zihlrate nicht mehr eindeutig ist
(Auflssung der Gl. 3.3 nach Gl. 3.2 nicht eindeutig bzw. Diskriminante negativ)
liegt bei 1/(4 x 7) oder, je nach Kanal, zwischen 19,6 und 30,2 MHz. Es liegt nur
an den stérenden SIN-Effekten, dafl die Detektoren nicht hoher belastet werden
kénnen und deshalb der brauchbar auswertbare Hohenbereich (Chopperkantenhéhe
bis Hohe wo S/N = 10) der Dektektoren auf etwa 15 bis 25 km begrenzt ist.

3.3.2. Berechnung der Depolarisation

Mit der Kenntnis der ersten beiden Komponenten des Stokes-Vektors P 148t sich die
Volumendepolarisation direkt berechnen. Die Depolarisation des Riickstreusignals

ooy Pl() = Pi(=)
§7(2;) = Priz) T B3 (#) (3.7)

setzt sich zusammen aus einem Anteil des emittierten Laserlichts

o Lo P
Pt + Fj

und einem durch die atmosphérischen Streuprozesse verursachten Anteil 6(z). Die
lineare Polarisation des Nd:YAG-Pulses betrigt nach Herstellerangaben beim Ver-
lassen des Laserkopfs etwa 99% [Continuum, 1993]; hieraus ergibt sich eine Depola-
risation von 8¢ = 0,005.

Falls man einen idealen Detektor annimmt (kein Ubersprechen), kann man Pf(z;)
und PJ(z;) bis auf Normierungsfaktoren mit den (korrigierten) Zahlraten Z° und 77
ausdriicken:

R 2
o= ater
.2zt
B =a o

Hierbei sind die C zuniichst noch unbekannte ,,Sensitivititsfaktoren” in dem Ansatz
Z = CP; sie hingen von den individuellen Quantenausbeuten der Photomultiplier,
von vorgeschalteten Neutraldichtefiltern und von der Detektionselektronik ab. Es
ergibt sich mit Gl. 3.7:

cl z+

6T (Z-L)
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§(z;) berechnet sich nun aus 6"(z;) und §¢ zu'é

(5T (Zz) e (58

6(z) = T (z) 0 (3.9)

Das Problem reduziert sich auf die Bestimmung der relativen Empfindlichkeit
Cl/C*. Hier bietet sich eine Anpassung an den aerosolfreien Teil des atmosphéri-
schen Signals an (empirisch z > 26 km}, denn hier ist die theoretische Depolarisation
der Rayleighstreuung 6%% = 0,0144 (vgl. Gl. 2.5). Zusammen mit der Laserdepola-
risation wird das:

- 5 4 oRay
& = T sesiy (3.10)
oder als Zahlenwert 0,0192.
Cll/CL ergibt sich nun zu
— -1
ct A

Die horizontale Linie iiber dem Quotienten der Zihlraten soll die Bildung eines
(gewichteten) Mittels tiber den Fit-Hohenbereich andeuten.

Zuletzt werden die Signale noch nach Gl. 3.9 vom Einfluss der Laserdepolarisation
befreit.

Beriicksichtigung eines nichtidealen Detektors,
experimentelle Bestimmung der Laserdepolarisation

Der Winterdetektor 1996/97 arbeitete effektiv mit nur einem polarisierenden Strahl-
teiler. Nach Herstellerangaben ist damit die (normalerweise) schwache Intensitat Py
des querpolarisierten Kanals mit 7 = 1...2% der Intensitdt P des Parallelkanals
iiberlagert. Dies wird vor Berechnung der Volumendepolarisation mit einem sim-
plen Algorithmus (siehe Anhang E.3) korrigiert, wobei a priori 7 = 0.010 und -
konservativ — fiir die Fehlerrechnung £(7)/7 = 50% angenommen wird. Es wur-
de auch versucht, die reale Depolarisation des Detektors (d.h. die Millermatrix)
experimentell zu bestimmen; im Prinzip ist dies moglich, wenn Testreihen mit ei-
ner vorgeschalteten Halbwellenplatte durchgefiihrt werden. Leider war diese extrem
aufwendige Messung infolge der zeitlichen Variationen der Laserintensitdt (und der
Transmission der Atmosphire) nicht genau genug, um die Matrixelemente mit hin-
reichend kleiner Unsicherheit zu bestimmen. Eine andere Methode zur Bestimmung
der Korrektur wird von Baumgarten [1997] beschrieben: an nichtdepolarisierenden
Aerosolen kann der Einfluf der Laserdepolarisation plus instrumentelles Uberspre-
chen an einer linearen Abhéngigkeit des querpolarisierten Riickstreuverhiltnisses

6Herleitung der Depolarisationsgleichungen siehe [Beyerle, 1994, Anhang].
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von Ry erkannt und iterativ bestimmt werden. Dies wurde fiir beide Mefiwinter
durchgefiihrt und ergab a posteriori-Korrekturen fiir die polarisationsabhingigen
MefgroBen. Genaueres siche Anhang E.3.

3.3.3. Berechnung der Riickstreukoeffizienten nach der
Klett-Methode

Nach der Lidar-Gleichung 2.10 ist das Mefsignal Z*(z;) von vier physikalischen
Groflen abhingig,

e dem Rayleigh-Riickstreukoeffizienten 8% (z;, \),
o dem Molekiilabsorptionskoeffizienten a2 (z;, A),
o dem Aerosolriickstreukoeffizienten 34" (;, A) und
e dem Aerosolextinktionskoeffizienten ¢ (z;, \).

Der Rayleigh-Streukoeffizient ag¥ (2, A) ist keine unabhingige GréBe, da er nach
Gl. 2.4 proportional zu 8% (2, ) ist.

Drei unbekannten Gréflen steht nun eine Mefigréfie gegeniiber. Daher kann die Lidar-
Gleichung nur unter Zuhilfenahme von zusétzlichen Informationen gelost werden.

e Mit einem Temperaturprofil T'(z;) und Druckprofil p(z;) kann der Rayleigh-
Riickstreukoeflizient 582 (z;, A) berechnet werden. Unter Verwendung des idea-
len Gasgesetzes'? gilt

: d Ray

Auf die Ballonsondierungen des Temperatur- und Druckprofils wird in Ab-
schnitt 3.5.1 ndher eingegangen.

e Absorption durch Spurengase ist zu beriicksichtigen, wenn die Emissions- oder
Detektionswellenldnge auf Absorptionslinien oder -banden atmosphérischer
Gase liegen. Zur Korrektur ist ein Héhenprofil des betreffenden Spurengases er-
forderlich. Fiir die beim Aerosol-Lidar verwendeten Wellenlingen ist nur das
Chappuis-Absorptionsband des Spurengases Ozon von Bedeutung, vgl. Ab-
schnitt 2.4.4.

Ich verwende hier die absoluten Querschnitte der GOME-Arbeitsgruppe [Bur-
rows et al., 1997); eine Ubersicht gibt Abb. 3.15 fiir Wellenlingen vom UV bis
ins IR bei Temperaturen von 202 bis 293 K. Einen signifikanten Einflufl hat die
Ozonabsorption nur bei der Wellenldnge 532 nm; der Absorptionsquerschnitt

1"Die Abweichungen zum realen Gasgemisch ,Luft sind stets kleiner als 0,1%.
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250 300 350 400 450 500 550 800 650 700 750
(nm]

air
Abbildung 3.15.: In dieser Arbeit verwendeter absoluter Absorptionsquerschnitt von
Ozon nach Burrows et al. [1997] bei verschiedenen Temperaturen.

betrigt hier o(03) = (2,83 + 0, 14) 10-2' m?, die Temperaturabhiingigkeit bei
dieser Wellenlénge ist vernachlissigbar.

Wiahrend des Polarwinters werden an der Koldewey-Station mehrmals
wochentlich neben der Bestimmung der meteorologischen Profile Ozonson-
dierungen durchgefiihrt [Neuber et al., 19926]. Diese Daten werden fiir die
Absorptionskorrektur in dieser Arbeit verwendet.

e Wie im folgenden gezeigt werden wird, benétigt man fiir die Berech-
nung der Riickstreukoeffizienten die Kenntnis des Aerosol-Streuverhéltnisses
LA (2, \) = o™ (2, A)/ B2 (25, \). LA*" ist eine Funktion der Aerosolzusam-
mensetzung, des Partikelgrofenspektrums und der Form der Teilchen. Sowohl
B2 (2, \) wie auch oA%(z;, ) sollen jedoch erst als ein Ergebnis der Lidar-
Datenauswertung bestimmt werden und sind daher zunéchst nicht bekannt.

LA® kann jedoch anhand von in-situ bestimmten Partikelgrofenverteilungen
berechnet werden.

Solche Messungen an verschiedenen PSCs sind in die Modellrechnungen von
[Gobbi, 1995] eingeflossen und fithren auf die in Tab. 3.8 aufgefithrten hohen-
konstanten Werte. Um den Ergebnissen von Raman-Lidar-Untersuchungen
Rechnung zu tragen, die eine deutliche Hohenabhingigkeit von LA gei-
gen [Ansmann et al., 1993], wird ein relativer Fehler £(LA¢)/LA® von 50%
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Wellenldnge | Mie-Streuverhéltnis
Y L/—\er — aAer/ﬂAer—‘
308 nm 25 sr
353 nm 30 sr
532 nm 40 sr
(1064 nm) (60 sr)
Tabelle 3.8.: Verwendete Aerosol-Streuverhéltnisse fiir die elastischen Lidar-

Wellenldngen. In dieser Arbeit wird L*"(z;) durch eine héhenunabhingige Konstante
approximiert. Zahlenwerte nach [Beyerle, 1994]. Fiir alle Werte wird ein relativer Fehler
von 50% angesetzt.

angesetzt. Diese Vorgehensweise wird durch die geringe Abhéngigkeit des
Partikelriickstreukoeffizienten B%°7(z;, A) von L*°' gerechtfertigt (vgl. Ab-
schnitt 3.3.5).

e Der Riickstreukoeflizient in einer Referenzhohe zz mufl bekannt sein. Die Refe-
renzhdhe 2z wird in eine Atmosphirenschicht gelegt, in der Rayleigh-Streuung
der dominierende Streuprozef ist und in der daher B(zg) durch %% (zp) er-
setzt werden kann.

Mit diesen zusitzlichen Informationen kann B4%(z;, ) anhand der Lidarglei-
chung 2.10 berechnet werden. Der Vollstdndigkeit halber zitiere ich hier die Her-
leitung der relevanten Formeln'® (die so auch in den Auswerteprogrammen imple-
mentiert sind) nach [Beyerle, 1994]:

Die Lidar-Gleichung 2.10 148t sich als Differentialgleichung schreiben
[Klett, 1981, 1985],
dS(ZZ) _ d Ray Aer
o = (M) + (=)
~2 (05 (z) + o} (z) + 0(2)) . (312)

wobei
S(z) = In(zf P/ (z))

den Logarithmus des entfernungskorrigierten Signals bezeichnet. Glei-
chung 3.12 hat die formale Struktur einer Bernoulli-Differentialgleichung.
Thre Lsung lautet [Bronstein und Semendjajew, 1981]

Z(z)

Aer(, y _. — gRay (..
g (Zl)“C’JrZAz YN, LAer(z;) Z(z) g ) (3.13)

81m Sinne der Ubersichtlichkeit verzichte ich im folgenden auf die explizite Darstellung der Wel-
lenldngenabhingigkeit von Variablen.
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mit der Integrationskonstanten C, die sich aus der Anfangsbedingung
B(zr) = B2 (zp) ergibt, und dem Zihler

j=i

2(z) = exp (sw = S(zw) = 2823 (L™ = LA(z)) 8% () + akﬂs;(zj)]) :

In der Formulierung von Gl. 3.13 ist beriicksichtigt, dafl S(z;) nur auf dis-
kreten Hohenniveaus z; vorliegt; Integrationen iiber z sind daher durch
Summationen ersetzt worden. [Klett, 1981] wies als erster darauf hin, daf}
die Stabilitdt der Losung (Gl. 3.13) unempfindlicher gegeniiber Meffeh-
lern wird, wenn als Referenzhohe zp nicht die untere GrenzhShe zps,
sondern die obere Grenze zy benutzt wird. Die Integrationskonstante C
kénnte man direkt zu

C7h = B (2n) + 2 (2n) = 7 (2n) (3.14)

bestimmen. Einsetzen eines fehlerhaften Werts von g% (zy) in Gl 3.13
fithrt zu einer Verschiebung des gesamten Profils 3% (2;). Der Fehler von
BB (2;) nimmt jedoch mit Héhe exponentiell zu. Ich bestimme daher
die Integrationskonstante C mittels einer Anpassung von §4%(z;) an die
Nullfunktion im Hohenbereich [zg, zy], d.-h. durch Minimierung von

2

2y _ o (8% () = 2(5) ] (C 4282 B 14 (5) 2(2))
X(C) =Y ( £ (6% () )

i=K

Der Hohenbereich [z2g,zy], in dem die Minimierung erfolgt, ist so
gewdhlt, dafl er vollstindig oberhalb der Aerosolschichten liegt.

Fiir die Auswertung der Daten des Winters 1995/96 und 1996/97 verwende ich

zg = 26,1 km; zy ist die grofite Hohe mit noch auswertbarem Signal.

In Abb. 3.16 wird als Beispiel das Ergebnis der Auswertung der in Abb. 3.8 darge-
stellten Rohdatenprofile gezeigt. Die Profile stellen allerdings nicht die Riickstreu-
koeffizienten selbst, sondern das Riickstreuverhiltnis R (vgl. Gl. 2.18) dar. Man
erkennt, dafl die PSC in 20 bis 25 km Hohe eine Partikelriickstreuung bewirkt, die
fast viermal so stark ist wie die Rayleighriickstreuung. Weiterhin dhnelt sich die
Struktur der Riickstreuverhiltnisse bei 353u und 532p, im Gegensatz zum querpo-
larisierten Kanal.

3.3.4. Die Problematik der rdumlichen und zeitlichen Mittelung

Bei allen Lidarmessungen miissen infolge der sehr geringen Intensitit des Riickstreu-
signals die Einzelprofile zeitlich und ggf. auch rdumlich (in der Hohe) gemittelt, d.h.
aufintegriert werden; nur so 1df}t sich
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9512221600, backscatter ratios

35 ] T T T
%’ 353u
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j ‘
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Abbildung 3.16.: Riickstreuverhiltnisse der in Abb. 3.11 gezeigten Profile. Die drei Kur-
ven links sind die absoluten Fehler (Standardabweichung). Die unterbrochene vertikale
Linie bei R=1 markiert den Wert des Riickstreuverhaltnisses fiir die aerosolfreie Atmo-
sphére.

e der statistische Fehler auf akzeptable Werte driicken und

e iiberhaupt im Fitbereich der Klettinversion (s. Gl. 3.14) bzw. im Bereich der
Depolarisationsnormierung ein auswertbares Signal finden.

Die Gréflenordnung der notwendigen Integrationsintervalle hdangt u.a. von der La-~
serleistung, der Teleskopfliche und der Empfindlichkeit der Detektoren ab!®, Diese
rdumliche und zeitliche Mittelung bedeutet aber auch, dafi evt. geophysikalische Va-
riationen im Integrationsbereich ,, weggemittelt* werden, d.h. dafi Information verlo-
ren geht; der Experimentator steht vor einem nicht eindeutig losbaren Dilemma. In
dieser Arbeit wird standardmifig eine zeitliche Integration von 60 min (,,Stunden-
mittel“) und eine rdumliche Mittelung von 200 m verwendet. Die Erfahrung zeigt,

1%Bei dem hier verwendeten Aufbau vergréfiern auch die in den elastischen Kanilen fast immer
notwendigen Neutralfilter den statistischen relativen Fehler!
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dafl damit die 0.a. Bedingungen stets exrfiillt werden konnen und dafl auf der anderen
Seite die Variation der PSC-Strukturen von Stunde zu Stunde i.a. gering sind; sich
schnell verdndernde Profile wurden fiir die Aussagen in Kapitel 4 nicht herangezo-
gen. Auch im Hinblick auf die Aufgabenstellung dieser Arbeit ist der Ansatz zu cher
grofleren Mittelungsintervallen gerechtfertigt; beim Vergleich von PSC-Daten mit
Radiosondentemperaturen und erst recht mit Trajektorienrechnungen auf synopti-
schen Lingen- und Zeitskalen und bei der Masse des Beobachtungsmaterials sind
kleinrdumige, kurzzeitige und selten auftretende Strukturen von untergeordneter
Bedeutung.

3.3.5. Fehlerberechnung

Der Fehler von 5 (z;) = f(2;)~B%*(2) und der Fehler von 6(2;) sind nach den iibli-
chen Gaufl’schen Fehlerfortpflanzungsformeln berechnet worden [Bevington, 1969]:

() =

aﬁlAer . 2 N aﬂlAer . 2
<8PT S(Pj)> + Z <6ﬁJRay S('BJR y)>

0 f‘er 2 algz_Aer ol 2
* 2 G E) )+ X oy Eleay)) - (B19)

j=M Absj

Hierbei verzichte ich der Ubersichtlichkeit wegen auf die Angabe der expliziten
Hohenabhéngigkeit und fiige den Hohenindex direkt an die hdhenabhingige Va-
riable an; statt X (z;) schreibe ich also X;. Der Index j lduft iiber den auswertbaren
Hohenbereich (Indizes [M ... N]). Mit einer analogen Formel werden die Fehler der
Riickstreukoeflizienten £(R;) berechnet. Eine explizite Darstellung der Differential-
quotienten 842 /0X; findet sich in [Beyerle, 1994]. In Abb. 3.17(a) ist der relative
Fehler £(3{)/ B°" zusammen mit den vier Einzelbeitriagen aus Gl. 3.15 fiir ein Pro-
fil des Partikelriickstreukoeflizienten dargestellt. Es handelt sich hierbei um die Aus-
wertung des in Abb. 3.8 gezeigten Rohdatenprofils vom 22. Dezember 1995, 16:00
Uhr. Im Maximum der Aerosolwolke in etwa 22 km Héhe geht der Gesamtfehler
auf etwa 10% zuriick. Unterhalb und oberhalb der Aerosolschicht nimmt der rela-
tive Fehler deutlich gréfiere Werte an, da dort 4°7(z;) verschwindet. Im gesamten
Hohenbereich tragen zu &£(4¢7) /52 wesentlich nur der Fehler des Rohdatensignals
und der Fehler des Rayleigh-Riickstreuprofils bei. Die Unsicherheiten in der Bestim-
mung von LA und o}i! wirken sich nicht signifikant auf das Ergebnis 84¢7(2;) aus.
Die resultierenden absoluten Fehler im Riickstreukoeffizienten zeigt Abb. 3.17(b),
wihrend Abb. 3.17(c) den relativen und absoluten Fehler der Volumendepolarisa-
tion darstellt.
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9512221600, Fehlerin R
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Abbildung  3.17.: Fehlerbeitrige in
den mit dem Klett-Verfahren berechne-
ten Grofen §2°', R und § (Profil vom

_20 22.12.1995, 16-17 Uhr). In 3.17(a) und

£ 3.17(b) sind bezeichnen die Kurven mit

is dem Index L den Beitrag des Fehlers im

Lidarverhaltnis, 8 den Fehler in f*% | o

104 T ?oo*abs. Feler L df}n Fehler in a%g’sl und P den Fehler im
. -~~~ rel. Fehler Signal.

0 0.62 0.'04 0.'06 0.68 0.1 0.I12 0.14 0.16
8§, A8

()

3.3.6. Validation

Um den Auswertealgorithmus zu testen, wurde im Friihjahr 1996 gemeinsam mit
der Lidar-Gruppe der Universitit Nagoya?’, ein kleines Validationsexperiment un-
ternommen [Shibata, Takashi, priv. Mitt.]; es wurden nur (korrigierte) Signale, Luft-
und Ozondichte ausgetauscht und daraus von beiden Gruppen Riickstreuprofile be-
rechnet. Die Unterschiede unabhiingig voneinander berechneter R-Werte iiberstieg
nirgendwo 5 x 107% bei einem maximalen Riickstreukoeffizienten von 2,5.

208olar Terrestrial Environment Laboratory, Nagoya, Japan
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3.4. Abgeleitete GroBBen

In den bisherigen Abschnitten ist die Auswertung der priméren MefgréBen, 54 (z;)
und 6(z;), dargestellt worden. Die Berechnung der sekundéren MefigroBen ist Inhalt
der folgenden Abschnitte.

3.4.1. Aerosoldepolarisation

Die Depolarisation §(z;) besteht ihrerseits aus einer Komponente der Rayleigh-
Streuung 6%% und einer Komponente der Partikelstreuung §4°(z;). Sind die
Riickstreuverhiltnisse fiir die einzelnen Polarisationskomponenten bekannt, so ist
einfach

Ifer  (RL-1)If™ Ry—1
6 (z;) = A = L= ghar, (3.16)
I (R -1) }*  Ry-1
In der Regel bestimmen wir jedoch nur das Gesamt-R und die Volumendepola-
risation; mit dem Gesamtriickstreuverhiltnis R(z;) (Gl. 2.18) und der Rayleigh-
Depolarisation 6% berechnet sich dann die Partikeldepolarisation zu

_ (L4 8™ 8(2) Rz) — (14 8(2)) 5%

(14 6R) R(z) — (1 + 5(2:)) (3.17)

5Aer(zi)

Die Herleitung der Gl. 3.17 findet sich in [Beyerle, 1994, Anhang].

1

] . . 9512221600,5 8" (-) und Febler (~-)
Abbildung  3.18.: Vergleich zwi- 30 gttt

schen Volumen- (linkes Bild, (a))
und Aerosoldepolarisation (rechtes
Bild, (b)) fiir das 532 nm-Profil vom 25+
22.12.95, 16-17 Uhr (UT). Gestri-
chelt die jeweiligen absoluten Feh-
ler.

5 T T T T 5 T I T
0 002 004 006 0.08 0.1 0 005 01 A9,15 02 025
3 5

Die Berechnung von 64°"(z;) ist fiir einen geringen Aerosolgehalt (R ~ 1 und
§ ~ %) problematisch, da nach Gl. 3.17 der Fehler & (64¢7) beliebig grofi wird. Man
mufl dann damit leben, dafl die Aerosoldepolarisation experimentell nicht immer
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zugénglich ist. Abb. 3.18 demonstriert dies an dem Profil vom 22.12.95. Die durch-
gezogene Kurve in (a) kennzeichnet den Verlauf der Volumendepolarisation é(z;),
die unterbrochene Kurve den absoluten Fehler. Analog sind in (b) die Partikeldepo-
larisation 64"(z;) und ihr absoluter Fehler dargestellt. Fiir Héhen iiber 25 km wird
§4°(z;) nicht dargestellt, da die relativen Fehler von 6*¢"(2;) in diesem H&henbe-
reich beliebig grofle Werte annehmen. Die vertikale, unterbrochene Linie markiert
in beiden Bildern den Wert der molekularen Depolarisation 6%,

Fiir eine verschwindende Aerosoldepolarisation §4¢(z;) folgt aus Gl. 3.17, daf die
Volumendepolarisation mit ansteigendem Riickstreuverhiltnis abnimmt,

5Ray
(1+ 6Rav) R(z) — ok

6(z) = (3.18)
also unter die molekulare Depolarisation von ca. 1.4% fillt.

Falls die polarisierten Komponenten der Riickstreukoeffizienten bzw. der Riickstreu-
verhiltnisse berechnet werden, kann auch daraus die Aerosoldepolarisation berech-
net werden. Es ist einfach

er er R -1
5 () = B/ = 2

~ Ry-1 o (3.19)

3.4.2. Wellenldngenabhangigkeit der Riickstreuung

Urspriinglich war ein Ziel dieser Arbeit, die Gréflenverteilungen der beobachteten
PSC-Aerosole durch die Inversion der Riickstreudaten zu bestimmen. Dies gelingt
jedoch nur, wenn Riickstreukoeffizienten bei mindestens drei [Beyerle, 1994], besser
vier Wellenlidngen vorliegen; hier waren die Wellenldngen (353,532,779,1064) nm vor-
gesehen. Leider konnte dieses Vorhaben aus technischen Griinden nicht umgesetzt
werden, so daff wir hier vor der Aufgabe stehen, aus zwei elastischen Riickstreuwel-
lenldngen (353,532) nm zumindest eine qualitative Abschitzung der Partikelgrofie
zu bestimmen. Hierzu folge ich [Steinbrecht, 1994] und definiere einen Wellenléngen-
exponenten 7 der Riickstreukoeflizienten, allgemein:

Bhe(N) = (i-j) G () bzw. (3.20)
n(A,he) = 1—11—}%%%@—4,08 (3.21)

mit A; > A; und R* als Abkiirzung fiir R-1 (,Aerosol backscatter ratio“). Die Kon-
stante —4,08 = 7% ist der effektive Wellenlingenexponent der Rayleighstreuung,
vgl. Abschnitt 2.2.1.

Die Grofle 7 ist hangt mit Browells (Tabelle 1.2) « einfach durch 7 = —a zusammen.
Ich bevorzuge 7, weil damit keine Verwechslung mit dem schon lange in der Litera-
tur verwendeten Angstrom-Koeffizienten o zu befiirchten ist (dieser beschreibt die
Wellenldngenabhénigkeit der Extinktion).
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Oft wird auch ein ,color ratio® bzw. ,color index“ definiert (vgl. [Stebel, 1998])
als cr = R*(A\;)/R*(M1). Genauer: Aus den Aerosol-Riickstreukoeffizienten bei zwei
Wellenldngen berechnet sich das Aerosol-Farbverhéltnis C’Aer(/\l, Mg, z) nach Glei-
chung 3.22 zu:

R(M2,2) =1 _ A (N, 2) f* (M1, 2)

Aer —=
O ) = R0 =1 = B 0u,0) F a,2)

(3.22)

Hierbel ist z die Hohe,
Ai=12 die i-te Wellenlange, mit Ay > Ay,
R(X;, 2) das Riickstreuverhéltnis,
pAer(X;, z)  der Aerosol-Riickstreukoeffizient und
B4 (X, z)  der Rayleigh-Riickstreukoeffizient.

Farbverhiltnis und Wellenldngenexponent kénnen einfach ineinander umgerechnet
werden:

lo CAer
n = WRay_ g( )
log(A1/A2)

CAer _ 10(T]Ray_7]>10g(/\1/’\2) (323)

Es zeigt sich nun, daff n(), A2, 2) im Gegensatz zu CA¥ (A1, Ay, 2) von der Wahl
des Wellenlidngenpaares (A1, Az) in erster Nidherung unabhéngig ist; bei sehr kleinen
Modenradien 7 geht 1 gegen -4 (Rayleighstreuung) und bei sehr grofien Modenradien
gegen 0 (Bereich der geometrischen Optik). Steinbrecht [1994] hat 7(353,532) fiir
eine grofle Zahl von gemessenen stratosphirischen Grofenverteilungen und fiir zwei
typische Brechungsindizes berechnet (Mie-Rechnung); das Ergebnis 148t sich wie
folgt zusammenfassen:

e Fiir 0,01pum <7 < 0,25um wird ein n & —1,7 £ 0,3 erwartet.
e Fiir grofere Radien, bis etwa # = 1um, steigt n auf Werte von ca. (-0,3...+0,8).

Ein n(353,532) > —1,5 143t also auf einen signifikanten Anteil von Partikeln mit
7 & 0, 5um schlieBen. Ahnlich wie bei der Aerosoldepolarisation tritt auch bei der
Berechnung des Wellenlingenexponenten das Problem auf, dafl der Fehler fiir R —
1 iiber alle Grenzen wichst; als Anhaltspunkt mag dienen, dafi normalerweise fiir
R(353nm) > 1,5 die Unsicherheit von n akzeptabel ist.

3.4.3. Bestimmung von GrdBenverteilungen aus optischen
Daten

In diesem Kapitel mochte ich kurz auf die Konzepte zur Berechnung von Grofien-
verteilungen aus Lidardaten eingehen. Das formale Problem bei der Berechnung von

31



3. Instrument und Methode

Partikelgrofienspektren besteht darin,

T dgher dNA
Aer _ Rek
grE(A,m) = O/dr -0 (r, A\, m) o (r) baw. (3.24)
er T er dNA
(A m) = 0/ dr opg(r, A m) (1), (3.25)

nach dN*/dr(r) aufzulésen. Die Groflenverteilung dN4/dr(r) ist die Anzahl der
Partikel im Groenintervall [r,r + dr]. Gl. 3.24 ist eine Fredholm-Integralgleichung
erster Art mit dem Kern dof% /d)(r, A, m). Die entsprechende Gleichung fiir a**" (),
Gl. 3.25, liefert nur dann zusitzliche Information, wenn o ()\) aus Ramanlidar-
profilen bestimmt wird, da «**()\) sonst in der Klett-Auswertung mit Hilfe von
LA (25, \) = (25, \)/BA (2, A) aus 2¢7()) berechnet wird und daher keine un-
abhingige MeBgrofie ist. Um Gl. 3.24 invertieren zu kénnen, ist ein Aerosolmodell
notwendig; z.B. kann man Mie-Streuung annehmen und die physikalisch méglichen
Werte des Brechungsindex einschrinken. Weiterhin wird oft die Annahme gemacht,
daf sich dN*/dr(r) in der Form einer monomodalen Lognormalverteilung darstel-
len 148t, deren Parameter zu bestimmen sind. Dies fithrt auf das z.B. von Beyer-
le [1994] oder Stein [1994] verwendete Verfahren, das [Wedekind, 1997} auch zur
Ableitung von Brechungsindizes verwendet. Allerdings ist die Annahme einer mo-
nomodalen Lognormalverteilung fiir PSCs wahrscheinlich nicht in allen Fillen ge-
rechtfertigt. Zwar kann man prinzipiell jede Grilenverteilung durch eine Summe
von Lognormalverteilungen darstellen, das oben angedeutete Verfahren der Anpas-
sung deren Parameter an die Riickstreudaten scheitert dann aber sehr bald an der
notwendigen Zahl der Lidarwellenlingen (= Observablen) und an starken Korrela-
tionen der Parameter untereinander. Es ist daher wiinschenswert, einen prinzipiell
anderen Weg einzuschlagen und die Gl. 3.24 direkt, ohne Vorgabe der funktionellen
Form von dN#/dr(r), zu invertieren. Mathematisch stellt jede Fredholm-Integral-
gleichung erster Art ein ,schlecht gestelltes Problem® dar, d.h. es gibt im allge-
meinen keine eindeutige Losung und die Losung hdngt diskontinuierlich von den
Daten A%°°()) (und ggf. den o¢"(\)) ab. Ein Ausweg aus diesem Dilemma ist es,
nicht dN4 /dr(r) = n(r), sondern eine geglittete Gréfenverteilung n(r) zu bestim-
men; das neue Problem ist ,gut gestellt“, hingt von dem Parameter v ab und ist
bei verschwindenden Meffehlern und v — 0 mit dem Originalproblem konsistent.
In Zusammenarbeit mit der Universitdt Potsdam (Institut fir Mathematik) wird
gegenwirtig ein solcher Algorithmus entwickelt {Béckmann et al., 1998].

3.4.4. IntegralgroBBen: Oberflichen- und Volumendichten der
Aerosole

Zur Modellierung der Ozonchemie in der arktischen Stratosphére ist neben Zusam-
mensetzung und Phase der PSC-Teilchen vor allem die Oberflichendichte A und die
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Volumendichte V wichtig. Da die Ableitung von Gréfilenverteilungen durch Inversion
der Lidardaten mit nur 2 Wellenldngen nicht méglich ist, mufite auf ein statistisches
Verfahren [Gobbi, 1995} fiir die Wellenlédnge 532 nm zuriickgegriffen werden. Die Me-
thode gestattet die Schitzung von A und V aus dem Aerosolriickstreuquerschnitt
ﬁAer:

Y = agy +av X + a2yX2

wo X = lg #4¢" und Y die betrachtete Integralgréfie bedeuten. Die Koeflizienten a;y,
j=(0...2), sind von Gobbi [1995] durch Anpassung an einige tausend Monte Carlo-
generierte Aerosolverteilungen bestimmt worden; den Bandbreiten der Parameter
dieser Aerosolmodelle liegen Messungen zugrunde, alle Teilchen werden als sphérisch
angenommen. Varianten der Parameter gelten fiir spezielle PSC’s, z.B. Pinatubo-
Aerosole, Hintergrundaerosol, STS und (sphérisch angenommes) NAT. Der typische
Modellfehler bei f4°" = 10""m~tsr~1 ist £(S) = 30...50% (am kleinsten in starken
PSCs) bzw. £(V) = 15...50% (am grofiten in starken PSCs).

3.4.5. Sonstige GroBen

In den folgenden Abschnitten mochte ich auf die Auswertung der Ramanprofile,
die Ableitung von Ozonprofilen aus Lidardaten und auf die Berechnung von Tem-
peraturprofilen eingehen. Weil diese nicht direkt Thema der vorliegenden Arbeit
sind bzw. nicht zur Auswertung herangezogen wurden®!, mochte ich die genannten
Themen nur kurz anreiffen und einige Beispiele zeigen.

Berechnung von Extinktionen aus den Ramansignalen

Sind der Rayleigh-Riickstreukoeffizient /%% die Ozon—Absorption oaps und
die Wellenlingenabhingigkeit der Aerosol-Extinktion aof®(\) o A% be-
kannt (vgl. Kapitel 2), kann die Ramanlidargleichung 2.19 nach dem Aerosol-
Extinktionskoeffizienten of% aufgeldst werden [Ansmann et al., 1992; Wandiger

et al., 1995]:

& [In (ot )] — o (2. 20) = a5 (2 4n)
K
L+ (52)
Hierbei ist N(z) die Stickstoffdichte (= 0,7809x Luftdichte) und P(z, Ag, Ar) das Ra-
mansignal, A¢ die emittierte und Ay die zugehorige Stickstofframanwellenlénge. Der
Wellenldngenexponent k ist fiir den Extinktionskoeffizienten die analoge Grofie?? zu

—7 und wird oft a priori gleich 1 gesetzt. Der Fehler durch ein falsches % ist norma-
lerweise klein; ist zum Beispiel der Fehler in k £2 (was schon eine sehr ungiinstige

g (7, Ao) = (3.26)

#Extinktionsprofile aus den Ramansignalen wiren fiir diese Arbeit interessant gewesen; die nied-
rige Intensitdt machte leider eine brauchbare Auswertung zunichte.
22k wird manchmal auch Angstrémkoeffizient genannt,
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Schitzung ist), so wird der systematische Fehler in o ca. 8% bei 300 nm und 20%
bei 800 nm [von der Gathen, 1995].
Die Schwierigkeit der Ramanauswertung nach Gl. 3.26 liegt in der notwendigen
Glattung des Differentialquotienten

i Fream)]

Hier wird folgender Glittungsalgorithmus benutzt:

Definiere Fenster der Breite W, zentriert in der Hohe z;.

W = -SZQ; exp(z;/6 km), d.h. die Fensterbreite wéchst exponentiell mit der Héhe
entsprechend der exponentiellen Zunahme des Quadrates des relativen Iehlers
des Signals; die 1/e-Linge ist fest auf 6 km gesetzt. Der Skalenfaktor scf muf
vom Signal-zu-Rausch-Verhiltnis des Signals (hier: gemessen in 20 km Hohe
= SN20) abhéngen, viz.:

scf = const. (1/SN20)2.
Im Fenster z=(-W:1:W) wird nun y = Y(z + ¢) mit Y(j) =
N(zj)/(zj2 P(zj, Mo, Ar)) an eine Gerade y = Az + B angepafit (Methode der

kleinsten Quadrate mit Gewichtung).

Dann ist fiir die Hohe 2;:

i [ ()| -

Der Fehler der Ableitung wird aus den Varianzen von A und B sowie der
Kovarianz Cov(A, B) bestimmt [Kohlrausch, 1968].

Bild 3.19 zeigt beispielhaft den nach obigem Verfahren ermittelten Extinktionsko-
effizienten fiir das Wellenlingenpaar (532,607) nm. Die an diesem Tag beobachtete
PSC hatte ein maximales Riickstreuverhiltnis von iiber 4.

Die Genauigkeit der Ramanauswertung ist, wie die Abbildung zeigt, trotz starker
Glattung nur miflig. Eine lingere Integrationszeit ist andererseits wegen der hohen
zeitlichen Variabilitdt der PSCs wenig sinnvoll. Das Problem liegt in der geringen In-
tensitit der Ramansignale; die Riickstreuquerschnitte sind um etwa den Faktor 1000
kleiner als die Rayleighquerschnitte! Damit ist die Ermittlung der Ableitung des Si-
gnals sehr schwierig. — Die realen Zihlraten sind noch kleiner als dieses theoretische
Verhiltnis erwarten 148t; deshalb wurden die Ramandaten fiir die Auswertung im
Rahmen dieser Arbeit nicht herangezogen.
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Abbildung 3.19.: Auswertung des 607 nm-Ramankanals am 6.1.96, 12:05 bis 13:00 Uhr.
Aufgetragen ist das Signal, der Extinktionskoeffizient nach der Ramanauswertung und der
nach Klett aus " berechnete Aerosol-Extinktionskoeffzient. Unterbrochene diinne Lini-
en sind jeweils Fehlergrenzen. Die scheinbare Verschiebung des Raman-Profils zu gréfieren
Hohen ist ein systematischer Effekt durch die sehr starke Glattung (Glittungslinge 3 bis
4 km).
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Abbildung 3.20.: Ozonauswertung am 19.11.1997, Mittelwert iiber 6 Stunden Lidarmes-
sungen von 04-10 Uhr UT (dicke Linie). Unterhalb von 15 km wird das Signal unbrauch-
bar. Die Gl4ttungslinge betrug hier 1 km in 10 km Héhe, 3 km in 30 km Héhe und
9 km in 30 km Hé&he. Die diinnen, unterbrochenen Linien geben den Unsicherheitsbereich
an, wihrend die durchgezogene diinne Linie das Profil der Qzonsonde (Start 1816 UT)
kennzeichnet. Diese Sonde driftete in der Stratosphire bis zu 154 km von Ny-Alesund
weg.

Berechnung des Ozonprofils mittels UV-DIAL

Ich berechne die Ozondichte nach [Steinbrecht, 1994] unter Vernachldssigung der
Beitrdge von Aerosolriickstreuung und -extinktion wie folgt:

1 _ i nZ2P(Z,/\Off)
2A00, |dz 22 P(z,A.m)

N(2)(0™ (Aon) = 7™ (M) (3.27)

No,

AUO3
Hier ist oo, = 00,(Aen) — 00, (Aosy) die Differenz der absoluten Ozonwirkungsquer-

schnitte bei A,, = 308,15 nm und Assy = 353,49 nm. Zur Gldttung der in GI. 3.27
vorkommenden Hohenableitung wird der gleiche Algorithmus wie in 3.4.5 verwendet.
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Fig. 3.20 zeigt das Resultat einer Ozonauswertung zusammen mit dem Profil der
am gleichen Tag geflogenen Ozonsonde.

Es sei angemerkt, dal Ozon-DIAL-Messungen nach dem hier beschriebenen Prin-
zip bei Anwesenheit von Aerosolwolken (PSCs, vulkanisches Aerosol) systematische
Fehler aufweisen, die sich nur schwer korrigieren lassen [Steinbrecht, 1994; Donovan,
1996). In diesem Fall ist die Raman-DIAL-Methode genauer [ebendort].

Die Bedeutung von Lidarmessungen des Ozonprofils liegt in der Moglichkeit, schnelle
zeitliche und riumliche Variationen (z.B. Filamente) in dichten Zeitreihen erfassen
zu konnen [Heese, 1996; Steinbrecht, 1994]. Im Winter 1997/98 ist in Ny-Alesund
eine internationale Vergleichskampagne zur Validation der stratosphérischen Lidar-
Ozonprofile durchgefiihrt worden [Neuber et al., 1998; Steinbrecht et al., 1998].

Ableitung von Temperaturprofilen

Aus Rayleigh-Lidardaten kann bei Abwesenheit von Aerosolen die Temperatur
bestimmt werden [Hauchecorne und Chanin, 1980; Steinbrecht, 1994, z.B. |. Der
Grundgedanke besteht in der Integration der hydrostatischen Gleichung von oben,
ndmlich von einer Referenzhdhe 2.,y mit einer Modelltemperatur Tref(2res), wobel
der Temperaturfehler durch eine fehlerhafte Modelltemperatur unterhalb von z.s
rasch kleiner wird.

Explizit ist die Luftdichte bei vernachléssigbarer Extinktion (z > 30 km)

N(z) « P(z)2"

mit dem Lidarsignal P(z). Die hydrostatische Gleichung

dp

— = —N(z)Mg(z

~ (z)Mg(z)
(p: Druck; M: molare Masse von Luft; g: Schwerebeschleunigung) integrieren wir nun
unter Beachtung der idealen Gasgleichung p = NkpT (kp: Boltzmann-Konstante):

N()ksT(z) = n(z)ksT(z0) + / N(2)Mg(7)dz
20
bzw. nach Division durch N(z) , ks
und mit N(2) < P(2)2* :
#5P(w) M J4 22P(2)g(2)dz
2*P(z) kg 22P(z)

T(z) = T(z) (3.28)
Bei den hier verwendeten Programmen wird das Lidarsignal noch flir Rayleigh-
Extinktion korrigiert und kann deshalb im Prinzip auch unterhalb ~ 30 km verwen-
det werden; in der stratosphirischen Aerosolschicht (und erst recht beim Auftreten
von PSCs) erhilt man aber stets systematisch falsche Werte. Weiterhin kann eine
Glattung des Profils der relativen Luftdichte 22P(z) durchgefiihrt werden (analoger
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Abbildung 3.21.: Temperaturauswertung am 18.12.96; Tagesmittel der 532 nm-Profile mit
Fehlergrenzen (gestrichelt). Zum Vergleich ist das Temperaturprofil der Radiosonde (diinne
durchgezogene Linie) und das CIRA89-Referenzprofil (strichpunktiert) aufgetragen.

Algorithmus wie bei der Ramanauswertung), um die hochfrequenten Rauschanteile
insbesondere in groflen Hohen zu beseitigen.

Fig. 3.21 zeigt das Resultat einer Temperaturauswertung zusammen mit dem Profil
der am gleichen Tag geflogenen Radiosonde sowie dem Temperaturprofil der CIRA-
Referenzatmosphire. Das Lidarprofil schliefit sehr gut an das Temperaturprofil der
Radiosonde an, zeigt aber systematisch zu tiefe Temperaturen im Bereich der stra-
tosphérischen Aerosolschicht.

3.5. Sonstige Daten

3.5.1. Radio- und Ozonsondenprofile

In Ny-Alesund werden vom Stationsmanager der Koldewey-Station ganzjihrig Bal-
lonsondierungen durchgefiihrt. Normalerweise wird einmal téglich?® (mittags) eine
Radiosonde (Typ ECC 5A/6A) gestartet, welche Temperatur T, Druck p, relative
Feuchte?* U und, iiber die Ortsbestimmung mit dem Omega-System, Windrich-

23Beim Auftreten von PSCs auch &fter, bis zu dreimal am Tag.
24Diese Grofle wird allerdings in der Stratosphire unbrauchbar.
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[ MeBgrofe | Sensor | MeBbereich | Auflésung | Genauigkeit | Zeitkonst. |
p Kapaz. Aneroid | 3...1060 hPa | 0,1 hPa 0,5 hPa -
T Thermistor -90... 460 °C 0,1 K 0,2 K 2,3 sec
U HUMICAP 0...100% r.F. 1% 2% 1 sec
p(Os) ECC5A/ECC6BA k.A. 1%7 5% 42 sec

Tabelle 3.9.: Die Daten der Sondensensoren nach Unterlagen des Herstellers.

tung und -geschwindigkeit bestimmt. Einmal wochentlich, im Winter oder bei be-
stimmten Kampagnen auch dfter, wird eine Ozonsonde (Typ Vaisala OES, [Vaisala,
1991]) gestartet, die zusétzlich zu den genannten Griflen die Ozondichte mifit. Die
Mefbereiche und Unsicherheiten der Sensoren sind in Tabelle 3.9 zusammengefafit
(s.a. [Antikainen und Hyvénen, 1983]). Die Hohenauflosung ist durch die Tastfre-
quenz von 1/10 sec™! bestimmt, was mit einer typischen Steigrate von (4...6) m/s
einer vertikalen Auflésung von (40...60) m entspricht.

Die Sondenrohdaten werden direkt nach der Messung korrigiert (Kalibrierung auf
Bodenwerte, Ventilations- und Strahlungskorrektur fiir die Temperatur; siehe [Vai-
sala, 1991]). Die geopotentielle Héhe wird durch Integration der hydrostatischen
Gleichung (Annahme: Luft ist ideale Gasmischung von trockener Luft und Wasser-
dampf? berechnet.

Fir die Verwendung in den Lidarauswerteprogrammen werden die Datensitze weiter
reduziert:
e Zusammenfassung aller Sonden eines Monats in eine Datei.

e Konsistenz- und Fehlerpriifung.

e Umwandlung der geopotentiellen Hohe H in die geometrische Hohe z mit-
tels der Formel z = roH/(g/g0 — H), wo 79 = 6367829 m den effekti-
ven Erdradius, go = 9.8301 m/s? die Erdbeschleunigung in Ny-Alesund und
go = 9.80665 m/s? die Normschwerebeschleunigung bedeuten.

e Berechung der Abdrift (Richtung und horizontale Strecke) durch Integration
der Winddaten.

e Interpolation der Mefwerte auf das Standardhthengitter (50:50:50000 m)
(Druck logarithmisch, alle anderen Grofien linear).

e Extrapolation von Luft- und Ozondichte von der Sondenmaximalhdhe bis auf
50 km durch Anpassung an die CIRA89-Modellatmosphéire (s.u.).

Zeitliche Interpolation: Fiir die Klettinversion (cf. 3.3.3) und den Vergleich der
PSC-Messungen mit der Differenz aus Temperatur und den verschiedenen Existenz-
temperaturen (siehe 3.5.5) werden auf den Zeitraum der Lidarmessung interpolierte

25Der Fehler infolge der Nichtidealitét ist vernachléssigbar.
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Temperatur- und Dichteprofile bendtigt. Dazu werden o.g. Datensétze aus den Bal-
lonsondierungen linear interpoliert. Der durch die Interpolation entstehende Fehler
wird gréfenordnungsmifig zu 1 K abgeschétzt.

Verdriftung der Sonden: Wenn die Radiosonden ihre Maximalhohe erreicht ha-
ben, sind sie etwa eine Stunde lang durch die Stratosphire geflogen und dabei typi-
scherweise (50...100) km verdriftet worden®®. Die horizontale Variation der Tempe-
ratur hierbei ldsst sich anhand der ECMWF-Trajektorien (ich betrachte die Tempe-
raturen 1 Stunde vor Ankunft des Luftpakets in Ny-Alesund) synoptisch zu ca. 0,3 K
abschitzen (Standardabweichung). Nur in Einzelfillen treten Kiihlraten von bis zu
als 2 K/h auf.

3.5.2. Ny-Alesund Referenzatmosphire

Es stellt sich bei der Auswertung von Lidar-Daten h#ufig das Problem, daf
klimatologische Referenzprofile von z.B. Temperatur, Druck oder Dichte gebraucht
werden; beispielsweise bei fehlenden Radiosondenprofilen oder fiir die Extrapolation
derselben in grofle Hohen, zum Zweck der Normierung von Spurengasprofilen
(vgl. 3.5.4) oder der auf klimatologische Mittelwerte bezogenen Darstellung von
Mefgrofien.

Zu diesem Zweck wurde die NARA97 (i.e. Ny-Aalesund Reference Atmosphere
1997) konstruiert, die auf einem Hohenraster von 50:50:50000 m (geometrische
Hohe) Monatsmittel von T, p, n, n(Q3) bereitstellt. Sie basiert bis zu einer Héhe von
durchschnittlich 30 km auf der fast zehnjihrigen Mefireihe der Koldewey— Station
(Radio- und Ozonsondenaufstiege 1988-1997). Ab einer monatlich unterschiedlichen
Maximalhéhe H,,q, ist bis 50 km Héhe die CIRA89%" [Fleming et al., 1989] angepaft
worden, und zwar die Temperatur 7" durch einen Offset, alle anderen Grifien durch
je einen Faktor; die Ozondichte wurde unter Annahme eines konstanten Mischungs-
verhiltnisses oberhalb der maximalen Sondenhdhe extrapoliert. Dabei wurde darauf
geachtet, den Ubergang bei Hyg, auch in der 1. Ableitung stetig zu halten (gradu-
eller Ubergang innerhalb eines Fitbereiches von 2,5 km unterhalb von Hye,). Die
Unsicherheit der extrapolierten Werte wurde mit (7,5%, 50%) resp. fiir die (Luft-
und Ozondichte) sowie dem Mittelwert der Streuung iiber den Fitbereich im Falle
der Temperatur angenommen. H,,,, wurde bei der Mittelbildung automatisch so
gewdhlt, daf bei dieser Hohe noch mindestens 25 bzw. 75 Mefiwerte (Ozondichte
bzw. P,T) in den Mittelwert einflieflen mufiten, um hinreichend reprisentative Wer-
te zu gewdhrleisten. In der Hohe wurde mit einem laufenden Mittel der Fensterbreite
200 m gearbeitet, um eine gewisse vertikale Glattung zu erzielen (die Hohenauflosung
der Originaldaten betrigt ca. 40 bis 50 m); die Streuung (Standardabweichung einer

26In Einzelfsllen bis iiber 300 km!
?"Cospar International Reference Atmosphere 1989, enthilt breitenabhingige zonale Monatsmit-
tel von Druck und Temperatur in einem 5 km-Raster bis zu einer Héhe von 120 km.
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Messung vom Mittelwert) der einzelnen Mittelwerte wurde als Unsicherheitsmaf der
NARAY7- Profile mitberechnet und -abgespeichert.

Der Hauptzweck der NARA97 ist die Bereitstellung von realistischen, fiir Ny-Ale-
sund reprisentativen Profilen bis 50 km Hohe zu jedem Zeitpunkt des Jahres; wegen
einiger nachfolgend aufgefiihrter Effekte kann sie jedoch nicht volle klimatologische
Giiltigkeit (in einem statistischen Sinne; junbiased“) beanspruchen.

Diese Einschrinkungen betreffen im wesentlichen Hohen gréfer ca. 25 km, wo die
Zahl der zum Monatsmittelwert beitragenden Profile signifikant abnimmt. Da aus
Erfahrung die Platzhthe der Ballone mit der Umgebungstemperatur stark negativ
korreliert ist, sind in grofen Héhen ,warme“ Profile tendenziell {iberreprisentiert,
ebenso warme Winter gegeniiber kalten. Ahnlich bewirken die Verbesserung der
Ballontechnik und die zunehmende Frequenz der Sondenaufstiege in den letzten
Jahren des Beobachungszeitraums ein grofieres Gewicht jener Jahre.

Januar: Vergleich von NARA97

und CIRA89
50 : . i

¥

T

30+ - , TR e o

z [km]

D

P80 200 220 240 260
Temperatur [K]

Abbildung 3.22.: Vergleich der Temperaturprofile der NARA97 (durchgezogene Linie,
Unsicherheiten punktiert) mit der CIRA89 (80° N) fiir Mitte Januar.

Ubersichtsbilder von Temperatur, Ozondichte, der monatlichen Maximalhshe sowie
der Bodenwerte von Druck und Temperatur sind im Anhang E.2 zu finden. Ab-
bildung 3.22 zeigt beispielhaft fiir ein Januar-Temperaturprofil die Referenzatmo-
sphiren CIRA89 und NARAY7 im Vergleich. Es wird deutlich, daf8 die CIRA - als

91



3. Instrument und Methode

zonales Mittel — systematische Abweichungen zum mittleren Profil iiber Ny-Alesund
aufweist.

3.5.3. Meteorologische Felder: ECMWF-Daten und
Trajektorien

e Zur Berechnung von (Riickwirts—) Trajektorien wird auf Daten des ECMWEF
(European Center for Medium Range W eather ¥ orecast) zuriickgegriffen. Sie
liegen allerdings nur auf bestimmten Standardniveaus der potentiellen Tem-
peratur vor (380,400,435,475,550,675K) und fiir jeden Tag 12 Uhr UT. Da-
zwischenliegende Zeiten werden linear interpoliert. Da die meteorologischen
Felder des ECMWEF nur synoptische Variationen erfassen und insbesondere
in den groften Hohen stark geglittet werden, sind signifikante Abweichungen
z.B. zur der mittels Radiosonde gemessenen Temperatur iiber Ny-Alesund un-
vermeidlich; Fig. 3.23(a) zeigt die mittlere Differenz (Tsonge — Trcrmwr) und
deren Standardabweichung fiir Vergleiche aus allen Tagen der beiden Mef-
winter (jeweils November bis April), wihrend in Fig. 3.23(b) zur besseren
Veranschaulichung der Streuung alle Differenzen eingetragen sind.

e Zur Analyse jeder einzelnen PSC-Beobachtung in der Hohen- und
Zeitauflosung der Lidarbeobachtungen (siche Abschnitt 4.7) sind sehr viele
hochaufgeléste Riickwirtstrajektorien auf beliebigen Hohenniveaus und An-
fangszeiten notwendig. Diese wurden von P. von der Gathen mit einem Pro-
gramm der FU Berlin [Reimer, 1998] berechnet. Die dazu bendtigten meteoro-
logischen Felder stiitzen sich auf die ECMWZF-Analysen. Die potentielle Tem-
peratur wird auf 0,1 K und die Endzeitpunkte auf 10 min erfafit; der Zeit-
schritt ist 1 Stunde. Der Vergleich der Temperaturen dieser Trajektorien zu
den Radiosondenbeobachtungen zeigte eine starke systematische Komponente
von T'(Traj.) — T(Sonde) = (2,05 £ 1, 3) K, gemittelt iiber alle Niveaus und
Zeiten.

e Karten der potentiellen Wirbelstarke (PV) und der Temperatur auf aus-
gewihlten Niveaus der potentiellen Temperatur (normalerweise ist die Be-
trachtung des 475 K- und des 550 K-Niveaus ausreichend). Diese Karten wer-
den im Alfred-Wegener-Institut aus den tiglichen ECMWF-Analysendaten
bzw. -Vorhersagen tiglich erzeugt.
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Comparison of ECMWF and with Nya Radi 95-97 Comparison of ECMWF end with Nya Radi , 95-97
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Abbildung 3.23.: Vergleich aller ECMWF Trajektorien-Endpunkttemperaturen mit den
Ny-Alesund Radiosondentemperaturen. Es sind simtliche Profile beider Winter aufgetra-
gen.

3.5.4. Spurengasprofile

Zur Berechnung der Koexistenztemperaturen (s.u.) sind Profile von bestimmten
Spurengasen notwendig: insbesondere sind das Profile des Mischungsverhéltnisses
von Wasserdampf, H,O und Salpetersiure, H NOs. Fiir bestimmte Untersuchungen,
wie die theoretische Berechnung der STS-Volumina, ist auch ein Profil fiic das H550,
- Mischungsverhéltniss notwendig.

Wasserdampfprofil Ich verwende hier ein zeitlich konstantes?®, allerdings
héhenabhéngiges Profil (Fig. 3.24), das einen geglitteten Mittelwert aus allen mir in
der Literatur zugénglichen Messungen [Aellig et al., 1996; Schiller et al., 1996; Ovar-
lez und Ovarlez, 1994; Vémel et al., 1997] des stratosphérischen Wasserdampfprofils
im arktischen Wirbel darstellt.

28Es gibt Hinweise darauf, daff zur Zeit der Wasserdampfgehalt der Stratosphire um gréfenord-
nungsméfig 0,1 ppmv/Jahr zunimmt [Nedoluha et al., 1998).
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H,O ~ mixing ratio profile

ixi i -6
volume mixing ratio x 10

Abbildung 3.24.: Verwendetes zeitlich konstantes Wasserdampfprofil

Salpetersdureprofil Hier werden in situ-FTIR-Messungen [Notholt et al., 1997]
verwendet, aus denen der mittlere Jahresgang der in Ny-Alesund gemessenen HNO3-
Séulendichte und des sog. ,Degree-of-subsidence” (DOS-) Parameters abgeleitet
wurde. Der DOS-Parameter gibt an, wie stark ein Referenzprofil in stratosphérischen
Héhen , gestaucht® werden muf}, um die beobachteten Linienbreiten im IR-Spektrum
zu erzeugen. Explizit ist fiir einen bestimmten Tag im Jahr:

V(z) = <@+1—Z+“—DZ(-)T~§> X Vies(2) 12> 2r

V(2) = Viep(s) ;2 < 2z (3.29)
§ = /Zikmn(z’) 7(2)d

V() = (5/8) V(2) (3.30)

(3.31)

Hierbei bedeuten zr die Héhe der Tropopause (10 km), V;.;(z) das Referenzprofil
(Ballonmessungen aus mittleren Breiten nach [Peterson und Margitan, 1995)), V(z)
das ,gestauchte” aber noch nicht auf die aktuelle Gesamtsiule S normierte Profil
mit einer Siulendichte S; V(2) ist das gewiinschte ,klimatologische® HNOjs-Profil.
Die Integration der Gesamtsdule wird mit der Luftdichte n(z) aus der NARA97
durchgefiihrt; der Beitrag zur Sulendichte fiir z > 50 km ist vernachlissigbar.

Da meist keine aktuellen FTIR-Messungen fiir DOS und S vorliegen, wird eine
ausgeglichener Jahresgang dieser Parameter verwendet, der aus den Bildern 3.25(a)
und 3.25(b) ersichtlich ist. Bild 3.26 zeigt einige typische Winterprofile nach diesem
yklimatologischen® Modell.
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Abbildung  3.25.:
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Zum Salpetersdureprofil: Ausgeglichener Jahresgang des DOS-

Parameter (a) und der Siulendichte (b). Datenpunkte représentieren einzelne FTIR-
Messungen, die durchgezogenen Linien sind ausgleichende Splines; die Funktionswerte
dieser Splines werden zur Berechnung der ,klimatologischen“ HNO3-Profile verwendet.

o 1 2 3 4 5 6 7 8 9§ 10 31 12
V {ppbv}
Abbildung 3.26.: Beispiele fir die ver-
wendeten HNQOj;-Profile. Es wurden je-
weils fiir die Monatsmitten Dezember—
Maérz der ausgeglichene Jahresgang des
DOS-Parameters und der HNO3-Siulen-
dichte zur Berechnung der Salpetersiure-

profile benutzt (Luftdichte: NARA97).
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Differenz FTIR - LIMS, DJFM
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X(HNO,), FTIR - LIMS [ppbv]
Abbildung 3.27.: Monatsmittel der Diffe-
renz der HNOg3-Profile: AWI minus LIMS.
Die ,AWI“Profile sind die nach dem
hier vorgestellten Verfahren berechneten
aus FTIR-Messungen hergeleiteten klima-
tologischen Profile fiir Ny-Alesund, mit
»LIMS“ sind die monatlichen zonalen Mit-
telwerte aus Satellitenmessungen [Gille
et al., 1993] bezeichnet. Die vier Kurven
sind die Differenzen fiir die Monate De-
zember, Januar, Februar und Mérz; die sy-
stematisch Unsicherheit der LIMS-Profile
wird mit ca. 30% angegeben.
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Zur Abschitzung des Fehlers der verwendeten HNO;-Profile kann die Differenz zu
neueren (LIMS-) Satellitenmessungen [Gille et al., 1993] betrachtet werden. Die
LIMS-Daten liegen als zonale Monatsmittel fiir 80°Nord fiir die Monate Oktober
bis Mai vor; Bild 3.27 illustriert die Differenz der Mischungsverhéltnisse fiir einige
Profile im Winter.

Schwefelsidureprofil Ich verwende das aus zahlreichen Messungen zusammenge-
stellte Profil aus [Warneck, 1988], das in Fig. 3.28 dargestellt ist. Nota bene: Das

H,80, - mixing ratio profile

30r

h/km

10 107" 10
equiv. volume mixing ratio

Abbildung 3.28.: Verwendetes HySO4-Profil

Massenmischungsverhéltnis x,, ist hier in das Volumenmischungsverhiltnis z, um-
gerechnet worden, es gilt ,(2) = Mair/(Mu,s0, Prust(2)) X Tm(2) = 0,2282 X 2,,(2)
wo mit M die Molmassen und mit p(z) die Luftdichte (U.S. Standard Atmosphere)
bezeichnet sind. In Hohen ab ca. 35 km geht die Schwefelséure in die Gasphase Gber.

3.5.56. Existenztemperaturen der verschiedenen Aerosole

Eine wichtige Methode zur Interpretation von PSC-Beobachtungen anhand mikro-
physikalischer Modelle ist der Vergleich der stratosphirischen Temperaturen mit den
(theoretischen) Existenztemperaturen verschiedener Partikel.

Definition:

e Tyar: Koexistenztemperatur von HNO;-Gas und Wasserdampf iiber NAT.
® Ti..: Koexistenztemperatur von Wasserdampf mit Eis, ,Eis-Frostpunkt®.

® Tsts: Temperatur auf der STS-Taukurve, bei der die Massenkonzentrationen
von HySO, und HNO; gleich sind; unterhalb dieser Temperatur beginnen die
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Partikel durch die Aufnahme von HySO,4 und HNOj sehr effektiv zu wachsen
[Tabazadeh et al., 1994a]. Vgl. Fig. 3.29.

STS @ 50 hPa
1 T T ( “““““““ T T T T
A TICE , TSTS h_NAT ______ S
0.5+ SR : U,A';_,_...-.@-_" o : N

concentrations

186 188 190 192 194 196 198 200 202
TIKI]

Abbildung 3.29.: Typische STS-Taukurve. Im oberen Teil sind die Massenanteile von
HNOg (durchgezogene Linie) und HoSOy4 (gebrochene Linie) sowie der Anteil von HNQOg
in der Gasphase (punktiert), gegen die Temperatur aufgetragen. Der untere Teil zeigt die
Volumendichte der Tropfchen. — Fiir dieses Beispiel wurde ein Druck von 50 hPa, ein
Wasserdampfgehalt von 5 ppm, eine HNOz-Konzentration von 10 ppbv und eine HySQyq-
Konzentration von 0.5 ppbv angenommmen. Nach [Carslaw et al., 1995a].

Tice: Nach neueren Laboruntersuchungen von Marti und Mauersberger [1993] 18t
sich die Koexistenztemperatur von Eis im Bereich zwischen 170 und 253 K in der
Form

T - A

“ ™ In(pg,0/1 Pa) - B
A = —61329K+18K
B = 283868+0,025

parametrisieren. py,o bezeichnet den H,O-Partialdruck.
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Tyar: Sittigungsdampfdriicke von HNO3 und H,O iiber NAT sind in Laborunter-
suchungen von [Hanson und Mauersberger, 19885] bestimmt worden. Nach ihrer
Parametrisierung ist die Koexistenztemperatur Tyar gegeben durch

Tnar _
1K
108,3 — 2,784 In (222) — I (Z0:
B 2 (“’a) 3 (P;P(;i ) + (3.32)
5,088-1072 = 1,76 - 1077 In (1_1%2)
2
108,3 — 2,784 In (%22 ) — In (%2422} ] .
5ﬂ88.10-2_»L76'10#31n(¥%§) 2544102 — 8,8 110~ In (252

Tsrg: Die Berechnung dieser Temperatur basiert auf dem analytischen thermody-
namischen Modell von [Carslaw et al., 1995b] und auf der Iteration der entsprechen-
den FORTRAN-Routine [Carslaw et al., 1995a]. Es stellt sich heraus, dafl unter
typischen stratosphirischen Bedingungen in guter Ndherung gilt:

Tsts = Tyar (—3,6£0,1) K

Schmelzpunkt und Deliqueszenz von SAT:

A

TSAT Melt = 3.33
SAT—Melt B _ 10g(pH20/1 Pa,) ( )

mit A= 3236K, B = 11,217.

Die Schmelztemperatur von SAT (Tsar—arer) berechnet sich nach Gleichung 3.33
[Zhang et al., 1993] aus dem Wasserdampfpartialdruck pm,o und liegt in der mittle-
ren Stratosphire bei etwa 210 K. Sie ist deshalb interessant, weil die Uberschreitung
dieser Temperatur impliziert, dafl sich sdmtliche Aerosole dann in der fliissigen
Phase befinden miissen.

Nach [Koop und Carslaw, 1996] kann sich SAT bei Abkiihlung unter eine Tempera-
tur Tsar—qge. unter HNOz-Aufnahme verfliissigen; im Temperaturbereich zwischen
Tsar—ger Und Tsar—1ow koexistiert SAT und ein terniirer fllissiger HNO3~HoSO4~
H,0 Film. Bei Tsar_iow 15t SAT vollstindig unter Bildung fliissiger terndrer HNO3—
H,50,~H,O-Tropfen in Losung gegangen. Die in der Tabelle 3.10 angegebenen Tem-
peraturen und die Auftragung der Differenz dieser Temperaturen zu Tyar in Fig. 3.30
wurden mittels Routinen von Carslaw et al. [1995a] berechnet.
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Tabelle 3.10.: SAT-Deliqueszenz—Temperatur TSaT_Del
(nach Koop und Carslaw (1996)). Tspy—pe Ist die Tempe-
ratur, bei der SAT zu schmelzen beginnt. Im Temperaturbe-
reich zwischen Ts a7 per und TsaT_10w koexistiert SAT und
ein terndrer fliissiger HNO3-H2504—H, O Film. Bei TsaT_ 10w
ist SAT vollstindig unter Bildung fliissiger terndrer HNO3—
HySO4~Hp O-Tropfen in Lésung gegangen.

| Hohe [km] | Tsar—pet [K] | Tsar—iow [K] [ l
10.5 210.1 210.1 geschmolzen
12.5 197.0 195.6
14.5 195.4 193.6
15.5 193.8 191.6
18.5 192.0 189.6
20.5 190.3 187.5
22.5 188.4 185.5
24.5 186.5 183.6
26.5 166.2 166.2 geschmolzen

SAT deliquiescence temperature Jan./Feb.
24 T v T r T T

22r

7 % -5 -4 3 -2 - 0
Toar-ge, [K1 - TNAT

Abbildung 3.30.: Typische Héhenprofile Tsar—qei. - TnaT bzw. TsaT 10w - InaT fiir
Januar- und Februar-Profile der Spurengasmischungsprofile.
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Winter average
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Abbildung 3.31.: Mittleres Winterprofil der Koexistenztemperaturen, d.h. mit den in

dieser Arbeit vorgestellten Spurengasprofilen fiir ein mittleres Druckprofil der Monate
Dezember-Februar berechnete Temperaturen.

Typische Hohenprofile der Existenztemperaturen sind in Bild 3.31 aufgetragen
(Wintermittel DJF). Hier ist auch die ,STS-Tautemperatur® Ty, aufgetragen, die
manchmal alternativ zu Tsrs angegeben wird?.

Unsicherheiten der Existenztemperaturen Hier sollen kurz die Fehlerquellen, die
die Temperaturmessung und die Bestimmung der Existenztemperaturen beeinflus-
sen, abgeschitzt werden.

e Fehler der Sondentemperaturen: nach Tabelle 3.9 hat der Temperatursensor
eine Genauigkeit von +0,2 K; er liefert den geringsten Beitrag zum Gesamt-
fehler.

e Fehler durch Abdrift der Sonde vom Lidar-Meflort und durch die Zeitdiffe-
renz zwischen Lidarmessung und Sondenaufstieg. Die Abschétzung in Ab-
schnitt 3.5.1 war +1 X

e Fehler durch die Unsicherheiten in den Wasserdampf- und Salpetersdurepro-

29Tdew —Tsrs = _O)SK
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filen®®. Dies ist der wesentliche Fehler und kann anhand der Bilder 3.32(a)
und 3.32(b) abgeschiitzt werden; aufgetragen sind die Differenzen in Tyar, Tice
und Tgrg fiir eine Anderung des HyO-Mischungsverhéltnisses von 1 ppmv bzw.
1 ppbv. Eine realistische Gréflenordnung fiir die Unsicherheit der H,O- und
HNQj3-Mischungsverhiltnisse®! wird mit +1 ppmv resp. £2 ppbv angenom-
men; es ergibt sich die in Bild 3.33 gezeigte Unsicherheit der drei Existenz-
temperaturen, fiir die ich im weiteren einen pauschalen Fehler von +1,3 K
setze. Zu beachten ist, das dies nur fiir wenig gestorte Verhaltnisse in der win-
terlichen Stratosphire gilt; sobald durch starke PSC-Aktivitét eine signifikante
Dehydration bzw. Denitrifizierung eintritt, werden die Existenztemperaturen
erheblich von den mit obigen Modellen berechneten Werten abweichen!

o Der Fehler eines Vergleichs von Existenz- mit gemessenen Temperaturen unter
normalen Bedingungen 148t sich schliefilich zu £2,5 K abschétzen.

30Die Existenztemperaturen sind vom H,504- Mischungsverhiltnis unabhingig.
3lygl. auch 3.27
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Variation with 1ppm change in HZO—content Variation with 1ppb change in HNOa-content
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Abbildung 3.32.: Anderung der Existenztemperaturen bei Variation der Spurengasmi-
schungsverhiltnisse (a: HoO; b: HNQOg), berechnet als Wintermittel DJF

Estimate of total uncertainty
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Abbildung 3.33.: Abgeschitzte Gesamtunsicherheit der Existenztemperaturen.
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3.5.6. In situ - Partikelsonden

Als eine interessante Erginzung der Lidar—Messungen haben sich begleitende Mes-
sungen von Aerosoleigenschaften mit in situ -Partikelsonden erwiesen. In Tabel-
le 3.11 sind die Startzeiten der Partikelsonden in den Wintern 1995/96 und 1996/97
zusammengestellt.

f Startzeiten der Partikelsonden [

OPC-Sonden | BKS-Sonden

951217

951228

960106 960106
960117
960121
960130
960212
960219

961221
970107
970121
970225

Tabelle 3.11.: Liste der Tage mit OPC- bzw. BKS-Sondierungen in den Wintern 1995/96
und 1996/97

Riickstreusonden

In den beiden betrachteten Wintern sind insgesamt 10 (vgl. Tabelle 3.11) von der
University of Wyoming [Rosen und Kjome, 1991] gebaute Riickstreusonden, im
folgenden BKS-Sonden genannt, gestartet worden. Diese Ballonsonden messen die
Riickstreuintensitit (bei einer Verteilung von Streuwinkeln um © = 173°) einer 7-
J/Puls Xenon Blitzlampe, die alle 7 s getriggert wird (Hohenauflésung ca. 40 m).
Das effektive Mefvolumen betriigt etwa 1 m? in einer Entfernung von einigen Me-
tern von der Sonde. Zwei Photodioden mit vorgeschalteten Glasfiltern messen die
Riickstreuintensitiat bei zwei effektiven Wellenldngen, 490 und 940 nm. Meteoro-
logische Parameter (Temperatur, Druck, Ozonpartialdruck) werden gleichzeitig ge-
messen und dienen u.a. zur Berechnung der Hohe. Eine instrumentelle Kalibration
erlaubt die Berechnung von Riickstreuverhiltnissen Ry99 und Rgyg, aus deren Kom-
bination (,colorindex®) es moglich ist, grobe, aber oft ausreichende Informationen
tiber die effektive Partikelgr6fie abzuleiten. Besonders interessant ist die gleichzeitige
Messung von optischen Eigenschaften (Ryg0 und Rysg, colorindex) und Temperatur
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Temperatures 1(BKS,smoothed), $*'(Lidar)
25 T T
‘ 970225a
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£
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R(490nm) [BKS] and R(353nm) [Lidar]
25 H T

Abbildung 3.34.: Vergleich von BKS-Messungen am 25.2.1997 mit dem etwa gleichzeitig
aufgenommen Lidarprofil. Das Bild oben links zeigt die Atmosphirentemperatur (schwar-
ze Linie) im Vergleich mit Tyar und Tiee; im schraffierten Héhenintervall ist T < TnaT.
Die Riickstreuprofile sind in den beiden unteren Abbildungen dargestellt; links bei 490 nm
(BKS) bzw. 353 nm (Lidar), rechts bei 940 nm (BKS) bzw. 532 nm (Lidar). Der Wel-
lenléngenexponent 1(490,940 nm) ist in der oberen rechten Figur dargestellt (schwarze
Linie, Fehlergrenzen griin gestrichelt); zum Vergleich ist in dieselben Achsen die mit Lidar
bestimmte Aerosoldepolarisation §*¢ eingetragen. Maxima in n (grofie Teilchen) entspre-
chen deutlich einer erhéhten Aerosoldepolarisation.

im selben Probevolumen. Weiterhin ist das Signal-zu-Rausch-Verhéltnis in groflen
Héhen besser als beim Lidar, z.B. = 50 : 1 in 30 km H6he?2. Bild 3.34 zeigt zur Veran-
schaulichung gleichzeitig aufgenommene BKS- und Lidarprofile; es ist zu beachten,
dafl die BKS-Sonde in der Stratosphére typischerweise (50...150) km von der Lidar-
station weggedriftet ist, so dafl die PSC-Strukturen nicht direkt vergleichbar sind.
Auflerdem sind die Mefipunkte der BKS-Sonde ,Momentaufnahmen®, wihrend das
Lidar iiber 10 bis 60 min mittelt. Hinzu kommt noch, daf} die Sonde die ,Riickstreu-
ung® aus einem Streuwinkel von ca. 173°und nicht 180°wie beim Lidar mifit; die

32Djes allerdings nur mit Glattung iiber 1 km-Intervalle.
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Streuintensititen sind somit nicht direkt vergleichbar. Nur unter Zuhilfenahme ei-
nes Aerosolmodells und Berechung der Phasenfunktion fiir diese beiden Winkel ist
eine Umrechnung moglich.

Optische Partikelzdhler

In Ny-Alesund werden gelegentlich (vgl. Tabelle 3.11) an der Koldewey-Station
ballongetragene optische Partikelzihler der Universitidt Nagoya (abgekiirzt OPC-
Sonden) gestartet, vgl. [Watanabe et al., 1997]. Diese Sonden messen die Vorwérts-
Streuintensitit einzelner Teilchen im Probevolumen bei 810 nm (Laserdiode) und
diskriminieren die TeilchengroBe anhand des Vergleichs der gemessenen Inten-
sitdt mit einer Mie-Rechnung fiir einen Brechungsindex von m = 1,4 + 0i. Par-
tikelgréBenklassen von < 0,3,< 0,5,< 0,8,< 1,2,< 3,6 um (Durchmesser)
koénnen unterschieden werden. Der Mefibereich der Partikelkonzentrationen ist et-
wa (10%...10%) m~® (bei kleineren Konzentrationen wird der Fehler > ca. 50%, bei
gréBeren erfolgt Sittigung der Detektoren). Abb. 3.35 zeigt ein Profil vom 6.1.96
mit einer PSC in etwa 20 km Hohe.
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Abbildung 3.35.: OPC-Sondierung vom 6.1.1996. Der > 0.3um-Kanal ist oberhalb von
ca. 20 km fehlerhaft (Detektor in Sittigung).
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In diesem Kapitel mochte ich die Resultate der Aerosol-Lidarbeobachtungen im Kon-
text mit der Stratosphdrendynamik vorstellen. Zunichst stelle ich in Abschnitt 4.1
die Dynamik des Polarwirbels in den beiden Mefiwintern vor und gehe der Frage
nach, ob die PSC-Messungen in Ny-Alesund als reprisentativ fiir den arktischen
Vortex bzw. die Arktis angesehen werden kénnen. Nach einem Uberblick iiber die
MeBstatistik (Abschnitt 4.2) présentiere ich die Aerosolmessungen; nach einer Dar-
stellung des Hintergrundaerosols werde ich die zu einer Datenbank zusammenge-
faBBten PSC-Messungen ausfiihrlich darstellen und diskutieren. Es schliefit sich die
Vorstellung der typischen zeitlichen Entwicklung der PSC-Beobachtungen an, wor-
aufhin die ,normalen” und ,Sonder“-PSCs diskutiert werden. Einige interessante
Einzelaspekte zum Test von mikrophysikalischen Modellen werden in Abschnitt 4.5
behandelt; anschliefend stelle ich die Resultate einer breit angelegten Analyse von
Riickwirtstrajektorien zu allen PSC-Beobachtungen vor. In Abschnitt 4.8 gehe ich
abschlieflend auf die Bedeutung der hier erzielten Erkenntnisse fiir die stratosphéri-
sche Ozonchemie ein.

4.1. Stratosphdrendynamik im arktischen Wirbel

Die rédumliche und zeitliche Verteilung der fiir die Aerosolentwicklung relevanten
Parameter muf3 bekannt sein, um die Verhéltnisse in der arktischen Stratosphire
zu verstehen. Ich werde zunichst abschitzen, inwieweit die Station (Ny-Alesund),
an der die Messungen durchgefiihrt werden, als typisch fiir den gesamten arktischen
Wirbel angesehen werden kann.

Die Verteilung der stratosphérischen Aerosole ist dynamisch beeinflufit: Die Entwick-
lung des Polarwirbels bestimmt die Temperaturveranderung in der Stratosphire. Die
Temperatur ist der kritische Parameter fiir die Bildung der verschiedenen Typen von
polaren stratosphérischen Wolken. Im Vergleich zum Polarwirbel auf der siidlichen
Hemisphére ist der arktische Wirbel i.A. durch die Aktivitit der planetaren Wellen
dynamisch stark gestort (vgl. Kapitel 1.2.3). Die Entwicklung und Stérke des arkti-
schen Wirbels und die damit verkniipften Temperaturen variieren demzufolge stark
zwischen den einzelnen Wintern. Diese grofile Variabilitit spiegelt sich in der Hiufig-
keit der PSC-Bildung wieder. Polare stratosphirische Wolken treten verstérkt in
Wintern mit kalten, stark ausgebildeten Polarwirbeln auf.
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Im folgenden Abschnitt wird ein Uberblick iiber die Dynamik und die Temperatur-
entwicklung der arktischen Stratosphire der Winter 1995/96 und 1996/97 gegeben.
Die Darstellung stiitzt sich auf die Stratosphidren—Analysen des Instituts fiir Meteo-
rologie der Freien Universitdt Berlin [Naujokat und Pawson, 1996, 1998] sowie auf
die Analysen von Manney et al. [1996] und Kilbane-Dawe und Harris [1997].

Im Anschlu wird die relative Lage von Ny-Alesund im Bezug zum polaren Wirbel
wéhrend der Beobachtungen der polaren stratosphirischen Wolken diskutiert.

4.1.1. Dynamik des Polarwirbels

Die geographische Lage des Polarwirbels in verschiedenen Hohenniveaus kann durch
Karten der potentiellen Wirbelstérke veranschaulicht werden. Die Abbildungen D.1
und D.4 im Anhang D geben die Lage des arktischen Wirbels und die Temperatur-
entwicklung filr die Winterkampagnen 1994/95 und 1996/97 wieder. Die zeitliche
Entwicklung der in den beiden MeBwintern n situ in Ny-Alesund gemessenen Tem-
peraturen ist in den Abbildungen C.1 und C.2 im Anhang C dargestellt!,

Winter 1995/96

Der arktische Winter 1995/96 zeichnete sich durch drei Monate mit anhaltend nied-
rigen stratosphérischen Temperaturen (Dezember bis Februar) und zwei extremen
Kélteperioden im Januar aus [Naujokat und Pawson, 1996]. Der Januar bzw. der Fe-
bruar 1996 waren der fiinft- bzw. viert—kiilteste Monat seit 1965 [ebendort]. Schon zu
Beginn des Dezembers wurde lokal auf einer Flidche von ca. einem halben Prozent der
Flédche der Nordhemisphire im 475K-Niveau die Temperatur von Tyar unterschrit-
ten. Mit der Verschiebung des Wirbels in die kanadische Arktis am 10. Dezember
flofl relativ warme Luft ostwérts iiber Europa [Naujokat, B., persénliche Mitteilung,
1996]. Ab Mitte des Monats verlagerte sich der Wirbelkern in Richtung Spitzbergen
mit Temperaturen, die unterhalb der langjahrigen Mittelwerte lagen. Ab dem 17. De-
zember wurde der Schwellenwert fiir die Bildung von PSCs des Typs I grofifiichig
unterschritten. Der Wirbel verstirkte sich bis zum Ende des Monats verbunden mit
einem diabatischen Absinken von ca. 45 K im 475K-Niveau (vgl. Abbildung 1.2 in
Kapitel 1.2.3, Seite 5).

Auch im Januar war die Stratosphire kalt genug fiir die Bildung von PSCs des
Typs 1. Wihrend zweier extrem kalter Perioden (10. bis 16. und 22. bis 24. Ja-
nuar) fielen die Temperaturen auf der Nordhemisphire unter Tgi. Der Kéltepol
befand sich iiber der européischen Arktis (s. Abbildung D.2). Trotz einer kleinen
mittwinterlichen Erwdrmung in der oberen Stratosphire Ende Januar blieben die
Temperaturen wihrend des gesamten Februars iiber der europidischen Arktis kalt
genug fiir die PSC-Bildung. Auf deutlich mehr als einem halben Prozent der Fliche
der Nordhemisphére konnte es am 15./16. und am 20./21. Februar zur PSC-Bildung
des Typs II im 475K-Niveau kommen. Die Stratosphirenerwidrmung Ende des Mo-
nats konnte sich bis in die untere Stratosphére durchsetzen. Nachdem Anfang Mirz

Analoge Analysen fiir die Winter 1988/89 bis 1994/95 siche [Stebel, 1998].
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die Temperaturen ein letztes Mal unter 183 K fielen, war die Saison fiir die PSC-
Bildung auf der Nordhemisphéire am 8. Mirz beendet. Ende Mérz leitete eine grofie
Stratosphirenerwiarmung den Beginn der Umstellung auf die Sommerzirkulation ein
[Naujokat und Pawson, 1996]. Am 20. Februar und am 3. Mérz 1996 kam es zu si-
gnifikanten , blocking events”; so werden Zustdnde bezeichnet, wo ein Hochdruckkeil
in der oberen Troposphére zu einer hohen, kalten Tropopause und einer ungewdhn-
lich kalten Region in der unteren Stratosphire fiihrt. Dies bewirkt [Manney et al.,
1996] eine Nordablenkung des polaren Strahlstroms bis in die untere Stratosphére
(die kéltesten Regionen — und damit die PSCs - sind deshalb ausnahmsweise am
Wirbelrand); dies kann durch Advektion auf isentropen Flichen zum Einmischen
von Luft aus mittleren Breiten in den Wirbel fiihren (z.B. nach dem 20. Februar
1996 auf 465 K und darunter). Weil in diesen kalten Regionen auch die hdchsten
Windgeschwindigkeiten auftreten, kénnen grofie Mengen stratosphérischer Luft an
PSCs prozessiert werden.

Manney et al. [1996) zeigten auch, daf die ungewohnlich kalten Temperaturen und
die Persistenz des Wirbels im Winter 1995/96 zu einem stérkeren Ozonabbau als in
den vorausgegangenen vier Nordwintern fiihrten.

Winter 1996/97

Fiir den dritten Winter in Folge war die arktische Stratosphire auflerordentlich kalt;
entsprechend niedrige Ozonsdulenwerte? (240 DU) sind beobachtet worden [Knudsen
et al., 1998).

Der polare Wirbel entstand im Oktober 1996 und war zu dieser Zeit stdrker und
kilter als gewdhnlich [Kilbane-Dawe und Harris, 1997), allerdings fielen die Tem-
peraturen noch nicht unter Tyar. Er schwichte sich wihrend des Novembers und
Dezembers infolge einer von Kanada ausgehenden Erwdrmung ab; zur Jahreswende
1996/97 verstdrkte er sich unter starker Abkiihlung wieder. Im grofien und gan-
zen war der Vortex dann bis weit in den April 1997 stabil mit seinem Zentrum
nahe am Nordpol. Das Zentrum der tiefsten Temperaturen war (uncharakteristi-
scherweise) stets nahe der Wirbelmitte. Temperaturen T' < Tyar traten zuerst um
Neujahr herum in grofien Hohen (bis 30 km) auf; in der unteren Stratosphare (16—
24 km) setzten sie sich erst etwas spéter durch, wurden jedoch bis Anfang April
beobachtet. Der Marz 1997 war durch einen andauernd kalten Wirbel mit Rekord-
Minimumtemperaturen fiir fast jeden Tag des Monats gekennzeichnet. Die untere
polare Stratosphére blieb auch im April kalt und wurde durch einen starken Wir-
bel bestimmt; erst Ende April/Anfang Mai leitete ein ungewdhnlich spétes ,final
warming® den Ubergang von Winter- auf Sommerzirkulation ein. Zusammenfassend
setzte dieser Winter den seit mindestens 25 Jahren beobachteten Abkiihlungstrend
der arktischen Stratosphére fort; die Minimumstemperaturen (Zeitraum: 1. Novem-
ber bis 31.M&rz) im 30 hPa-Niveau sind seit 1965/66 um mehr als 2,5 K/Dekade
gefallen [Pawson und Naujokat, 1997; Naujokat und Pawson, 1998).

2DU = Dobson Unit = 0,001 mm Gassiule unter STP-Bedingungen = 2,69 x 106 em™2
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4.1.2. Lage von Ny-Alesund relativ zum arktischen Wirbel

In beiden betrachteten Wintern konnten in Ny-Alesund polare stratosphirische
Wolken beobachtet werden. Fiir diese Winter lagen Werte der potentiellen Wir-
belstarke fiir diskrete potentielle Temperaturniveaus vor. In den Abbildungen 4.1(a)
und 4.1(b) ist die potentielle Wirbelstirke iiber Ny-Alesund fiir die isentropen Tem-
peraturniveaus 400 K, 475 K, 550 K und 675 K im Zeitraum von November bis Mérz
abgebildet. Alle in diesem Kapitel angefiihrten Werte der potentiellen Wirbelstérke
beziehen sich, wenn sonst nichts gesagt ist, auf das 475K-Niveau.

Winter 1995/96

Im Winter 1995/96 befand sich der arktische Wirbel von Mitte Dezember 1995 bis
Anfang Mérz 1996 iiberwiegend {iber Spitzbergen. Im November lag Ny-Alesund
auflerhalb des Wirbels oder am Wirbelrand. Anfang Dezember wurde der Wirbel
{iber die kanadische Arktis verschoben, so dafy Spitzbergen nicht mehr im inneren
Bereich des Wirbels lokalisiert war. Wihrend der sich anschliefenden elf Wochen
lag die Station, mit Ausnahme zweier Tage Mitte Januar, im inneren Wirbelbereich.
Polare stratosphéirische Wolken wurden im Zeitraum vom 17. Dezember 1995 bis
30. Januar 1996 (bei 39 PVU bis 50 PVU), vom 4. bis 6. Januar und vom 17. Januar
bis 19. Februar (bei 44 bis 58 PVU) gemessen (vgl. Abbildung 4.1(a)). Mit Ausnahme
des 17. Januars 1996, als Ny-Alesund im Wirbelrandbereich (bei 34 bis 38 PVU)
lag, befand sich die Beobachtungsstation ausschlieflich im inneren Bereiches des
Wirbels. Am 17. Januar 1996 war der Kern des langgestreckten Wirbels tiber der
kanadischen Arktis lokalisiert; der Kaltepol erstreckte sich iiber die kanadische und
europiische Arktis. Erst Anfang Mirz fand sich Ny—Alesund in Bereichen geringer
potentieller Wirbelstérke.

Winter 1996/97

Im Winter 1996/97 lag Ny-Alesund im Dezember 1996 meist im Randbereich des
noch relativ warmen Polarwirbels. Ab dem 31.12.96 wurde er kreisférmiger, stérker
und begann sich abzukiihlen; bis weit in den April 1997 lag Ny-Alesund meist mitten
im Vortex. Ab dem 2.1.97 fielen die Temperaturen das erste Mal signifikant unter
TnaT, der Kéltepol lag (wie meist den restlichen Winter) zwischen Grénland und
Spitzbergen. Am 25./26.1.97 bis zum 2.2.97 und um den 18.2.97 lag die Mefistation
im Randbereich des Wirbels, ansonsten ab dem 6.1.97 ausschliefllich innerhalb des
inneren Bereiches des Wirbels. Der 11. Mérz brachte fiir Ny-Alesund eine leichte
Erwidrmung; ab dem 14.3. bis Ende Mirz waren die Temperaturen wieder ,PSC-
verdéchtig®. Anfang April 1997 setzten steigende Temperaturen der Moglichkeit des
Auftretens von PSCs ein Ende, wihrend der Wirbel sich erst Ende April auflgste.
PSCs iiber Ny-Alesund wurden ab dem Beginn der Messungen am 3. Januar bis zum
5.1.97, am 21./22.1. und dann an jedem Mefitag vom 6.2.97-28.2.98 beobachtet.
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Abbildung 4.1.: Die vier Kurven zeigen die zeitliche Entwicklung der potentiellen Wir-
belstirke fiir die potentiellen Temperaturniveaus 400, 475, 500 und 675 K. Die beiden
Hilfslinien bei 33 PVU bzw. 71 PVU (gestrichelt) gestatten eine grobe Abschitzung, wann
Ny-Alesund im Wirbel lag. Sie dienen nach Knudsen (1992) als Markierungen des Wirbel-
randes im 475K-, bzw. 550K-Niveau.
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4.1.3. Fazit

In beiden Wintern sind die Beobachtungen der polaren stratosphérischen Wolken
iber Ny—Alesund sdmtlich (mit nur drei Ausnahmen, dem 17.1.96, 3.-5.1.97 und
18./19.2.97) im inneren Bereich des polaren Wirbels gemacht worden. Sie sind da-
her unbeeinfluft von dynamischen Effekten, die verstidrkt am Wirbelrand zu er-
warten sind (z.B. dem Austausch zwischen Luftmassen aus mittleren und polaren
Breiten). Dies ist fiir Ny-Alesund auch schon fiir frithere Jahre festgestellt worden
[Stebel, 1998]. Hinzu kommt, daf in Ny-Alesund in bisher neun Wintern noch nie
Typ UII-PSCs (Eiswolken) festgestellt worden sind; dies korrespondiert mit der sehr
kleinen Wahrscheinlichkeit, mit der im arktischen Wirbel synoptisch Temperaturen
T < Ti auftreten [Naujokat und Pawson, 1998]. Andere (Lidar-) Mefstationen
in der Arktis, vor allem auf der Ostseite des skandinavischen Gebirgszuges, beob-
achten demgegeniiber hiufiger Eis-PSCs, was mit lokalen orographischen Effekten
erklart wird [Wedekind, 1997]. Die hier durchgefiihrten Messungen werden folglich
als typisch fiir Beobachtungen von polaren stratosphérischen Wolken im arktischen
Wirbel, ungest6rt von lokalen orographischen Effekten, erachtet.

4.2. MeBstatistik

Einen (wochenweisen) Uberblick iiber die Frequenz der Lidar- und PSC- Beobach-
tungen gibt Abb. 4.2; die genauen Mefizeiten sind in den Abbildungen im Anhang
A aufgeschliisselt.

Diskussion. Im Winter 1995/96 gab es 50 Mefitage (18.11.-6.3.) mit insgesamt 299
auswertbaren (Stunden-) Profilen; die entsprechenden Zahlen fiir 1996/97 sind 31
Lidar-Tage (3.1.-6.3.) mit 175 Profilen. Mit der 200 m-Auflésung ergeben sich in den
beiden betrachteten Wintern insgesamt 19745(8482) resp. 12173(5216) Mefipunkte;
die Zahl in Klammern gibt die Anzahl Datenpunkte an, fiir die T < Tyar gilt. An
64% (95/96) bzw. 61% aller Mefitage (96/97) sind PSCs detektiert worden; dies sind
wesentlich grofiere PSC-Héufigkeiten als der Mittelwert der Jahre 1988-1996 fiir Ny-
Alesund, wo an durchschnittlich 25% aller MeBtage PSCs beobachtet wurden [Stebel,
1998]. Zum Vergleich : In den Wintern 1990/91 ist keine PSC beobachtet worden; in
den Wintern 1991/92 und 1993/94 nur jeweils einmal. Diese starke Variabilitit des
PSC-Vorkommens spiegelt die Variabilitit der Temperaturen (im arktischen Wirbel)
in den einzelnen Wintern wider.
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Abbildung 4.2.: Mefstatistik aller Lidarbeobachtungen in Ny-Alesund. Aufgetragen sind
fiir jede Kalenderwoche die Zahl der Tage, an denen Lidarbeobachtungen stattfanden
(dunkler Balken) sowie die Tage, an denen die Aerosolprofile eindeutig die Présenz von
PSCs zeigen (heller Balken). Man beachte die ungewéhnlich lange PSC-Saison in den
beiden hier betrachteten Wintern.
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4.3. Aerosolmessungen: Das Hintergrund-Aerosol

Aus den vorliegenden Daten (Einzelprofile als Stundenmittel) kann ein mittleres
Profil des Hintergrundaerosols konstruiert werden, indem man nur die Einzelpro-
file (Stundenmittel) in all den Hohen mittelt, wo T — Tnar > 2,5 K ist. Wie in
diesem Kapitel noch gezeigt werden wird, hat man damit auch innerhalb der experi-
mentellen Unsicherheiten der Temperaturbestimmung alle PSCs aus dem Datensatz
entfernt. Das Ergebnis wird in Bild 4.3 dargestellt. Es ist unklar, ob das erheblich
gréfere Riickstreuverhiltnis im Winter 1995/96 real ist oder einen systematischen
Meffehler darstellt, beispielsweise durch ein Uberlapp-Problem. Nach den Daten
von Wedekind [1997], siehe Abb. 1.4, betrégt die jéhrliche Differenz der maximalen
Riickstreuverhéltnisse des Hintergrundaerosols fiir den hier betrachteten Zeitraum
etwa 0,05; die entsprechende Abnahme der hier dargestellten Profile ist etwa 0,1. Im
Urkehrschluf folgt, dafl der systematische Fehler in R bei diesen kleinen Riickstreu-
verhaltnissen mindestens 0,05 betragt.
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Abbildung 4.3.: In Ny-Alesund gemessenes Riickstreuverhaltnis des Hintergrundaerosols
bei 532 nm . Die mit dem Kriterium T-Tnat > 2,5 K gefundenen Datenpunkte wurden
zu gewichteten Mittelwerten zusammengefaft; der Fehlerbalken ist der mittlere Fehler
des Mittels und beriicksichtigt weder natiirliche Variabilitdt noch Beitrdge durch syste-
matische Fehler. Die Anzahl der gemittelten Datenpunkte varilert stark mit der Héhe; in
den kéiltesten Héhenbereichen um 20 km sind nur wenige Dutzend Mefpunkte vorhanden.
Die Anzahl der MeBpunkte steigt an den Réindern auf ca. 259 (1995/96) bzw. ca. 150
(1996,/97).
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4.4. Aerosolmessungen: PSC-Beobachtungen

It is a capital mistake to theorise before one has data. Insensibly one
begins to twist facts to suit theories, instead of theories to suit facts.
Sir Arthur Conan Doyle, A Scandal in Bohemia

In den folgenden Abschnitten werden die PSC-Messungen graphisch dargestellt und
diskutiert. Ich wihle in vorliegender Arbeit eine eher statistische Herangehenswei-
se und verzichte weitgehend darauf, zahlreiche Einzelprofile darzustellen; vielmehr
versuche ich, von der Héhen- und Zeitinformation zu abstrahieren und aus der Kor-
relation der Meflgrofien sehr vieler Einzelbeobachtungen statistisch signifikante Zu-
sammenhénge zu erkennen. Dies ist, wie sich zeigen wird, auch sinnvoll, da die
iiberwiltigende Mehrzahl der Beobachtungen in wenige, sich stets wiederholende,
charakteristische Gruppen zerfillt; Ausnahmen werden in Abschnitt 4.4.4 gesondert
betrachtet. Es ist ebenfalls sinnvoll, weil viele, vor allem abgeleitete, MeBgrofen
mit groffen Fehlern behaftet sind (z.B. die Aerosoldepolarisation; hier ist der IFeh-
ler zudem systematisch von einer anderen Mefigréfie, namlich R, abhingig) und die
Betrachtung von wenigen, subjektiv ausgewihlten Einzelprofilen leicht in die Irre
fithren kann.

Einige typische Hohenprofile iiber den Verlauf der Winter werden gleichwohl in Ab-
schnitt 4.4.3 vorgestellt.

4.4.1. Zusammenfassende Darstellung

Auf den folgenden Seiten stelle ich alle auswertbaren PSC-Messungen in verschie-
denen Auftragungen vor. Die dargestellten Punkte stammen aus einer Datenbasis
(,Aerosoldatenbank®), die alle Aerosolprofile enthilt. Die Datenbasis greift auf die
tageweise abgespeicherten Stundenmittel (200 m Hohenauflssung) zuriick; die Be-
rechnung dieser Profile ist in Abschnitt 3.3 detailliert beschrieben. Die Aerosoldaten-
bank fiir alle Messungen der Winter 1995/96 und 1996/97 wurde wie folgt erzeugt:

e Lade von allen Riickstreuprofilen R, und é (532 nm).

Die Zeiten dieser Profile sind die ,,Master“-Zeiten fiir alle anderen Daten, d.h.
es wird nur nach Daten gesucht, fiir die gleichzeitig auch R, und § (532 nm)
vorhanden sind.

e Lade R(353 nm).
e Lade polarisierte Komponenten: R, Ry, 84, ﬂﬁ*er (532 nm).

e Bestimme fiir die Mefizeiten die Profile von T, Txat, Tice, IsTs; TsAT—mers Und
0.
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e Berechne die Aerosoldepolarisation §4% aus ger, ﬁ"er.

e Berechne den Wellenlédngenexponenten n aus R(353), R(532).

e Berechne die Oberflichen- und Volumendichten S und V aus 84 (= g4 +
Ar) nach Gobbi [1995], vgl. Abschnitt 3.4.4.

Dieim folgenden dargestellten Meipunkte (, MeSpunkt“ = Beobachungsgréfie gemit-
telt iber das 200 m-Hohenintervall und tiber 1 Stunde) wurden aus der Datenbasis
durch folgende Bedingungen ausgewéhlt:

e Ausschlufl von zu verrauschten, ungeniigend normierbaren, ,pathologischen*
bzw. von Profilen mit bekannten apparativen Problemen.

o Ausschlufl von zeitlich stark variablen Profilen (vgl. Abschnitt 3.3.4).

e Depolarisation 4, unpolarisiertes Riickstreuverhiltnis R, und Temperaturin-
formation (aus Sonden) gleichzeitig vorhanden.

gher — £(gAer) < 1 und 54 + £(547) > 0.

Héhe z > 13000 m (Ausschluff von Cirren).

Auf den nun folgenden Seiten sind die Datenpunkte in verschiedenen Auftragungen
dargestellt.

1. Abbildung 4.4 zeigt die , klassische® Auftragung §4° iiber R, (eine grobe Tem-
peraturinformation ist durch unterschiedliche Symbole dargestellt). Bei dieser
Auftragung geht natiirlich jede Information tiber die Zeitentwicklung und Hohe
verloren. Das Riickstreuverhiltnis R, steht in einem halbquantitativen Zu-
sammenhang mit dem Mischungsverhiltnis der Aerosolpartikel® (damit ist es
moglich, PSC-Beobachtungen aus verschiedenen Hohen miteinander zu verglei-
chen) wihrend die Aerosoldepolarisation 6% in erster Linie eine Information
{iber den Aggregatzustand der beobachteten Teilchen gibt.

2. Abbildung 4.5 zeigt das Aerosolriickstreuverhiltnis Ry — 1 in Abhéngigkeit
von der Temperaturdifferenz (T" — Tyar); man wahlt nicht die Tempera-
tur selbst, weil die Existenztemperaturen der verschiedenen Aerosolphasen
héhenabhéngig sind. Die Differenz zu Tyar beseitigt diese Hohenabhéngig-
keit weitgehend, da alle anderen Existenztemperaturen eine nahezu hoéhenu-
nabhéngige Differenz zu Tyar aufweisen, vgl. Abschnitt 3.5.5. Die Symbol-
codierung nach 8% erlaubt es, feste (weisse Symbole) und fliissige Teilchen
voneinander zu unterscheiden.

3siehe Abschnitt 2.4.3
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. In Figur 4.6 ist die Aerosoldepolarisation §*¢ iiber (T — Tyar) aufgetragen;
man beachte, daf§ der Fehler (und damit die Streuung) von 522 bei kleinen Ry,
d.h. bei hohen Temperaturen, sehr groff wird. Als Parameter der Darstellung
ist Ry — 1 gewihlt, um Ia- von Ib-Wolken unterscheiden zu kénnen.

. Bild 4.7 enthélt eine logarithmische Auftragung des Aerosolriickstreuverhilt-
nisses Ry — 1 gegen den Aecrosolwellenléingenexponenten 7. Letzterer ist (vgl.
Abschnitt 3.4.2) ein grobes MaR fiir die Grofle der Teilchen. Die Form die-
ser Auftragung dhnelt der in [Rosen et al., 1997}, wo BKS-Messungen anhand
dieses Diagramms klassifiziert werden. Die Symboldarstellung erlaubt die Iden-
tifizierung von Ia-Partikeln.

. Abb. 4.8 dhnelt der Auftragung von Bild 4.4, diemal jedoch mit 7 als Symbol-
Parameter statt 7 — Tyar; statt einer zusitzlichen Temperaturinformation
erhilt man damit einen Hinweis auf die Grofie der Teilchen. 1 2 —1,5 deutet
auf grofle Partikel hin.

. Bild 4.9 zeigt die senkrecht polarisierte Komponente des Riickstreuverhéltnis-
ses, R, iiber der Parallelkomponente Ry. Die schwarze Linie entspricht einer
Aerosoldepolarisation von 1 (die theoretisch nicht iiberschritten werden kann,
vgl. Abschnitt 2.3.2). Diese Art der Auftragung ist neu; in der Diskussion un-
ten wird sich zeigen, dafi sie wichtige Informationen iiber die Koexistenz von
festen und fliissigen Teilchen gibt. Die Symbole sind nach T — Tyar codiert.

. In Bild 4.10 ist schlieffilich die senkrecht polarisierte Komponente der
Riickstreuverhiltnisses, Ry, iiber der Temperaturdifferenz (T — Tyar) mit 7
als Symbolparameter aufgetragen.
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AWI-Lidar 959697: R(532) -1 vs. T-T, ,
S T T T T T

Abbildung 4.5.: Beide Mefiwinter: Ry — 1 vs. T — Txar, codiert nach §4¢': + steht fiir
0 < 34T < 0.15, weiff o filr 0.15 < 58" < 0.30, grau * fiir 0.30 < 64" < 1.00
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AWI-Lidar 859697: 6° vs.R(532)
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AWI-Lidar 959697: Rs vs. Rp
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4.4.2. Diskussion

Nachfolgend diskutiere ich die einzelnen Darstellungen der voranstehenden Abbil-
dungen 4.4 bis 4.10.

e Nach Bild 4.4 zerfallen alle! PSC-Messungen in nur 2 Klassen: solche mit
hohen Aerosoldepolarisationen 6 > 5% und kleinen Riickstreuverhéltnissen
R, bis ca. 1,5 und solche mit kleinem oder verschwindendem 64" und héheren
Ry bis zu 6. Die erste Gruppe wird mit dem Typ Ia identifiziert, die zweite
mit Typ Ib, wobei der Ubergang hier offenbar fliefend ist; z.B. existiert keine
Liicke in den R, zwischen Ia und Ib. Die breite Verteilung der Depolarisationen
bei den Ia-Beobachtungen kann mit den groffien Fehlern von §4¢ bei kleinen
Riickstreuverhéltnissen erklart werden. Bei den Temperaturen zeigt sich, daf
der Ia-Typ bei signifikant hoheren Temperaturen (bei Tyar bis einige Kelvin
darunter) auftritt, wihrend die Ib-PSCs offenbar erst ab 7' — Tyar < -3 K
beobachtet werden.

e In Abbildung 4.5 (Aerosolriickstreuverhéltnis R, — 1 in Abhéngigkeit von der
Temperatur 7' — Tinar) sieht man bel hohen Temperaturen bis etwa Tyar
praktisch konstantes Hintergrundaerosol und ab 3 bis 4 K unterhalb von Tyar
einen starken Anstieg entsprechend der Ausbildung von stark riickstreuen-
den Ib-PSCs. Die depolarisierenden la-Teilchen erscheinen bei kleinen, nahe-
zu konstanten Riickstreuverhiltnissen hauptsichlich im Temperaturintervall
—4 < T — Tyat < 0 K. Bei sehr tiefen Temperaturen scheinen die Riickstreu-
verhéltnisse nicht mehr weiter anzusteigen bzw. wieder zu fallen, was mit na-
hezu vollstindiger Kondensation der verfiigbaren HNOj3 bzw. einer Denitrifi-
zierung der beobachteten Luftmasse erklirt werden kann.

e In Figur 4.6 (Aerosoldepolarisation tiber der Temperaturdifferenz (T'— Tyar))
sind bis zu T —Twat < —5 K fast nur Ia-Partikel zu sehen; die nicht oder wenig
depolarisierenden Beobachtungsdaten aus Ib-Wolken liegen fast alle auf der
Abszisse. Bei sehr tiefen Temperaturen, fiir etwa T — Tyar < —5 K, existieren
fast keine Beobachtungen mehr mit hohen 6*°, weil die hohe Riickstreuung
der dort beobachteten Ib-Wolken den Beitrag der depolarisierenden Teilchen
maskiert (die beobachtete Aerosoldepolarisation ist die eines Gemisches von
wenigen festen und vielen fliissigen Partikeln.).

e In Bild 4.7 wird die Relation des Aerosolriickstreuverhéltnisses R, — 1 mit dem
Aerosolwellenléngenexponenten 7 (als grobes Ma8 fiir die GroBe der Teilchen)
deutlich. Weil die Bestimmung eines sinnvollen Werten fiir 1 von geniigend
hohen Aerosolriickstreuintensititen abhingt, sind fast nur Teilchen aus Ib-
Wolken zu sehen; diese zeigen einen leichten systematischen Gang zu gréfleren

4Bis auf die sog. ,,Sonder-PSCs¢, die hier der Ubersichtlichkeit halber nicht mit dargestellt wurden;
sie werden in Abschnitt 4.4.4 gesondert diskutiert.
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n und damit groBeren Teilchen bei héheren R, — 1, was nach der STS-Theorie
zu erwarten ist. Die Punkte mit einer signifikanten Aerosoldepolarisation lie-
gen systematisch bei hoheren 7, was darauf hindeutet, daff die festen Partikel
systematisch groBer sind als die STS-Tropfen. Im unteren Teil der Abbildung
liegt praktisch nur Hintergrundaerosol; das mittlere » hier betrigt etwa -2
(Teilchen kleiner als ca. 0,25um).

e Deutlicher sieht man die Abhingigkeit des 7 von der Teilchenart in Abb. 4.8,
einer Auftragung wie in Bild 4.4 aber mit 7 als Symbol-Parameter. Die Be-
obachtungen mit hohen n konzentrieren sich bei kleinen R, und hchen §4er
(,Ia%). Dies ist wieder ein Beleg dafiir, dafl die festen PSC-Teilchen meist we-
sentlich grofler als die STS-Tropfchen sind; die Anzahldichte mufl dann sehr
gering sein, um die geringe Riickstreuung im Parallelkanal zu erkléren.

e Die Koexistenz von festen und fliissigen Teilchen wird aus den néchsten bei-
den Auftragungen deutlich. Bild 4.9 zeigt die senkrecht polarisierte Kompo-
nente des Riickstreuverhiltnisses, R, iiber der Parallelkomponente Ry;. Ganz
klassisch sind bei Ry bis etwas 1,5 (Ia-PSCs nach Browell) hohe R -Werte
bei vergleichsweise hohen Temperaturen zu sehen. Rechts davon, im Gebiet
der klassischen (kalten) Ib-Wolken, hat R, jedoch keineswegs (innerhalb der
Fehlergrenzen) einen Wert von 1, wie man es fir Wolken aus Mie-Partikeln
erwartet; vielmehr ist R, fast immer > 1 mit einem typischen Wert von 2.

e In Bild 4.10 zeigt sich sehr schon das plotzliche Ansteigen von R, sobald die
Temperatur unter Tyar fallt (eigentlich schon bei T — Tyar &~ +2 K, dies
ist aber konsistent mit dem Fehler von bis zu 2,5 K in der Bestimmung der
Temperaturen). Bei T & Tyrg scheint R, ein Minimum aufzuweisen; es konnte
dariiber spekuliert werden, ob die konkurrierende Kondensation von HNOjy
in den STS-Teilchen zu kleineren Riickstreusignalen bei den festen Partikeln
fithrt. Bei sehr tiefen Temperaturen, unter 7 — Tuar =~ —5,5 K, geht R
ebenfalls zuriick (bis praktisch auf 1). Moglicherweise ist diese Tendenz wegen
der geringen Zahl der Messungen bei diesen Temperaturen nicht signifikant.

4.4.3. Typische zeitliche Entwicklung

Die beiden hier behandelten PSC-Winter wiesen eine dhnliche Entwicklung auf [Bi-
ele et al., 1998]; exemplarisch sind je drei charakteristische Profile fiir den Beginn,
die Mitte und das Ende der PSC-,Saison® in Abb, 4.11 dargestellt. Die ersten PSC-
Messungen (je linkes Profil) werden bei Temperaturen wenig unter Tyar nur im
querpolarisierten Kanal detektiert, d.h. es sind nur grofie feste Teilchen mit einer ge-
ringen Anzahldichte vorhanden; mit abnehmender Temperatur im arktischen Wirbel
werden spéter auch im parallel polarisierten Kanal (Ib)-PSCs nachgewiesen (mittlere
Profile). Es bildet sich in der Mitte des Winters oft eine typische ,,Sandwichstruktur®
aus wie in den mittleren Profilen der beiden Abbildungen zu sehen. Ein typisches
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Abbildung 4.11.: Typische PSC-Profile (Tagesmittel) am Anfang, der Mitte und am Ende
der ,PSC-Saison®. In (a) sind drei Fille fiir den Winter 1995/96 dargestellt, in (b) aus dem
Winter 1996/97. Die oberen Teilbilder stellen jeweils das Riickstreuverhiltnis (dicke Li-
nie) und die Aerosoldepolarisationx 10 (diinne Linie) dar; die durchgezogene vertikale Linie
verdeutlicht R=1, d.h. aerosolfreie Atmosphére. Die unteren Teilbilder zeigen die zugehdri-
gen Profile von Temperatur (schwarz), Tnar und Tie (gebrochene bzw. strichpunktierte
Linien). Der jeweils schrafliert eingezeichnete Bereich verdeutlicht den Hohenbereich mit
T < TNAT-
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Merkmal hierbei ist, daf} die Tb-Wolke niemals bis zu den Réndern des (hier schraf-
fiert eingezeichneten) Hohenintervalls reicht, wo T' < Tyar; vielmehr findet man die
Schichten mit depolarisierenden Teilchen in den Héhenbereichen, wo T gerade unter-
halb von Tyar ist. Am Ende der ,,PSC-Saison® (rechte Profile) sind wieder kleinere
Ry charakteristisch; auch die starken depolarisierenden Schichten werden seltener
bzw. nur abgeschwicht beobachtet.

Der prinzipielle Verlauf der zeitlichen Entwicklung der PSCs kann sehr gut mit dem
Temperaturverlauf erklart werden; am Anfang der PSC-,,Saison“ fallen die Tempera-
turen im arktischen Vortex in der unteren und mittleren Stratosphére zum erstenmal
synoptisch unter Txar und es kann zur Bildung von PSCs aus zunéchst nur festen
Partikeln kommen. Bei weiterer Abk{ihlung unter Tyrs beginnen die fliissigen STS-
Teilchen zu wachsen, man beobachtet Ib-PSCs in den kiltesten Hohenbereichen mit
oft gleichzeitiger Anwesenheit von festen Partikeln in dem (gréfieren) Hohenbereich
wo I' < Iyar. Zum Ende des Winters bzw. bei der Erwirmung des Wirbels werden
zuerst die Ib-PSCs schwicher, dann l6sen sich auch die Schichten mit den depolari-
sierenden Teilchen endgiiltig auf.

4.4.4. Kilassifikation und Vergleich mit Modellrechnungen

Aus der Dateniibersicht soll im folgenden versucht werden, eine sinnvolle Klassifika~
tion von PSCs zu erarbeiten. Zunéchst betrachte ich die konventionelle Auftragung
von 6% gegen R, unter Hinzuziehung der Temperaturinformation (Abb. 4.4) und
des Wellenldngenexponenten (Abb. 4.8).

»Normale” PSCs

Im R, /6#"-Bild 4.4 zeigt sich sehr klar, daf alle beobachteten PSCs in zwei Klassen
zerfallen, solche mit hohen Aerosoldepolarisationen und niedrigen R, und solche mit
sehr kleinem §4°F, aber Riickstreuverhiltnissen von ca. 1,5 bis 6. Dies ist im Rah-
men der Fehlergrenzen mit der ,klassischen® Einteilung von Browell et al. [1990]
vereinbar, insbesondere wenn man die hohen Fehler von ¢4° bei kleinen Riickstreu-
verhdltnissen bedenkt. Allerdings gibt es keine Liicke bei den R, zwischen den Ia-
und den Ib-PSCs wie in Tabelle 1.2, vielmehr gehen die nichtdepolarisierenden Pax-
tikel iibergangslos aus dem Hintergrundaerosol (in der Nihe von R, = Q) hervor.
Die Spezifikation des Wellenldngenexponenten 7 des PSC-Typs la nach Browell 148t
sich mit den vorliegenden Daten schlecht tiberpriifen, da die Unsicherheit von 7
bei den kleinen R, der Ia-Teilchen zu grofl wird. Hinweise, daff die stark depo-
larisierenden PSCs typischerweise griflere Teilchen enthalten, geben aber die ge-
naueren Riickstreusondenprofile beim Vergleich mit Lidardaten; die bereits gezeigte
Abb. 3.34 (Seite 104) ist ein Beispiel hierfiir. Der Wellenldngenexponent der nicht
(84" < 2,5%) depolarisierenden Teilchen ist im Mittel -1,7 und nicht -3 bis -2 wie
in Tab. 1.2; dies kann jedoch qualitativ auf die Verwendung des Wellenldngenpaars
(353 nm;532 nm) statt (603 nm;1064 nm) zuriickgefiihrt werden.
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Koexistenz von festen und fliissigen Partikeln

Die Abb. 4.9 bzw. 4.10 haben bereits fiir die gesamte Datenbasis gezeigt, dafl im
allgemeinen bei grofen R,, d.h. nach bisherigen Verstdndnis in Ib-PSCs, das Signal
R, im querpolarisierten Kanal nicht auf 1 sinkt, sondern meist signifikant dariiber
liegt. Gleichzeitig geht aber (vgl. Abb. 4.4) die Aerosoldepolarisation §4%" — 0 (sie
ist innerhalb der Fehlergrenzen mit 0 vereinbar); ohne Information iiber R, wiirde
man diese MeBpunkte als reine Ib-PSCs klassifizieren. Typische Hohenprofile fiir
solche Fille zeigt Abb. 4.11 insbesondere an den Tagen, die fiir die Mitte der ,PSC-
Saison“ charakteristisch sind. Dies sog. ,Sandwich-PSCs® zeigen Ib-Wolken in der
kalten mittleren Hohenschicht und Ia-Wolken dariiber und darunter, wo die Tem-
peratur nur knapp unter Tyar liegt. In Bild 4.12 sind Profile der Komponenten
des Riickstreuverhéltnisses fiir den 12.2.1997 dargestellt; man sieht deutlich, daf
R innerhalb der ,Ib“-Schicht nur auf Werte von ca. 2 sinkt. Dies ist fiir fast alle
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Abbildung 4.12.: Oberes Bild: Ry- und R -Profile der PSC vom 12.2.97, einer typischen
»Sandwich“-PSC. R, dicke Linie, Ry diinne Kurve. Das untere Bild zeigt die korrespon-
dierenden Profile der Volumendepolarisation und damit die Schichten, in denen depola-
risierende Teilchen beobachtet wurden. Die Profile zu den zwei verschiedenen Beobach-
tungszeiten (s. oben rechts) sind durch einen Offset von 4 bzw. 0.04 voneinander getrennt
gezeichnet.

derartigen geschichteten PSCs typisch; R, hat zwar an den Rindern die hochsten
Werte, liegt aber innerhalb der ,fllissigen“ Schicht fast immer signifikant {iber 1. Da
die durch experimentelle Fehler hervorgerufene positive Korrelation von R; mit Ry
a posteriori beseitigt worden ist (siehe Anhang E.3), ist dieses Ergebnis nur geo-
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physikalisch zu erklaren: Offenbar koexistieren feste PSC-Teilchen bei T < Tiar
mit den fliissigen STS-Teilchen, es liegt eine externe Mischung vor. Beim Vergleich
der Aerosoldepolaristion mit dem Riickstreuprofil ist das oft nicht zu sehen, da die
hohen Ry der fliissigen Teilchen die Riickstreuung dominieren und damit §4er auf
kleine Werte driicken, , maskieren®. Ein dhnliches Ergebnis fand Wedekind [1997] an
PSC-Beobachtungen iiber Sodankyla.

Diese Mischung von Partikeln kann modelliert werden. Abbildung 4.13 von Tsias
[1998] zeigt eine mikrophysikalische Berechnung der (64¢%, R)-Charakteristik fiir eine
externe Mischung von festen NAT- und fliissigen STS-Teilchen bei typischen stra-
tosphérischen Bedingungen (60 hPa, 10 ppbv HNOj, 5 ppmv H,O und 0,1 ppbv
HyS04). Angenommen ist dabei, dafl nur 0,5 ppbv Salpetersdure zu NAT konden-
siert ist, die Anzahldichte betrigt danach nur 0,003 cm~%; die NAT-Teilchen werden
als nahezu monodispers (Lognormalverteilung, Breitenparameter o = 1,01) mit
einem Modenradius ¥ == 2um angesehen. Der Scharparameter der Kurven ist die
Aspherizitit der NAT-Partikel. Fir die fliissigen Teilchen (STS) wird eine konstan-
te Anzahldichte von 10 em™® und eine relativ breite Lognormalverteilung (o = 1,80
wie Hintergrundaerosol, vgl. Abschnitt 1.4.1) angenommen; der freie Parameter,
dargestellt durch die Farbskala, ist die Menge HNOj (als ppbv ausgedriickt), die in
der fliissigen Phase vorliegt; der Anteil der HNO; in der fliissigen Phase ist nach
dem STS-Modell eine streng monotone Funktion der Temperatur (vgl. 3.29), d.h. je
tiefer die Temperatur, desto mehr Salpetersdure in der fliissigen Phase. Man verglei-
che Abbildung 4.13 mit den Lidardaten, Abbildung 4.4; die Ubereinstimmung ist
nicht nur qualitativ frappierend! Offenbar konnen bereits die einfachen Annahmen
im Modell von [Tsias, 1998] den Grofteil der beobachteten (§4¢*, R)-Charakteristik
der in zwei Jahren iiber Ny-Alesund beobachteten PSCs erkliaren. Weiterhin wird
die These gestiitzt, dafl in den meisten hier beschriebenen PSC-Beobachtungen eine
externe Mischung von fliissigen und festen Teilchen vorliegt, was die Klassifizie-
rung in ,reine” la- bzw. Ib-Wolken schwierig macht. Weiterhin sind offenbar stets
nur grofienordungsméiflig 5% der verfiigbaren HNOj in festen Partikeln kondensiert,
wahrend die STS-Tropfen fast das ganze Reservoir an Salpetersdure ausschépfen
kdnnen.

Die Abb. 4.9 148t weiterhin erkennen, daf§ die R, ein Maximum fiir kleine R} be-
sitzten und bei groferen Riickstreuverhiltnissen als ca. 1,5, also bei beginnender
STS-Kondensation, systematisch auf ca. 2-3 abnehmen. Dies kénnte damit erklart
werden, dafl die Kondensation von HNO;z in den STS-Teilchen das Anwachsen der
festen Partikel hemmt bzw. eine Umverteilung von kondensierter Materie von festen
in die fliissigen Aerosole stattfindet. Mit anderen Worten, fiir 7' < Tsts wachsen die
STS-Teilchen offenbar auf Kosten der NAT-Partikel.

Sonderfille

Wie oben bereits erwéhnt, fallen die PSC-Beobachtungen von lediglich drei (von iiber
100) Mefitagen durch ungewohnliche R/J-Kombinationen auf (Abbildung 4.14). Es
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Abbildung 4.13.: Theoretische Berechnung der R/§-Charakteristik bei 6§32 nm eines
Gemisches von STS- und NAT-Aerosol; Randbedingung ist, daf zusammen 0.5 ppbv HNO3
kondensiert sind. S ist das Riickstreuverhiltnis. Nach Tsias [1998].

sind dies die PSCs vom 21./22.12.1995, 6.1.1996 und 6.2.1996. Die Abbildung 4.15
zeigt fiir diese Zeiten die Temperaturprofile.

Am 21./22.12.95 fillt das wellenférmige Temperaturprofil auf. Hieraus kann man
schlieBen, daf fiir diesen Zeitraum die Schwerewellenaktivitat iiber Ny-Alesund un-
gewShnlich hoch war; nach Meilinger et al. [1995] ist es moglich, daf hier Nicht-
gleichgewichtszusténde bei schnellen Temperaturdnderungen auch fiir 7' > Tyar zur
Nukleation von HNOj - 3H,O gefiihrt haben kénnen. Die Ortstrajektorien zeigen
einen komplexen Weg der Luftmassen von der grénldndischen Ostkiiste (T < TnaT)
iiber den skandinavischen Gebirgsriicken, die Halbinsel Kola (hier 7' > Tyar), No-
waja Semlja (wieder T' < Tyar) und Ost-Spitzbergen.

Die Temperaturgeschichte der Luftmassen, die am 21./22.12.95 in Ny-Alesund an-
kommen, weist in den letzten 1,5 Tagen eine hohe Kiihlrate von fast 5 K/d aus.
Am 6.1.96 zeigen die Riickwirtstrajektorien ebenfalls eine schnelle Abkiihlung der
Luftmassen von etwa 4 K/d in den letzten drei Tagen bis zu einem Temperatur-
minimum knapp oberhalb Ty, 12 Stunden vor dem Beobachtungszeitpunkt, gefolgt
von einer mifigen Erwirmung um bis zu 2 K. 12-24 Stunden vor der Beobachtung
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Abbildung 4.14.: Aerosoldepolarisation vs. R, fiir die drei ,aus dem Rahmen fallenden“
PSC-Mefitage. Die Symbole + stehen fiir den 21./22.12.95, o fiir den 6.1.96 und * fiir den

Sonder-PSCs
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Abbildung 4.15.: Atmosphirentemperatur zusammen mit den wichtigsten Existenztem-
peraturen fiir die Zeiten der ,Sonder-PSCs*. Die glatten Kurven bezeichnen, in Richtung
steigender Temperatur, Tice, TsTs und TNaT.
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passierten die Luftpakete die Nordostkiiste Gronlands.

Am 6.2.96 liegt die Temperatur in weiten Hohenbereichen nahe bei oder leicht un-
terhalb Tice; fiir eine PSC vom Typ II sind die Riickstreuverhiltnisse jedoch viel zu
gering. Es kann hochstens dariiber spekuliert werden, ob gerade beginnende Eisbil-
dung beobachtet wurde. Die Riickwiirtstrajektorien zeigen eine extrem tiefe Tempe-
ratur &~ T fast 24 Stunden vor der Beobachtungszeit. Die Ortstrajektorien zeigen
einen Weg der Luftmassen von der Siidspitze Gronlands iiber die Danemarkstrafle
nach Spitzbergen, praktisch ohne Landbertihrung. Die Messungen dieses Tages sind
die ungewdhnlichsten der drei ,Sonder-PSCs®. Die Abbildung 4.4.4 zeigt detailliert
die Profile der Riickstreuverhéltnisse R und Ry}, die Aerosoldepolarisation und die
Auftragung Ry versus ¢*°" in 15 m-Auflésung und stiindlicher Mittelung. Offenbar
existiert in 20~22 km Hohe eine Ib-Schicht, wihrend im Hohenbereich 14-19 km die
,Id“-Partikel mit R} bis zu 100 beobachtet werden.

Auch aus anderen Lidarmessungen ist ein dhnlich ungewthnlicher PSC-Typ in eini-
gen Fillen beobachtet worden. Zwei derartige Messungen werden in Abbildung 4.17
vorgestellt; verglichen mit den hier diskutierten Beobachtungen (Figur 4.14) fallt
auf, dafl die Aerosoldepolarisation nur Werte von 0,1 bis 0,3 erreicht und dafl ein
kontinuierlicher Ubergang zum Bereich der klassischen Ia-PSCs (kleine R) existiert.
Ich m&chte hier eine mikrophysikalische Modellrechung vorstellen (Abb. 4.18 von
Tsias [1998]), die eine bemerkenswerte Ubereinstimmung mit den Beobachtungsda-
ten der ,Sonder-PSCs“ zeigt. Die Abbildung zeigt die (64°",R)-Charakteristik fiir
monomodale NAT-Teilchen bei typischen stratosphérischen Bedingungen (60 hPa,
10 ppbv HNOs3, 5 ppmv H,O und 0,1 ppbv H,SO4) wie in Abb. 4.13. Angenommen
ist hier jedoch, daf§ 0,5 ppbv Salpetersiure zu NAT kondensiert sind; der freie Pa-
rameter (Farbskala) ist der effektive Radius der Teilchen, der Scharparameter der
Kurven ist die Aspherizitit der NAT-Partikel. Offenbar pafit die gerechnete (64, R)-
Charakteristik zu den Lidardaten insbes. der PSC vom 6.2.1996 (Abbildung 4.14).
Verfeinerte theoretische Berechnungen [Tsias, 1998], die auch die zeitlich variable
GroéBenverteilung der NAT-Partikel simulieren, kénnen auch die in Abb. 4.17 dar-
gestellten Messungen erkliren; anscheinend ist die Messung aus Ny-Alesund vom
6.2.96 gerade in einem solchen Zeitfenster gemacht worden, dafl die eher speziellen
Annahmen von Abbildung 4.18 niherungsweise erfiillt waren, wihrend die beiden
anderen Messungen vom 21./22.12.95 und vom 6.1.96 den Fall einer ,,Sonder-PSC
in Entwicklung® zeigen.

Die diskutierten Sonderfélle lassen also den Schluff zu, daB hier ausnahmsweise fast
die gesamte im Volumen enthaltene Salpetersiure zu HNO3 - 3 H,O oder einem ande-
ren festen Hydrat kondensiert ist (bei weitgehender Abwesenheit von STS-Partikeln)
und damit die beobachten hohen Aerosoldepolarisationen bei gleichzeitigem hohen
Riickstreuverhiltnis bewirkt. Ahnliche Beobachtungen diskutiert Wedekind [1997]
anhand von Lidarbeobachtungen in Sodankyld/Finnland; er nennt diesen PSC-Typ
tentativ , Id“?. Er kommt ebenfalls zu dem Schluf, dafl bei diesen Riickstreucharakte-

5Der Name ,Ic“ ist bereits 1996 von Tabazadeh et al. verwendet worden.
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Abbildung 4.16.: Die PSC
vom 6.2.1996 in Original-Hohen-
auflosung (15 m), drei Profile
(Stundenmittel) sind zusammen
dargestellt. Der Fit an die Rayleigh-
Atmosphdre beginnt hier schon bei
z > 24 km, weil das Signal im
querpolarisierten  Kanal  schon
bei 27 km in den Hintergrund
iibergeht. Abbildung (a) zeigt die
polarisierten Komponenten des
Riickstreuverhdltnisses in  einer
halblogarithmischen  Auftragung:
die Linien mit den (fast iiber-
all) wesentlich hoheren Werten
bezeichnen R, die anderen Rj.
Bild (b) stellt die Profile der
Aerosoldepolarisation dar; Daten
oberhalb 22 km wurden wegen des
stark zunehmenden Fehlers nicht
dargestellt. Bild (c) schlieilich ist
ein Scatterplot 6™ vs. Ry.
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Abbildung 4.17.: Ein neuer PSC-Typ? Bild (a) zeigt zwel Lidarmessungen von Januar
1997; die Messung vom 7./8.1. ist die mit der ,Id“-Charakteristik, wihrend zum Vergleich
eine ,normale“ PSC vom 19.1.97 dargestellt ist. Die PSC vom 7./8.1. war zugleich die erste
Beobachtung des Winters 1996/97; die Temperatur in der Wolke war = ThaT. Bemerkens-
wert ist die grofe Hohe (bis 28 km). (ALOMAR-Lidar, mit freundlicher Genehmigung
von Hela Mehrtens und Sederico Sierli). Bild (b) [Peter et al., 1997] ist ein Plot der flug-
zeuggetragenen Lidardaten einer ausgedehnten PSC siidlich von Spitzbergen (ca. 76° N)
in ca. 26 km Héhe vom 31.12.96; mit freundlicher Genehmigung von Martin Wirth und
Wolfgang Renger, DLR Oberpfaffenhofen

ristika der iiberwiegende Teil der gasféormigen HNQOj; zu festen Partikeln kondensiert
sein muf}, im Gegensatz zu den Ia-Wolken mit hichstens (10...20)% kondensierter
HNO; [ebendor].

Das hohe Riickstreuverhiltnis kann entweder durch eine hohere Anzahldichte als
bei normalen la-Partikeln oder durch wesentlich grofiere Teilchen erklédrt werden.
Der Wellenldngenexponent 7 ist fiir diese Partikel in der Tat > 0, was auf Radien
deutet, die grofier als die Wellenléinge sind. Ein n 2 0 deutet nach Abb. 2.2 (Sei-
te 30) auf einen mittleren effektiven Radius von 1,5um. Wenn die ,normalen Ia-
Teilchen einen typischen Radius von 0, 5um haben, kann iiberschlégig eine Erhéhung
des Riickstreuverhiltnisses von 1,2 auf 3 allein durch den gréfieren Radius der ,,Id-
Partikel” erkldrt werden (Der Riickstreukoeffizient und damit das Aerosolriickstreu-
verhéltnis R—1 ist annihernd o 72 [Wedekind, 1997]; 1+(1,2—-1) % (1,5/0,5)% = 3).
Es stellt sich jetzt noch die Frage, ob die zur Verfiigung stehende Zeit (wenige Stun-
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Abbildung 4.18.: Theoretische Berechnung der R/§-Charakteristik bei 532 nm von NAT-
Aerosol; Randbedingung ist, dal 5 ppbv HNOg3 kondensiert sind; die Punkte sind jeweils
Aspekt-Verhiltnis-Scharen zu je einem Wert des effektiven Radius (vgl. Farbcode). S ist
hier wieder das Riickstreuverhaltnis.

den bis 1-3 Tage) fiir das Wachstum von so grofien Partikeln (7 > 1pm) ausreicht.
Mikrophysikalische Modellrechnungen [Tsias, 1998] (nicht gezeigt) scheinen diese
Frage zu bejahen; die beste Ubereinstimmung mit den MeBergebnissen wird von
einer Simulation des Partikelwachstums erreicht, wo nur wenig mehr Teilchen ak-
tiviert sind als in ,klassischen® Ia-PSCs, auf diesen kondensiert jedoch infolge der
besonderen Temperaturgeschichte die iiberwiegende Menge der verfiigbaren Salpe-
tersdure. Dieses Resultat steht im Gegensatz zu Wedekind [1997], der die hohen
Riickstreuverhéltnisse der ,Id“-PSCs mit einer hoheren Anzahldichte erklédrt.

4.5. Uberpriifung von mikrophysikalischen Modellen
Nachdem im vorangegangenen Kapitel bereits die (§2°7, R)-Charakteristik von ,nor-
malen® und von ,Sonder“-PSCs erfolgreich mit mikrophysikalische Modellrechnun-

gen verglichen wurde, soll in diesem Abschnitt anhand der Lidar-Daten versucht
werden, drei spezielle Fragen zu beantworten:
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e Gibt es Hinweise auf die Existenz von SAT, d.h. von gefrorenem Hintergrund-
aerosol, in der Stratosphére?

Hintergrund: SAT konnte unter Umstinden als Kondensationskeim fiir feste
(NAT-) Teilchen dienen.

e Ist die Unterschreitung der STS-Temperatur (7srs) eine hinreichende Bedin-
gung fiir die Beobachtung von PSCs vom Typ Ib?

Hintergrund: Das wire ein gewichtiges Argument, dafl sich PSCs vom Typ Ib
als Wolken aus STS-Partikeln erklédren lassen.

e Lassen sich Hinweise auf einen heterogenen Gefriermechanismus von PSC-
Teilchen finden?

Hintergrund: Dies wire neben der Kondensation auf SAT der zweite Bildungs-
mechanismus fiir feste PSC-Teilchen, der — von von heutigen mikrophysikali-
schen Theorien aus — ohne starke Abkiihlungen unter die synoptische Tempe-
ratur auskommt.

4.5.1. Existenz von SAT in der Stratosphire

SAT, Schwefelsduretetrahydrat, ist als ein moglicher Keim zur Bildung von festen
NAT-Partikeln bei Temperaturen oberhalb des Frostpunktes interessant, vgl. Ab-
schnitt 1.4.3, Seite 18. Wenn SAT-Aerosol in der Stratosphére vorhanden ist, miifiten
sich die gefrorenen HySQy - 4 HoO-Partikel durch eine von Null verschiedene Aerosol-
depolarisation bzw. eine Erhdhung der Volumendepolarisation {iber den molekularen
Wert im Temperaturbereich Tyar bis &2 210 K (genauer: Tis g7 preir) bemerkbar ma-
chen. In Abb. 4.19 ist die Aerosoldepolarisation gegen T — Tnar fiir Messungen
bei hohen Stratosphirentemperaturen aufgetragen. Da hier praktisch nur Hinter-
grundaerosol mit kleinen Riickstreuverhdltnissen gemessen wird, sind die Fehler
von §2¢ betriichtlich; die Teilabbildungen zeigen deshalb, von links nach rechts,
Sher — g(gher), gher — og(gher), gher — 3€(6A%r). Offenbar existieren Daten, wo die
Aerosoldepolarisation signifikant (drei Standardabweichungen) grofer als Null ist,
bis ca. 10 K oberhalb Tyar. §2¢ selbst mufl, mit dem gleichen Signifikanzlevel, min-
destens §4°* = 0, 005 betragen (mittlerer Wert: 0,01-0,02). Um diese Depolarisation
zu erzeugen, miissen die Partikel nach den theroretischen Berechnungen von Mis-
hchenko et al. [19964,0]; Mishchenko und Sassen [1998] eine bestimmte Mindest-
grofle besitzen; je nach Form der Partikel ergibt sich ein typischer Mindestradius
Ters = 0, 2pm mit einer ziemlich breiten Streuung je nach Form und Abweichung
von der Kugelgestalt (Extrema: 0,006um bzw. 0,5um). Dafl deformierte fllissige
Schwefelsdureaerosole mit einer kleinen Abweichung von der Kugelgestalt (5%) die
beobachteten Depolarisationen erzeugen kénnen, ist — nach denselben Rechnungen -
unwahrscheinlich, weil das Hintergrundaerosol die dafiir notwendigen grofien Radien
r 2 0,4pm nicht enthdlt. Damit ergibt sich:
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Abbildung 4.19.: 6% vs. T — Tyar im Bereich warmer Temperaturen; Messungen vom
Winter 1995/96. Details siche Text.

1. Die Existenz von gefrorenem Hintergrundaerosol, d.h. SAT, kann fiir Tempe-
raturen zwischen Tyar und TsaT—mer filr kleine Teilchen nicht ausgeschlossen
werden.

2. Es existieren Messungen fiir Tyat < T' < TsaT-mer, it signifikanter Aerosol-
depolarisation bzw. signifikant erhdhter Volumendepolarisation. Theoretische
Berechnungen von Tsias [1998] zeigen, dafl beim Gefrieren von 0,1 ppbv der
verfiigbaren H,SO, des Hintergrundaerosols Aerosoldepolarisationen von eini-
gen % erwartet werden konnen. Das stiitzt die These, dafl in der Stratosphéare
tatsdchlich SAT beobachtet werden kann.

3. Aufgrund der groBeren Fehler in der Bestimmung von 6 bei den kleinen
R im Hintergrundaerosol und der grundsitzlichen, geringen Empfindlichkeit
von polarisationsempfindlichen Lidar-Messungen fiir kleine asphérische (=fe-
ste) Teilchen ist eine genauere, quantitative Aussage nicht méglich.
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4.5.2. Ausreichende Bedingung fiir die Bildung von STS-PSCs

Es soll nun untersucht werden, ob hinreichend tiefe Temperaturen, T° < Tgrs,
tatséchlich zwingend zur Bildung von STS-Partikeln (Ib-PSCs) fithren. Dazu wur-
de untersucht, ab welcher Temperatur das Riickstreuverhéltnis signifikant iber das
Riickstreuverhéltnis des Hintergrundaerosols von ca. 1,05 bis 1,2 steigt. Es ergibt
sich fiir beide MeBwinter, daf unterhalb von T'—Tyar = (—5, 840, 4) K entsprechend
T — Tsrs = (—2,2 £0,4) K alle Datenpunkte ein signifikant erhohtes Riickstreu-
verhéltnis aufweisen. Mit der gegebenen Unsicherheit von T — Tyar bzw. T — TgTs
von +2,5 K (vgl. Abschnitt 3.5.5) heifft das: Die Unterschreitung von Tgrs fithrt in
jedem Falls zur Bildung von PSCs.

4.5.3. Heterogenes Gefrieren?

In Abschnitt 1.4.3 wurde bereits ein Prozefl vorgestellt (mesoskalige schnelle Tempe-
raturflukuationen), der zum Gefrieren von {fliissigen Aerosolen oberhalb Ty, filhren
kénnte [Meilinger et al., 1995; Tsias et al., 1997b]. Es bleibt jedoch zur Zeit offen,
ob gegenwirtig verfiigbare mesoskalige Modelle in der Lage sind, die Amplitude und
Struktur der Temperaturfluktuationen korrekt zu berechnen [Peter, 1997]. Eine an-
dere Méglichkeit ist das heterogene Gefrieren fliissiger Teilchen. Labormessungen an
STS-Trépfchen unter stratosphirischen Bedingungen [Krdmer et al., 1998b] zeigen,
dafl heterogenes Gefrieren erst bei Schwefelsiureanteilen von < 40 Gewichts — %
moglich ist; das entspricht etwa T — Tyar < —2 K. In diesen Experimenten wur-
den die Partikel allerdings mit Eiskeimen geimpft; es bleibt zu untersuchen, ob in
der Stratosphire oberhalb Ty, iiberhaupt feste Kondensationskeime in den STS-
Tropichen enthalten sein konnen. Sheridan et al. [1994] haben in stratosphérischen
Aerosolen nur in etwa 2% aller Fille unlsliche Kerne (grofer 10-30 nm) gefunden.
Koop et al. [1995] und Biermann et al. [1996] untersuchten heterogenes Gefrieren
an einigen unléslichen Substanzen, die in der Stratosphére vorkommen kénnten, in-
klusive Mikrometeorite. In keinen der untersuchten Fille stieg die Nukleationsrate
auf stratosphérisch relevante Gréflenordnungen; die genannten Autoren kommen zu
dem Schluf}, daff heterogene Gefrierprozesse in der Stratosphire unwahrscheinlich
sind.

Auch mit den vorliegenden Messungen kann diese Frage nicht entschieden werden:
hierzu wire es ndmlich notwendig, Lidarbeobachtungen von festen Partikeln zu fin-
den, deren Temperaturgeschichte alle anderen moglichen Gefrierprozesse ausschlief3t.
Wegen des Fehlens von mesoskaligen Riickwirtstrajektorien der Temperatur und
der Moglichkeit, daf SAT-Partikel als Kondensationskerne dienen konnen, ist dies
jedoch z.Zt. nicht méglich.
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4.6. Bedeutung von kleinskaligen
Temperaturvariationen

Die Temperatur ist der dominierende Parameter fiir die Bildung und Auflésung von
PSCs. Zur Zeit ist man weit davon entfernt die stratosphirischen Temperaturen
genau genug zu kennen, um PSCs korrekt zu modellieren. Die stratosphérischen
Temperaturen iiber der winterlichen Arktis sind allgemein hoher als iiber der Ant-
arktis, oft liegen sie nur wenige Kelvin {iber der PSC-Bildungstemperatur; deshalb
konnen lokale bis regionale Storungen des synoptischen Temperaturfeldes leicht zur
Entstehung von PSCs fiihren. Carslaw et al. [1998] haben gezeigt, daf lokale PSCs
(z.B. in Leewellen) zu einer nahezu vollstindigen Chloraktivierung mit nachfolgen-
der Ozonzerstdrung fiihren kénnen.
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Abbildung 4.20.: Hiufigkeit von Abkiihlereignissen durch mountain waves. Dargestellt
ist die Frequenz, mit der Abkiihlereignisse gréfler als AT in Luftpaketen innerhalb des
arktischen Wirbels wihrend Dezember und Januar 1994-95 auftraten. Die Resultate sind
aufgetragen als mittlere Zeit zwischen mountain wavesereignissen der Abkiihlung AT oder
groBer (obere Kurve, linke Achse) und als Bruchteil aller Ereignisse, die zu Temperaturen
< Tris bzw. < Tgis—4 K fiihrten (untere Kurven, rechte Achse). Simulation mit ECMWF-
Windfeldern und Parametrisierung der mountain waves nach Bacmeister et al. [1994] fiir
das 550 K-Niveau (=~ 25 mbar) am 1.Dezember (~ 500 K am 31.Januar wegen diabati-
schem Absinken). Nach [Carslaw et al., 1998, fig.3] mit freundlicher Genehmigung von
K.S. Carslaw.

Allgemein kénnen alle Hindernisse® fiir die troposphéirische Strémung zur Anregung

6Solche Hindernisse kdnnen orographische Merkmale wie Gebirgsketten oder auch sich bewegende
Frontensysteme sein.
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von aufwérts propagierenden Schwerewellen und zu einer Coriolis-Ablenkung der at-
mosphérischen Stromung fithren. Je nach Zustand der Atmosphédre kénnen daraus
Temperaturstérungen in der Stratosphére und ggf. PSC-Bildung resultieren. Abbil-
dung 4.20 aus [Carslaw et al., 1998] zeigt exemplarisch fiir den arktischen Wirbel
im Winter 1994/95 die Hiufigkeit von Abkiihlereignissen in mountain waves; z.B.
konnte alle 10 Tage eine Abkiithlung von mindestens 10 K unter die synoptische Tem-
peratur berechnet werden, wobei 35% der Ereignisse die Luftpakete unter Ty, —4 K
und 70% unter Ty abkiihlten. Die Luftmassen im Vortex zirkulieren auf derselben
Zeitskala einmal um das Wirbelzentrum; das bedeutet, dafi im Mittel bei jedem
Umlauf ein signifikantes Abkiihlereignis zu erwarten ist.

In der vorliegenden Arbeit wurde gezeigt, dafl regionale oder lokale Abkiihlereig-
nisse (z.B. in mountain waves) mit hoher Wahrscheinlichkeit fiir die Bildung von
festen PSC-Teilchen verantwortlich sein miissen. Diese Partikel kénnen sich nach
dem Gefrieren iiber grofle Gebiete des arktischen Wirbels ausbreiten, da fiir das
Weiterexistieren der einmal gebildeten Teilchen lediglich T" < Tiyar erforderlich ist.
Mit den Bebachtungsdaten vertriiglich sind zwei Szenarien (die sich nicht gegenseitig
ausschlieffen) zur Bildung fester Teilchen:

e FErzeugung von pri-aktiviertem SAT z.B. zu Beginn der ,PSC-Saison“, das
dann wegen der seltenen Uberschreitung der SAT-Schmelztemperatur lange
im Wirbel iiberlebt und bei Unterschreitung von Tyxar immer wieder zur Kon-
densation von HNQOj3; zu NAT fithren kann.

e Ko-Kondensation von Salpetersdurehydraten bei Eisbildung in kalten Leewel-
len; das Eis verdampft bald darauf wieder, die Salpetersiurehydrate (die sich
langsam in die thermodynamisch stabile Form, NAT, umwandeln) iiberleben
wiederum wenn 7" < Tyar-

4.7. Trajektorienrechungen

Es soll im folgenden untersucht werden, ob die Herkunft der {iber Ny-Alesund beob-
achten Luftpakete eine Korrelation mit dem darin beobachteten PSC-Typ aufweist.
Solche Vergleiche in bezug auf die Temperaturgeschichte sind schon oft gemacht wor-
den (vgl. Beyerle [1994]; Stebel [1998]; Wedekind [1997]; Larsen et al. [1997]) und
ergaben je nach verwendeter Datenbasis oftmals inkonsistente Ergebnisse. Oft wur-
den nur anhand von Fallbeispielen von einzelnen PSCs die Temperaturgeschichte auf
einzelnen Hohen studiert; eine Hauptfehlerquelle sind die ungenauen Temperaturen
der meteorologischen Felder und damit der berechneten Trajektorien. Die systema-
tischen Fehler kinnen bis zu 2 K betragen und die Streuung ist (vgl. 3.5.3) ebenfalls
groBenordungsmifig +2 K. Damit ist ein Vergleich mit den Existenztemperaturen
z.B. fiir NAT oder Eis oft wenig aussagekriftig.

Hier wurde deshalb ein etwas anderer Weg eingeschlagen: einmal wird auch die Her-
kunft der Luftpakete betrachtet, d.h. die Ortstrajektorien. Zum anderen wurde eine
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Abbildung 4.21.: Stereographische Karte der Nordpolarregion. Die fett umrandeten Ge-
biete (schwarze Identifizierungsnummern) sind nach Carslaw et al. [1998] diejenigen Gebie-
te, fiir die Berechnungen eine hohe Wahrscheinlichkeit von signifikanten Abkiihlereignissen
in mountain waves vorausgesagt haben.

eher statistische Herangehensweise gewihlt: es sind Riickwirtstrajektorien (vgl. Ab-
schnitt 3.5.3 auf 8. 92) fiir alle relevanten Datenpunkte berechnet worden, d.h. fiir
alle Riickstreumessungen (auf 200 m Hohenauflosung integrierte Stundenmittel) der
Aerosol-Datenbank (siehe Abschnitt 4.4.1) mit 7 < Tyar'.

Zur  Betrachtung der  Korrelationen  zwischen  beobachteten  PSC-
Aerosoleigenschaften und den Riickwirtstrajektorien kann nun eine beliebige
Teilmenge der Daten (z.B. alle depolarisierenden PSC-Mefipunkte) ausgewihlt
werden; es werden dann nur die Temperatur- und Ortstrajektorien der Luftpakete
dieser Teilmengen zusammen dargestellt. Dieses Vorgehen hat sich zur Betrachtung
der Temperaturgeschichte bewihrt, da sich aus der Schar aller Temperaturkur-
ven leicht eine mittlere Temperaturkurve berechnen 148t (zusammen mit der
Standardabweichung aller Kurven um die mittlere). Bei den Ortskurven ist die
Analyse schwieriger, da bei den etwa 10000 vorliegenden Trajektorien auch die einer
Teilmenge sehr schnell fast jedes Gebiet der Arktis iiberdecken. Hier wurde deshalb

"Nur fiir T’ < Tyat deshalb, weil fiir hohere Temperaturen keine PSC-Partikel beobachtet wurden.
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ein anderer Ansatz gewihlt; fiir jeden Mefipunkt mit 7' < Tyar wurde die Ortskurve
daraufhin untersucht, ob sie irgendwann eines der in Abb. 4.21 definierten Gebiete
trifft. Danach wird die maximale Temperatur im Zeitintervall vom letzten , Treffer®
bis zum Beobachtungszeitpunkt sowie die Indentifizierungsnummer des letzten
getroffenen Gebietes bestimmt.

Damit sind objektive Groflen gegeben, die direkt mit den beobachteten Aerosolei-
genschaften der Datenbasis verglichen werden kénnen.
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4.7.1. Temperatur-Riickwirtstrajektorien

Zunéchst definiere ich die Kriterien, anhand derer die Messungen eingeteilt wurden:

e Uberwiegend gefrorene Partikel (Ia):

1. Nach Browell: R, +&(Ry) > 1,1 A Ry —E(Ry) < 1,4 A §AT —E(dA) >
0,025 A &4 4 £(6A°T) > 0,3 A AT — £(54¢r) < 0, 5.
In Worten: Innerhalb der Fehlergrenzen liegt R, zwischen 1,1 und 1,4 und
§4e zwischen 0,3 und 0,5 (auf jeden Fall > 0,025).

2. Diese Arbeit: Ry +E(Ry) > 1,0 A Ry +E(Ra) < 1,75 A §2 —£(54) >
0,025 A R, — E(R_\_) > 2,0.
In Worten: Innerhalb der Fehlergrenzen liegt R, zwischen 1,0 und 1,75,
54 ist grofer 0,025 und R, ist grofer 2,0.

e Uberwiegend fliissige Partikel (Ib):

1. Nach Browell:lRy +E(Ry) > 2,5 A Ry —E(Ry) < 7,5 A §47 — £(54°T) <
0,025 A &4 + £(64eT) > 0,005 A &4 4 £(54) < 0,3 A T < Tnar.
In Worten: Innerhalb der Fehlergrenzen liegt R, zwischen 2,5 und 7,5, §4°
zwischen 0,005 und 0,025 (auf jeden Fall < 0,3) und es gilt T < Tnar.

2. Diese Arbeit:R, —£(R,) > 1,75 A Ry +E(Ry) < 2,0 A §4T+£(54%) <
0,025 A T ~ Tgpg — 2,5 < 0.
In Worten: Innerhalb der Fehlergrenzen liegt R, tiber 1,75, R ist kleiner
2, 84" kleiner 0,025 und die Temperatur unter Tsrs.

Temperaturgeschichte von iiberwiegend gefrorenen Partikeln

Die Temperaturgeschichten zeigen im Durchschnitt eine langandauernde (> 1 d)
tiefe Temperatur 7" < Tyar vor der Beobachtung. Dafir gibt es zwei mégliche Er-
klarungen: entweder entstehen die festen Teilchen in einem langsamen Gefrier- bzw.
Kondensationsprozefi (es kommt die Kondensation von HNOj auf priaktiviertem
SAT in Frage), oder die Chance des Luftpaketes, ein Abkiihlereignis in einer moun-
tain wave zu erleiden, ist grofier.

Temperaturgeschichte von iiberwiegend fliissigen Partikeln

Die Temperaturgeschichten zeigen im Durchschuitt eine starke Abkiihlung kurze Zeit
vor der Beobachtung. Wenn feste Teilchen nur in mountain waves bei Abkiihlung
unter Tgys entstehen, sollten bei schnellen Abkiithlungen von hohen Temperaturen
durchschnittlich weniger feste Teilchen zu erwarten sein, da die Luftpakete dann
kaum Zeit hatten, ein Abk{ihlereignis zu durchlaufen.

Diese Ergebuis ist vergleichbar mit den Resultaten von [Larsen et al., 1997; Wede-
kind, 1997].
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Abbildung 4.22.: Gemittelte Temperaturriickwirtstrajektorien (Abszisse ist die Zeit in
Tagen vor der Beobachtung) fiir vier Félle von PSC- Beobachtungen in Ny-Alesund: (a)
fiir PSCs vom Typ Ia nach Browell, (b) fiir den Typ Ib nach Browell; (c) fiir ,reine Ib-
PSCs“ (diese Arbeit) und (d) fiir ,reine Ia-PSCs“ (diese Arbeit). Die unterbrochenen

-1.5

()

1

-2.5 -2

Linien markieren die Standardabweichung der Temperaturmittelwerte.
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4.7.2. Statistische Analyse der Ortskurven

Im folgenden soll der Nukleationsproze3 der gefrorenen PSC-Teilchen untersucht
werden. Dazu wurden die Riickwértstrajektorien von 8193 MeSpunkten (alle Aero-
solmeBpunkte der Winter 95/96 und 96/97 mit T < Tnar, ,oonder-PSCs“ ausge-
nommen) in folgende Kategorien eingeteilt:

e Depolarisierende Partikel beobachtet: Ja/Nein.

Als Kriterium betrachte ich wegen der méglichen Koexistenz von festen und
fliissigen Teilchen hier nicht die Aerosoldepolarisation 64%, sondern das quer-
polarisierte Riickstreuverhéltnis R; und lege fest, daf R; — K x E(Ry) > 1
mit K'=(1,2,3) als Indiz fiir die Anwesenheit von festen Partikeln gelten soll.
Je grofBer der Faktor K, desto signifikanter ist der Datenpunkt.

e Trajektorie hat vor der Messung ein Gebiet getroffen, in dem Wellenaktivitit
wahrscheinlich ist (Gebiete nach Abb. 4.21): Ja/Nein.

e Falls, Treffer“: War die maximale Temperatur 7" seit dem Verlassen des aktiven
Gebiets bis zur Messung gréfier oder kleiner Tyar?

Es ergibt sich zunichst, dafl die grofe Mehrzahl (ca. 70%) aller Riickwértstra-
jektorien mindestens einmal eines der in Abb. 4.21 definierten ,aktiven® Gebiete
beriihrt hat. Das am hiufigsten (zuletzt) getroffene Gebiet (68% aller Treffer) ist
die gronlidndische Kiiste®, was wegen der Meteorologie und der geographischen Lage
von Ny-Alesund ohne weiteres verstindlich ist (Luftmassen strémen im Normalfall
zyklonal, d.h. von West nach Ost). Es gibt jetzt zwei zu testende Hypothesen:

1. Feste Teilchen kénnen nur bei starken Unterkiihlungen (unterhalb 7t ) kon-
densieren, wie sie normalerweise nur in orographisch induzierten Wellen vor-
kommen. Hier gebildetes Eis sublimiert nach der Unterkiihlungsphase schnell
wieder, die ebenfalls gebildeten Salpetersdurehydrate bleiben iibrig und kénnen
nachgewiesen werden, solange T' < Tiat bleibt.

2. Feste Teilchen kdnnen auch ohne Wellenaktivitdt entstehen, wenn die Tem-
peratur lange genug unter Tyar sinkt. Als Kondensationskeime kommen nach
bisherigem Stand der Forschung (vgl. Abschnitt 1.4.3) wahrscheinlich nur pré-
aktivierte SAT-Teilchen in Frage, d.h. gefrorenes Hintergrundaerosol, auf dem
schon einmal NAT kondesiert war.

Aufgeschliisselt nach den oben angegebenen Klassifikationskriterien ergibt sich nun
die in Tabelle 4.1 angegebene Statistik (umseitig).

8Nr. 6 in Abbildung 4.21.

145



4. Ergebnisse

Treffer mit feste Teilchen keine festen Teilchen
K=1|K=2 K=3|K=1|K=2|K=3
T —Txar <0 || 1973 | 1303 | 882 2084 | 2759 | 3180
T —Tnar >0 608 405 286 1123 1326 1445
Summe Treffer | 2586 1708 1168 3207 4085 4625
kein Treffer 1392 965 638 1008 1435 1762
Gesamtsumme || 3978 2673 1806 4215 5520 6387

Tabelle 4.1.: Ergebnis der Ortstrajektorien-Statistik. “Treffer” bedeutet, daf§ das Luft-
paket ein Gebiet passiert hat, in dem hiufige Wellenaktivitdt zu erwarten ist. T ist die
héchste (synoptische) Temperatur entlang der Trajektorie vom letzten “Treffer” bis zur
Beobachtung. Der Faktor K multipliziert den Fehlerbalken von R, beim Test, ob feste
Teilchen beobachtet worden sind (R > 1). Die Gesamtzahl der betrachteten Trajektorien
war 8193; davon 5793 mit ,Treffer und 2400 ohne.

Diskussion

Feste PSC-Teilchen werden in grob einem Drittel aller Mefipunkte beobachtet. Die
Hiufigkeit, mit der diese festen Partikel beobachtet werden, ist in Luftpaketen mit
,Treffer® etwa doppelt so hoch wie ohne. Wenn die synoptische Temperatur nach
dem vermuteten Wellenereignis bis zur Beobachtung unter Tyar bleibt, steigt die
Hiufigkeit, mit der Ia-PSCs beobachtet werden, um den Faktor drei gegeniiber ,,war-
men® Zwischenzeiten. Die rechten drei Spalten der Tabelle zeigen, dafi viele , Tref-
fertrajektorien® nicht zur Bildung von beobachtbaren Ia-Partikeln fiihren; dies ist
auch einsichtig, da nicht jede Trajektorie {iber einen Gebirgszug zu signifikanter
Wellenaktivitit in der Stratosphire fithrt (vgl. Abb. 4.20). Die Gruppe der Trajek-
torien, die in den letzten drei Tagen vor der Beobachtung nur ungestérte Gebiete
passiert haben, zeigt eine etwas geringere Hiufigkeit fiir die Beobachtung von festen
Partikeln.

Zusammenfassend wird obige Hypothese 1 zwar von diesem Resultat gestiitzt,
jedoch existiert eine signifikante Anzahl von Messungen, die nur damit nicht erkléart
werden konnen! D.h. es wurden zweifelsfrei feste Partikel nachgewiesen, obwohl die
Ortstrajektorien keins der Gebiete beriihrt haben, die geeignet sind, starke Wellen-
aktivitit in der Stratosphire auszultsen.

Nun kénnte das auch daran liegen, dafi (a) die Ortstrajektorien in diesen Fillen
so ungenau waren, dafl sie eines der aktiven Gebiete scheinbar verfehlt haben, in
Wirklichkeit jedoch getroffen haben oder (b) dafi die Karte der aktiven Gebiete
(Abb. 4.21) ungenau bzw. unvollstindig ist (sie stiitzt sich nur auf Berechnungen
vom Dezember—Januar 1994/95). Ein starkes Argument fiir die Entstehung von fe-
sten Teilchen auflerhalb von Wellen liefert jedoch die Gruppe der Beobachtungen mit
festen PSC-Teilchen, wo die Luftpakete aus aktiven Gebieten kommen, jedoch bis zur
Beobachtung synoptisch iiber Tyar erwirmt worden sind; vorher in mountain waves
gebildete feste Salpetersdurehydrate sollten dabei mit hoher Wahrscheinlichkeit ver-
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dampfen. Auch eine Verschiebung der Grenztemperatur auf Tyar+2 K (méglicher
systematischer Fehler der Trajektorientemperaturen) 4ndert nichts wesentliches an
diesem Resultat.

Das heifit: Hypothese 2 trifft offenbar auch zu. Tatsichlich kann ja die Existenz
von festen Kondensationskeimen (SAT?) aus den Lidarmessungen bis zu einer Tem-
peratur von mindestens 205 K nicht ausgeschlossen werden bzw. es werden solche
depolarisierenden Teilchen anscheinend auch beobachtet (Abschnitt 4.5.1).

Entstehung der ersten 1a-PSCs im Winter

Zu Beginn des arktischen Winters stabilisiert sich der Polarwirbel, die Temperaturen
sinken. In beiden betrachteten Wintern waren die ersten dann auftretenden PSCs
allein im Depolarisationskanal zu beobachten, es traten also ,klassische” Ia-PSCs
auf. Die Riickwirtstrajektorien von Ort und Temperatur deuten in beiden Fillen
(18./19.12.95 und 3./4.1.97) auf eine wahrscheinliche Produktion der festen Partikel
in mountain waves an der Nordkiiste Gronlands; die Temperatur der Luftmassen
von diesem Gebiet bis zur Beobachtung war in beiden Fillen deutlich unter Tyar,
jedoch nicht tief genug zur Bildung von STS-PSCs.

4.8. Oberflichen- und Volumendichten

In diesem Abschnitt présentiere ich die aus den Lidardaten abgeleiteten Aerosolo-
berflichen- und Volumendichten prisentieren; diese Griéfien kénnen z.B. in ,,chemi-
cal box“-Modellen als Inputparameter dienen, um den Ozonabbau a posteriori zu
simulieren.

Aus allen Aerosolbeobachtungen der beiden Winter 1995/96 und 1996/97 sind nach
dem Verfahren von Gobbi (vgl.Abschnitt 3.4.4) Oberflichendichten S und Volumen-
dichten V berechnet worden. Diese stehen fiir alle MefSpunkte der Aerosoldatenbank
zur Verfiigung; die Darstellungen in Abbildung 4.23 sollen lediglich einen Uberblick
geben. Der Vergleich mit den Hohenschnitten der Temperatur iiber Ny-Alesund
(Anhang C) zeigt deutlich die Korrelation der Aerosoldichte mit Hohen- und Zeit-
bereichen tiefer Temperatur.
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Abbildung 4.23.: Contourplot der nach Gobbi [1995] aus den Riickstreukoeffizienten
bei 532 nm berechneten Oberflichen- (a) und Volumendichten (b) im Winter 1995/96.
Mefzeitpunkte sind durch die senkrechten Striche iiber der Abbildung angedeutet.
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Abbildung 4.24.: Contourplot der nach Gobbi [1995] aus den Riickstreukoeflizienten
bei 532 nm berechneten Oberflichen- (a) und Volumendichten (b) im Winter 1996/97.
MeBzeitpunkte sind durch die senkrechten Striche iiber der Abbildung angedeutet.
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In der Einfiihrung wurden die Fragen an das Experiment formuliert; hier soll versucht
werden, sie zu beantworten.

e Wie lassen sich PSCs sinnvoll klassifizieren, d.h. nicht nur phdnomenologisch,
sondern auch mikrophysikalisch sinnvoll?
Antwort Die auf Browell zuriickgehende Klassifikation in Ia- und Ib-Typen
hauptséchlich nach R, und 6% ist nicht ausreichend. Es wurde gezeigt, daf
die meisten ,flissigen* PSCs koexistierend auch depolarisierende, d.h. feste
Teilchen enthalten, deren Aerosoldepolarisation jedoch vom hohen Riickstreu-
verhdltnis der flissigen Partikel ,maskiert” wird. Das Problem ist die Verwen-
dung der eindimensionalen Grofie 64°" bei PSCs, die aus einer externen Mi-
schung von Partikeln bestehen; eine bessere Analyse wird in diesem Fall durch
die Betrachtung der polarisierten Riickstreukoeffizienten R, und Ry erreicht:
Ein R > 1 zeigt zuverlissig die Anwesenheit von asphirischen Teilchen, auch
wenn Ry bzw. R, gleichzeitig hohe Werte annehmen.

e Wie ist Existenztemperaturbereich bzw. die Einsatztemperatur dieser Typen?
Antwort Die Einsatztemperatur fiir fliissige Teilchen ist innerhalb der expe-
rimentellen Unsicherheit: Tyrs. Die Existenztemperatur der depolarisierenden,
festen Partikel ist T < Tart.

e Wie hiingt das Auftreten der verschiedenen Typen (aufier von der Umgebungs-

temperatur) von der Temperatur- und sonstigen Vorgeschichte der Luftpakete
ab?
Antwort Es existiert eine hohe Korrelation des signifikanten Auftretens von
gefrorenen Aerosolen mit a) einer langen (> 1d) Periode mit T < Tyar vor
der Beobachtung und b) der Herkunft der Partikel aus Gebieten, die héufige
Storungen der synoptischen Temperatur durch mountain waves erwarten las-
sen. FEine genauere Analyse ist mangels einer Wellen-Klimatologie noch nicht
moglich.

o Welche mikrophysikalischen Modelle sind mit den Beobachtungen konsistent?
Antwort Fiir fliissige Aerosole: STS. Fiir feste Teilchen: Kondensation von
meist nur wenigen Prozent der in der Gasphase verfiigbaren Salpetersdure
zu feste Hydraten (PSC-Typ ,la“); in Ausnahmefillen Kondensation eines
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groBen Teils der in der Gasphase verfiigharen Salpetersdure zu festen Hydra-
ten (PSC-Typ ,Id“). Diese festen Partikel existieren bis zu Tyart & 2,5 K und
konnen (wenigstens etliche Stunden) mit den STS-Trépfchen koexistieren. Die
Existenz von SAT in der Stratosphére kann fiir effektive Radien 7 < 0,2um
generell nicht ausgeschlossen werden, in einigen Beobachtungen konnten mit
einer hohen Signifikanz depolarisierende Teilchen (§4° =~ 0.01) bis zu einer
Temperatur von 205 K nachgewiesen werden. Die Bildung von festen PSC-
Partikeln auf préaktiviertem SAT ist deshalb ebenso mit den Beobachtungs-
daten konsistent wie das Gefrieren von fliissigen Aerosolen bei mesoskaligen
Abkiihlereignissen.

Wie kann die PSC-Statistik mit der Meteorologie der Stratosphére erklart wer-
den?

Wie kann die beobachtete zeitliche Entwicklung der PSCs mit mikrophysika-
lischen Modellen unter Beriicksichtigung der Meteorologie erkldrt werden?
Antwort Die beginnende Abkithlung der Stratosphére im arktischen Winter
beglinstigt zunidchst die Bildung von festen PSC-Partikeln durch Abkiihler-
eignisse in kalten Leewellen. Dies scheint eher die Regel als die Ausnahme
zu sein, da die Luft im arktischen Wirbel mit einer typischen Periode von
nur wenigen Tagen immer wieder signifikate Abkiihlereignisse erfahrt; die da-
bei gebildeten festen PSC-Teilchen existieren weiter, solange T < Tyar. Mit
Unterschreitung der STS-Temperatur im weiteren Verlauf des Winters kon-
densieren notwendigerweise (zusitzlich) fliissige Aerosole (STS); das typische
Temperaturminimum in der Stratosphire gibt dann Anlaff zur Beobachtung
der sogenannten ,,Sandwich-PSCs® mit stark riickstreuenden ,, Ib“-PS5Cs in der
kéltesten mittleren Schicht und stark depolarisierenden, wenig riickstreuenden
»1a“-PS5Cs in den warmeren Hohenbereichen dartiber und darunter.

Was bedeutet das fiir die O3-Chemie?

Antwort Chemical Box-Modelle sollten fiir 7" < Tgtg die heteorogene Chemie
an STS-Partikeln beriicksichtigen. Das bedeutet hohe Reaktionsraten, aber
wegen der allein relevanten tiefen Temperaturen, nur geringe beitragende Vo-
lumina im arktischen Wirbel (besonders in ,warmen* Wintern). Im Prinzip
kénnen die notwendigen Oberflichen- und Volumendichten der fliissigen Teil-
chen aus den thermodynamischen Modellen und den synoptischen Tempera-~
turen berechnet werden.

Fir alle T < Tyar miifite zusétzlich die heteorogene Chemie an festen Salpe-
tersdurehydraten (NAT?) beriicksichtigt werden. Die Reaktionsraten hier sind
relativ klein, das beitragende Volumen des polaren Wirbels aber ist grofier
als bei den STS-PSCs; entsprechend mehr Luft kann prozessiert werden. Die
Haufigkeit des Auftretens von festen PSCs kann noch nicht modelliert werden,
da eine Klimatologie der offenbar entscheidenden mesoskaligen Temperaturf-
luktuationen noch fehlt und der genaue Gefrierprozefl (sowohl fiir das Gefrieren
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bei T < Tgis als auch fiir die postulierte Kondensation auf priaktiviertem SAT)
noch unbekannt ist. Fiir kalte stratosphirische Winter scheint jedoch das Auf-
treten von gefrorenen PSC-Partikeln, die ca. 5% der verfiigbaren Salpetersiure
enthalten, die Regel zu sein.

Es existieren nur wenige Feldmessungen, die auf den Einflu$8 der Teilchenart
auf die Ozonzerstérung schlieBen lassen. Neuber et al. [1997] kommen mittels
des Vergleichs von Ozonsondierungen mit Lidarmessungen zu dem Schluf, daf
die Hohenschichten mit klassischen [b-PSCs weniger effektiv Ozon abbauen als
Hohenbereiche, in denen hauptsichlich Ia-Teilchen nachgewiesen worden sind.
Diese Beobachtung kann aber auch so interpretiert werden, dafl bei Tempe-
raturfluktuationen im Polarwirbel um Tgrg die Ia-Partikel iiber den Beobach-
tungszeitraum wesentlich linger persistierten (und damit Ozon prozessieren
konnten) als die leichter ,fliichtigen* Ib-PSCs aus STS-Partikeln.
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A. Ubersicht iiber die Betriebszeiten
des Lidars

Die Zeitdume, wihrend denen in Ny-Alesund Lidar-Messungen durchgefithrt wur-
den, sind in der Tabelle A.1 zusammengestellt. Erfait sind alle Winterkampagnen,
die zwischen dem Winter 1988/89 und 1996/97 durchgefiihrt wurden. Die Tabel-
le A.2 gibt einen Uberblick tiber die wihrend dieser Mefiperioden verwendeten De-
tektionskanile. Der mit dem im Rahmen dieser Arbeit konstruierte Aerosol-Ozon—
Detektor wurde wahrend der Winterkampagnen 1995/96 und 1996/97 cingesetzt.
Eine Ubersicht tiber die mit diesem System durchgefiihrten Mefzeiten ist in den
nachfolgenden Tafeln dargestellt.

Die Tafeln A.1 bis A.5 geben eine visuelle Ubersicht iiber die Mefzeiten in den Win-
tern 1995/96 und 1996/97. Aufgetragen iiber der Uhrzeit (UT) fiir jeden einzelnen
Meftag ist jedes Rohdatenprofil durch eine diinne vertikale Siule dargestellt, deren
Héhe den sog. ,,Channelcode” représentiert: dies ist eine Codierung der gleichzeitig
aktiven Kanéle.

‘ Winter | Mefibeginn Meflende
1988/89 | 5. 01. 1989 | 26. 04. 1989
1989/90 | 19. 01. 1989 | 11. 03. 1990
1990/91 | 3.01.1990 | 17.03. 1991
1991/92 | 13. 11. 1991 | 27. 03. 1992

1992/93 1 1.12. 1992 1. 03. 1993
1993/94 | 5. 10. 1993 6. 04. 1994
1994/95 | 9. 01. 1995 5. 04. 1995
1995/96 | 1.11.1995 | 19. 03. 1996
1996/97 | 3. 01. 1997 | 06. 03. 1997

Tabelle A.1.: Zeitrdume, wihrend denen Lidar-Messungen durchgefithrt wurden.
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A. Ubersicht iiber die Betriebszeiten des Lidars

| Winter | 308] 332
1988,/89
1989/90
1990/91
1991/92
1992/93
1993,/94
1994/95
1995/96
1996/97

385 [ 532 u | 532 p | 5325 | 607 | 1064 ]

!
Ll T e T i e
w

LI T Il BT A B R B -
!

EI T e ]
Rl | M

Tabelle A.2.: Tabelle der verwendeten Lidar-Wellenlingen. Die Wellenldngen sind in nm
angegeben und es bedeutet s: senkrecht polarisiert, p: parallel polarisiert, u: unpolarisiert.

Es gilt
N .
Channelcode = Z 2

i=1
wobei i die Kanalnummer (i=1...(max) 8) bedeutet und nach aufsteigenden Wel-
lenléngen gez&hlt wird. Sind z.B. nur die UV-Kanile aktiv, so ist der Channelcode
30 (14), mit zugeschalteten VIS-Kanilen 254 (128) fiir resp. 1995/96 und 1996/97.
NofProf ist die Anzahl der aufgenommenen Profile, M.T. die Mefzeit und T.S. die
von den Messungen des jeweiligen Tages liberdeckte Zeitspanne.
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B. Ubersicht iiber die
PSC-Beobachtungen

In den Tabellen B.1 und B.2 sind alle Beobachtungszeitraume zusammengestellt,
wéhrend derer polare stratosphérische Wolken beobachtet wurden. Erfaft sind die
beiden Winterkampagnen 1995/96 bis 1996/97. Die Dauer der Aerosol-Messungen
bei 532 nm ist in der zweiten Spalte der nach dem Datum geordneten Tabellen
aufgefiihrt. Ein Kreuz ,x“ in der nichten Spalte bedeutet, daB PSCs beobachtet
wurden. Ist dort ein Strich ,—“ eingetragen, so wurden zu diesem Zeitpunkt keine
polaren stratosphérischen Wolken gesichtet. Im Falle von PSC-Beobachtungen ist
in der vierten Spalte die minimale und die maximale Hohe angegeben, in dem
im Laufe des Tages PSCs detektiert wurden. Das Kriterium fiir die Detektion
von PSCs ist eine signifikante Erhchung des Riickstreukoeffizienten iiber das
Hintergrund-R und/oder eine signifikante Abweichung der Volumendepolarisation
vom molekularen Wert. In der fiinften und sechsten Spalte ist das maximale
Riickstreuverhdltnis R, und die Héhe, in welcher R,.. beobachtet wurde,
aufgefiihrt. Die siebte Spalte enthilt Angaben iiber die Temperaturbereiche, in dem
die lokal iiber Ny—Alesund mittels Radiosondenaufstiegen gemessene Temperaturen
unter der Koexistenztemperatur von NAT (Twar) lagen (vgl. Kapitel 3.5.5). Nur fiir
diejenigen Tage, an denen ein Radiosondenaufstieg stattgefunden hat, sind Werte
angegeben. Ansonsten ist hier ein Stern ,*“ eingetragen.

Die Unsicherheiten der maximalen Riickstreuverhéltnisse liegen bei 10 %. Die Unsi-
cherheiten der Hohenangaben betragen 0.2 km. Der Hohenbereich, in dem im Laufe
des jeweiligen Tages PSCs beobachtet wurden, ist mit einer Unsicherheit von 0.5 km
zu verstehen.
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B. Ubersicht iiber die PSC-~Beobachtungen

Tabelle B.l.: Beobachtungen polarer stratosphérischer Wolken im Winter 1995/96 An
den mit ,depol“ gekennzeichneten Tagen war die PSC-Schicht lediglich durch eine erhGhte
Depolarisation zu erkennen.

Dezember 1995 bis Februar 1996

|

Datum | Mefidauer | PSC | Hohe [km] | Rmax | Hohe [km] | Hohe [km]

[Std] 532 nm Rmax T < TNAT

17. 12 8.5 x | 19.0-240] <12 depol [ 20.7-23.9

18. 12 12.7 x | 17.5-240 | <12 20.1 2L

depol 22.9-23.1

19.3— 205

19. 12 3.1 x | 19.0-23.0 | <1.2 depol | 213 - 227

20. 12 10.9 x |19.5-225 <1.2 189~ 195

depol 20.1 -21.7

18.5 — 18.7

21. 12 8.5 x | 180-24.0 | 22 19.9 19.5 — 23.1

23.9 — 24.3

18.3 — 23.7

22. 12 8.1 x | 20.0-250| 4.4 20.7 o5 247

18.7 — 24.5

23. 12 7.2 x | 20.0-235 1.9 22.5 055 957
25. 12 6.9 x | 19.0 - 24.0 1.3 20.5 *

26. 12 3.4 19.0 - 21.5 1.4 20.3 17.7 - 20.1

27. 12 1.2 x | 185-20.0 | 3.0 19.3 17.3-19.5

18.7 - 24.5

28. 12 5.3 x | 19.0 - 22.0 1.5 21.3 05 5 957

30. 12 3.6 x | 15.5-23.0 1.5 22.3 17.9 - 23.5

1 3.2 x | 18.5-24.0 1.8 21.9 17.1 - 24.7

1 9.0 x | 17.5-25.0 3.1 19.7 16.5 — 25.3

1 9.0 x | 17.0-25.5 5.7 21.5 15.9 — 25.5

17. 1 1.3 x | 19.0-235] 46 21.5 18.1 - 25.9

16.3 - 16.9

18. 1 1.5 x | 19.5-23.5 4.0 20.7 175 055

15.9 - 16.7

17.3 - 21.9

21. 1 3.7 x | 16.0-240 | 4.2 20.3 099 23.9

24.5 - 24.7
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B. Ubersicht iiber die PSC-Beobachtungen

Fortsetzung der Tabelle B.1

Dezember 1995 bis Februar 1996 ]
Datum | Mefldauer | PSC | Hohe [km] Rmax | Hohe [km] | Héhe [km]
[Std] 532 nm Rmax T< TNAT
27. 1. 7.7 X 17.5 - 22.0 3.6 20.3 16.9 — 22.7
28. 1. 9.2 16.0 - 21.5 2.5 18.3 *
16.1
30. 1. 9.2 X 17.5 - 20.0 1.5 17.9 16.9 - 18.5
19.3 - 21.1
17.7 - 18.7
31. 1. 12.2 X 17.0 - 18.0 1.4 17.5 19.3- 21.3
175 -17.7
1. 2. 8.4 - - - 18.7
19.9 - 20.1
2.2 9.6 - - - - -
3. 14.2 - - - - 17.7 - 19.9
4, 2 2.6 X 16.5 - 22.5 3.9 20.3 1.7
15.5 - 23.5
10.9 - 13.3
6.2 1.8 X 14.5 - 23.0 5.2 16.7 13.7 - 22.9
12. 2. 4.9 X 15.5 - 22.0 3.2 18.5 15.3 - 23.3
13. 2. 9.9 X 14.5 - 22.5 3.0 18.9 15.9-22.9
14. 2, 9.7 X 17.0 - 21.5 2.8 18.7 15.7 - 23.1
15. 2. 4.0 b'd 15.0 - 20.0 2.0 19.3 *
16. 2. 1.1 X 18.5 - 20.0 1.3 18.9 16.1 - 22.1
17. 2. 2.7 X 16.0 - 20.5 1.8 19.9 *
18. 2. 0.7 X 14.5 - 21.5 3.4 18.7 *
19. 2. 5.4 b'd - 14.9 - 21.7
175 -19.1
23. 2. 2.9 - - - 195 — 215
28. 2. 0.2 - - - - -
29. 2 0.9 - - - - 17.3
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B. Ubersicht iiber die PSC-Beobachtungen

Tabelle B.2.: Beobachtungen polarer stratosphérischer Wolken im Winter 1996/97 An
den mit ,depol® gekennzeichneten Tagen war die PSC-Schicht lediglich durch eine erhShte
Depolarisation zu erkennen.

Januar 1996 bis Méarz 1997 i
Datum | Mefidauer | PSC | Hohe [km] | Rpax | Hohe [km] | Hohe (km)]
[Std] 532 nm Rmax T < TNAT
3. 1. 3.7 21.3-247| «1,1 depol 19,5 - 25,5
4. 1. 5.5 X 21.7 - 25.7 1.2 25.7 18.7 - 25.5
5. 1. 2.3 x |20.0-250 1.3 23.0 19.5 - 26.7
10. 1. 3.7
12. 1. 14.2 21.5 - 24.1
16. 1. 4.5 19.7 - 21.3
17. 1. 2.6 19.7 - 21.5
21. 1. 5.4 21.9-23.1 2.1 22.9 19.1 - 245
22. 1. 11.5 20.5 - 23.9 2.8 22.1 19.3 - 24.1
23. 1. 1.5 19.7 - 241
30. 1. 11.8
2. 2. 16.7.
3. 2. 12.9
4. 2. 16.1
5. 2. 4.2 17.1 - 22.1
6. 2. 10.1 X 16.1-239 | <11 depol 16.9 - 225
7. 2. 7.8 X 181 -229 | <«1,1 depol 17.3 - 23.5
8. 2. 1.5 17.3 - 231
11. 2. 5.3 X 16.3 - 23.1 4.9 20.5 14.9 - 247
12. 2. 14 X 17.1 - 223 4.4 19.9 14.9 - 245
15. 2. 3.6 X 17.3 - 19.7 1.5 19.3 15.5 - 23.5
19. 2. 4.6 X 20.5 - 241 4.7 22.9 18.1 - 24.7
20. 2. 4.9 X 17.7 - 23.9 5.9 20.3 15.9 - 24.7
21. 2. 10.0 X 16.7 - 23.5 5.6 19.5 15.3 - 23.3
22. 2. 3.3 X 16.7 - 22.7 5.1 18.9 14.7-23.9
24. 2. 6.4 X 16.1 - 20.7 3.1 18.1 14.1 - 23.3
25. 2. 5.8 X 16.3 - 20.5 2.8 18.3 13.3 - 231
26. 2. 0.9 X -21.9 1.6 20.1 15.7 - 22.9
27. 2. 4.1 X -20.3 2.3 20.1 15.9 - 22.9
28. 2. 5.6 X 19.7 - 20.1 1.3 199 16.1 - 22.3
6. 3. 1.6

164



C. Temperaturentwicklung iiber
Ny—Alesund

Die Abbildungen C.1 und C.2 zeigen die Hohen-Zeitschnitte der iiber Ny—Alesund
gemessenen Temperaturen fiir die beiden betrachteten Winter. In Hinblick auf die
Bildungsfihigkeit polarer stratosphérischer Wolken des Typs I wurde die Differenz
zwischen der in sity (mittels Radiosondenaufstiegen) gemessenen Temperatur und
der berechneten Koexistenztemperatur von NAT (Txar) (vgl. Kapitel 3.5.5) als
Temperaturkoordinate gewéhlt. Die Symbole oberhalb der Abbildung markieren die
Startzeiten der durchgefiihrten Ballonsondierungen. Die dickere schwarze Linie gibt
die Fliche (in 10° km?, Skala am rechten Bildrand) innerhalb des Polarwirbels mit
Temperaturen unterhalb von Ty 47 fiir das 475 K Niveau an [von der Gathen; 1996].
Fiir den gestrichelt umrandeten Hohenbereich in Abb. C.1 ist chemischer Ozonabbau
nachgewiesen worden.
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C. Temperaturentwicklung iiber Ny—Alesund
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Abbildung C.1.: Temperaturentwicklung ither Ny-Alesund im Winter 1995/96.
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C. Temperaturentwicklung iiber Ny—Alesund
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D. Entwicklung der Polarwirbel

Die geographische Lage des Polarwirbels in verschiedenen Hohenniveaus kann
durch Karten der potentiellen Wirbelstirke veranschaulicht werden. Sie sind aus
den sechsstiindigen Analysedaten des ECMWF berechnet [Knudsen et al., 1992].
Die Abbildungen D.1 und D.4 verdeutlichen fiir die beiden durchgefithrten Win-
terkampagnen 1995/96 und 1996/97 die Unterschiede in der geographischen Lage
des Polarwirbels und der Bereiche kalter Temperaturen. In einer Polarprojektion
der Nordhemisphire sind fiir das 475 K Niveau der potentiellen Temperatur die
Wirbelstdrken wihrend der Monate November bis April farbkodiert eingezeich-
net. Das potentielle Temperaturniveau von 475 K entspricht einer Hohe von
ca. 19.7 km. Exemplarisch ist die Situation fiir etwa alle zwei Wochen ausgew&hlt,
um die zeitliche Entwicklung des Polarwirbels fiir jeden Winter zu veranschaulichen.

Fiir das potentielle Temperaturniveau 475 K sind PV-Werte grofier 42 PVU typisch
fiir den Kernbereich des Wirbels, der Rand des arktischen Wirbels liegt grob bei
ca. 36 PVU (vgl. Abschnitt 1.2.2).

Neben den PV-Karten sind analog Karten der synoptischen Temperatur auf dem-
selben potentiellen Temperaturniveau von 475 K dargestellt.
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D. Entwicklung der Polarwirbel
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Abbildung D.1.: Geographische Verteilung der potentiellen Wirbelstirke wéihrend der
Monate November 1995 bis April 1996.
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D. Entwicklung der Polarwirbel

Temperature Temperature

HNovember 15, 1895 Decermber 15, 1935

Day: 319 Day: 349
oy E
-
Temperature Temperature

February 15, 1996
Day: 46

Janvary 15, 1995
Day: 15

Temserenn o

478K

B
L}
Temperature Temperature
ttarch 15, 1898 Aprif 15, 1998
Day: 75 Day: 106
asx

Abbildung D.2.: Geographische Verteilung der Temperaturen wéihrend der Monate No-
vember 1995 bis April 1996 .
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D. Entwicklung der Polarwirbel
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Abbildung D.3.: Geographische Verteilung der potentiellen Wirbelstéirke wéhrend der
Monate November 1996 bis April 1997.
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D. Entwicklung der Polarwirbel
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Abbildung D.4.: Geographische Verteilung der Temperaturen wihrend der Monate No-
vember 1996 bis April 1997 .
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E. Verschiedenes

E.1. Verwendete Computerprogramme

In diesem Abschnitt mochte ich einen Uberblick iiber die zur Auswertung verwen-
deten Programme geben.

Das Datenaufnahmeprogramm

Das in Turbo-Pascal”™ geschriebene Steuerungs- und Datenaufnahmeprogramm
LIDAR.EXE ist in [Ruhe, 1996] dokumentiert. Dort findet sich auch eine genaue
Beschreibung des bindren Formats, in dem die Daten abgespeichert werden. Alle
anderen Programme wurden unter Unix/Solaris auf workstations programmiert; es
wurde Matlab-Version 5.0 benutzt.

mcstoasc, asci2mat

Zum Einlesen der Rohdatenfiles werden diese beiden externen C-Programme (die auf
Georg Beyerle zuriickgehen) benutzt. mcstoasc liest die bindren Rohdaten ein, fiihrt
eine intelligente Zeit- und Hohenintegration durch und speichert die resultierenden
Profile als NASA-Ames-ASCII-Datei ab. In dieser Arbeit wurde die Version 1.6 vom
6.11.97 benutzt [Ruhe, 1997]. Die standardisierte NASA-Ames-Datei [Gaines und
Hipskind, 1990] ist das Standard-Interface zu anderen Programmen. Die Textdatei
wird von asci2mat eingelesen und in eine bindre .mat-Datei umgewandelt, die von
Matlab gelesen werden kann.

kwiklook und lidar

Der gréfite Teil der Datenauswertung ist in den Matlab-Programmen kwiklook (seit
Sommer 1997 obsclet) und lidar programmiert. Dies sind m-files, also Textdateien,
die von Matlab interpretiert werden. lidar ist ein Steuerprogramm, das im we-
sentlichen nachfolgende Unterprogramme aufruft (die den einzelnen Schritten der
Datenauswertung entsprechen). Das Verhalten des Programms kann vom Benutzter
flexibel mit dem (ASCII-)Steuerfile 1idaroptions.m gesteuert werden.

1. dnsofnya: Update der Radiosondenprofile mittels des Unterprogramms
sondenofnya; neue Profile werden in .mat-Dateien monatsweise abgespeichert.
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2. mcstoraw: Einlesen der Rohdatenfiles mittels mcstoasc und asci2mat; die
Héhen- und Zeitauflésung und andere Details werden aus dem Steuerfile
lidaroptions.m iibernommen. Abspeichern als .mat-Datei.

3. rawtodat: Datenkorrekturen (Untergrund, Totzeit, Ubersprechen etc.)

4. alfabeta: Berechnung der Riickstreuverhiltnisse und der Volumendepolarisa-
tion (Option ,bckratio®) bzw. der Riickstreukoeffizienten (Option ,coeflici’).

Raman-, Temperatur- und Ozonauswerteprogramme

e Ramanauswertung mit dem Programm raman; der eigentliche Algorithmus
ist in raman2alpha codiert.

e Temperaturauswertung mit dem Programm plot_tem; der eigentliche Al-
gorithmus ist in dat2temp codiert.

¢ Ozonauswertung mit dem Programm plot_ozn; der eigentliche Algorithmus
ist in dat2ozon codiert.

Datenbasis- und Trajektorienprogramme

e Erzeugung, Verwaltung und Darstellen der Aerosoldatenbank mit
dem Programm plotdatabase; es kénnen auch Identifizierungsdaten fiir aus-
gewihlte MeBpunkte erzeugt werden (Auswahl der Trajektorien).

e Umwandlung der FU-Trajektorienfiles in das Matlab-Format mit dem
Programm awitraj2mat.

e Erzeugung von Trajektoriendarstellungen mit dem Programm
plotawitraj. Plotten von Riickwirtstrajektorien ausgewahlter Hohen
und Zeiten in Ort (T' — Twar farbcodiert); Temperaturgeschichte; Darstellung
der PV {ber der Zeit; Berechung der ,, Treffer“-Information.

E.2. Referenzatmosphire NARA97

In den Abbildungen E.1 (a-c) werden Ubersichtsbilder von Temperatur, Ozondichte
der monatlichen Maximalhdhe sowie der Bodenwerte von Druck und Temperatur
gegeben.
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Abbildung E.1.: NARA97: Con-
tourplots von (a) Temperatur, (b)
Ozondichte, (c¢) Bodenwerte von
Druck und Temperatur. Die gestri-
chelt eingezeichnete Linie ist die
MaximalhGhe, bis zu der die Kon-
struktion auf Sondendaten beruht;
dariiber wurden die Mefigréfien an
die CIRA89 angepaft.
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E.3. Korrektur der polarisationsabhingigen GroBen

A priori - Ubersprechkorrektur

Wie in Abschnitt 3.3.2 angesprochen, fiihrt die Polarisationsteileroptik im Detek-
toraufbau des Winters 1996/97 zu einem signifikanten Ubersprechen des p-Kanals in
den s-Kanal. Der Hersteller gibt an, daf ein Bruchteil 7 des p-Lichtes in den s-Kanal
gelangt mit 7=(1...2)%.

Es gilt somit im aerosolfreien Teil der Atmosphére:

7l = ol — 710
C”I”(l —7)
CHI+ + 1)
CHE 1 4 71y
= Ctl(s® + 1)

Z.L

Il

wo die Z die (nicht normierten) Zéhlraten, Cll* die Detektorempfindlichkeiten und
It die empfangenen Intensitdten bedeuten; ¢° ist die unkorrigierte theoretische
Volumendepolarisation, d.h. die theoretische Depolarisation der Rayleighstreuung
SR = 0,0144 (vgl. Gl. 2.5) zusammen mit der Laserdepolarisation §¢ und dem
Ubersprechen:

8 = (&+7)/(1-7)
P
WO T T gesRay

Cll/CL ergibt sich nun zu

ct [z

or = (ﬁ) /8"
Die horizontale Linie iiber dem Quotienten der Zihlraten soll die Bildung eines
(gewichteten) Mittels {iber den Fit-Hohenbereich andeuten.

Setzen wir nun willkiirlich C!l = 1, so ergeben sich als normierte und fiir Uberspre-
chen korrigierte Zahlraten:

I = Z”/(l—T)
ct T
J_ — —
s Ry

VAL

~
P
!
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Zum Schluf8 muf I} noch von der Laserdepolarisation ¢¢ befreit werden:
[T L
1 —606e

Es gilt in sehr guter Niherung I = IUl.

Experimentelle Bestimmung der Gesamt-Gerdtedepolarisation
Nach Baumgarten [1997] kénnen die instrumentellen Beitrége zu einer fehlerhaften
Depolarisationsmessung, namlich die

e intrinsische Laserdepolarisation
o fehlerhafte Justage des Empfangszweiges in bezug auf den Sendezweig

e fehlerhafte Trennung (, Ubersprechen®) der beiden Polarisationsrichtungen im
Empfangszeig

niherungsweise (kleine Groflen) zu einer Gerdtedepolarisation §9 zusammengefafit
werden, die einer gleichgrofien Laserdepolarisation dquivalent ist.

Die Laser- bzw. Geritedepolarisation macht sich am deutlichsten in einem linearen
Trend in R, aufgetragen nach Rj bemerkbar; fiir §her 5 0 gilt:

mess 49 Ry
RJ_ (5Ray T (SQR“ + (5Ray + (Sg (E.l)
= A+ B R“

Da A = 1- B gilt, ergibt sich als gesuchte Konstante §¢ = 8% B/A = §8 B/(1-B).
Gl E.1 wurde separat an die Daten der beiden Mewinter gefittet!, wobei nur Daten
mit 4% = 0 selektiert wurden. Abbildung E.2 zeigt den Fit exemplarisch fiir nur
einen Mefitag. Die mit den erhaltenen vorlidufigen Konstanten korrigierten (s.u.)
Aerosoldepolarisationen wurden benutzt, um in einer zweiten Iteration endgiiltige
Parameter zu erhalten. Es ergibt sich:

Winter 1995/96: §¢ = 0,0031 £ 0,0005
Winter 1996/97: §% = 0,0217 =+ 0, 0020.

Die Korrekturgleichungen der polarisationsempfindlichen Grofien lauten:

R —_ 1 (59 RmESS (5g RmESS E 2

1L = + HRay L - SRay I ( . )
er 89 r

§her = (1 + 5Ray> Sher 59 (E.3)
er 89 er er

1 = (14 i) P = 0B ©4

lgewichtete lineare Regression
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Abbildung E.2.: Korrektur der instrumentellen Depolarisation. Aufgetragen sind die Da-
ten vom 20.2.97 (eine starke, praktisch nicht depolarisierende PSC). Punkte sind selektierte
Daten mit §°" (unkorr. )< 0,015; die grofien Punkte sind die in der 2. Iteration selektierten
Daten mit §% (korr.)< 0,005. Die gestrichelte Line ist der Fit mit §9 = 0,0217 + 0,0020.

Nach Baumgarten [1997] konnen die Korrekturen zu den p-polarisierten Gréfien
vernachldssigt werden.

Es ist zu beachten, dafi die hier beschriebene Korrektur nach der standardméBigen
Korrektur wegen Laserdepolarisation (0,5%) und Ubersprechen im Winter 1996/97
(1%) berechnet wurde; die sehr kleine zusitzliche Korrektur im ersten Winter von
nur 0,3% kann leicht auf den Unterschied der vom Hersteller angegebenen Laserde-
polarisation direkt hinter dem Laserkopf zur realen Laserdepolarisation in der At-

178



E. Verschiedenes

mosphire sowie auf unvermeidbare Justagefehler zurtickgefiithrt werden. Die recht
groe Korrektur von iiber 2% fiir den zweiten Winter zeigt eine erhebliche Un-
terschitzung des Ubersprechens; méglicherweise hat sich auch die Laserdepolari-
sation durch einen anderen Aufbau der Sendeseite (zusétzliche Umlenkspiegel zur
getrennten Strahlfithrung von 532 nm und 1064 nm) verschlechtert.
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Heft Nr. 33/1987 -  Die Expedition ANTARKTIS-IV mit FS Polarstern 1985/86 —
Bericht zu den Fahrtabschnitten ANT-1V/3~4" Yon Dieter Karl FUtterer
Heft Nr. 34/1987 — ,Zoogeographische Untersuchungen und Gemeinschaftsanalysen
an antarktischem Makroplankton®” von U. Piatkowski
Hett Nr. 35/1987 - ,Zur Verbreitung des Meso- und Makrozooplanktons in Oberflachenwasser
der Weddell See (Antarktis)" von E. Boysen-Ennen
Heft Nr. 36/1987 — ,Zur Nahrungs- und Bewegungsphysiologie von Salpa thompsoni und Salpa fusiformis"
von M. Reinke
Heft Nr. 37/1987 - "The Eastern Weddell Sea Drifting Buoy Data Set of the Winter Weddell Sea Project
(WWSP)” 1986 by Heinrich Hoeber und Marianne Gube-Lehnhardt
Heft Nr. 38/1987 — “The Meteorological Data of the Georg von Neumayer Station for 1983 and 1984”
by M. Gube-Lenhardt
Heft Nr. 39/1987 —  Die Winter-Expedition mit FS ,Polarstern’ in die Antarktis (ANT V/1-3)"
herausgegeben von Sigrid Schnack-Schiel
Heft Nr. 40/1987 - "Weather and Synoptic Situation during Winter Weddell Sea Project 1986 (ANT V/2)
July 16-September 10, 1986" by Werner Rabe
Heft Nr. 41/1988 - Zur Verbreitung und Okologie der Seegurken im Weddelimeer (Antarktis)" von Julian-Gutt
Heft Nr. 42/1988 - “The zooplankton community in the deep bathyal and abyssal zones
of the eastern North Atlantic” by Werner Beckmann
Heft Nr. 43/1988 - “Scientific cruise report of Arctic Expedition ARK 1V/3”
Wissenschaftlicher Fahrtbericht der Arktis-Expedition ARK IV/3, compiled by Jorn Thiede
Heft Nr. 44/1988 ~ "Data Report for FV ‘Polarstern’ Cruise ARK 1V/1, 1987 to the Arctic and Polar Fronts™
by Hans-Jurgen Hirche
Heft Nr. 45/1988 — ,Zoogeographie und Gemeinschaftsanalyse des Makrozoobenthos des Weddellmeeres
(Antarktis)" von Joachim VoB
Heft Nr. 46/1988 — “Meteorological and Oceanographic Data of the Winter-Weddell-Sea Project 1986
(ANT V/3)" by Eberhard Fahrbach
Heft Nr. 47/1988 — ,Verteilung und Herkunft glazial-mariner Gerdlle am Antarktischen Kontinentairand
des dstlichen Weddelimeeres* von Wolfgang Oskierski
Heft Nr. 48/1988 — Variationen des Erdmagnetfeldes an der GvN-Station” von Arnold Brodscholl
Heft Nr. 49/1988 — ,Zur Bedeutung der Lipide im antarktischen Zooplankton” von Wilhelm Hagen
Heft Nr. 50/1988 -, Die gezeitenbedingte Dynamik des Ekstrém-Schelfeises, Antarktis" von Wolfgang Kobarg
Heft Nr.51/1988 -, Okomorphologie nototheniider Fische aus dem Weddelimeer, Antarktis* von Werner Ekau
Heft Nr. 52/1988 - , Zusammensetzung der Bodenfauna in der westlichen Fram-Stra3e”
von Dieter Piepenburg
Heft Nr. 53/1988 - Untersuchungen zur Okologie des Phytoplanktons im sudostlichen Weddelimeer
(Antarktis) im Jan./Febr. 1985" von Eva-Maria Nothig
Heft Nr. 54/1988 - ,Die Fischfauna des Ostlichen und sudlichen Weddellmeeres:
geographische Verbreitung, Nahrung und trophische Stellung der Fischarten” von Wiebke Schwarzbach
Heft Nr. 55/1988 — “Weight and length data of zooplankton in the Weddell Sea
in austral spring 1986 (Ant V/3)" by Elke Mizdalski
Heft Nr. 56/1989 - “Scientific cruise report of Arctic expeditions ARK [V/1,2 & 3"
by G. Krause, J. Meincke und J. Thiede
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Heft Nr. 57/1989 —  Die Expedition ANTARKTIS V mit FS Polarstern‘ 1986/87*
Bericht von den Fahrtabschnitten ANT V/4-5 von H. Miller und H. Qerter

Heft Nr. 58/1989 - Die Expedition ANTARKTIS Vi mit FS ,Polarstern' 1987/88"

von D. K. Futterer

Heft Nr. 59/1989 -  Die Expedition ARKTIS V/1a, 1b und 2 mit FS ,Polarstern' 1988"
von M. Spindler

Heft Nr. 60/1989 -  Ein zweidimensionales Modeli zur thermohalinen Zirkulation unter dem Schelfeis”
von H. H. Helimer

Heft Nr. 61/1989 — Die Vulkanite im westlichen und mittleren Neuschwabenland,
Vestfjella undg Ahimannryggen, Antarktika" von M. Peters

Heft-Nr. 62/1989 - "The Expedition ANTARKTIS VII/1 and 2 (EPOS |) of RV 'Polarstern’
in 1988/89”, by I. Hempel

Heft Nr. 63/1989 - Die Eisalgenflora des Weddelimeeres (Antarktis): Artenzusammensetzung und Biomasse

sowie Okophysiologie ausgewahiter Arten” von Annette Bartsch

Heft Nr. 64/1989 - “Meteorological Data of the G.-v.-Neumayer-Station (Antarctica)” by L. Hetmes
Heft Nr. 65/1989 ~  Expedition Antarktis Vil/3 in 1888/838“ by I. Hempel, P. H. Schalk. V. Smetacek
Heft Nr. 66/1989 ~ ,Geomorphologisch-glaziologische Detailkartierung

des arid-hochpolaren Borgmassivet, Neuschwabenland, Antarktika“ von Karsten Brunk

Heft-Nr. 67/1990 -~ Identification key and catalogue of larval Antarctic fishes”,

edited by Adolf Kellermann

Heft-Nr. 68/1990 - ,The Expediton Antarktis VIl/4 (Epos leg 3) and VII/5 of RV 'Polarstern’ in 1989",
edited by W. Amtz, W. Ernst, |. Hempel

Heft-Nr. 69/1990 - ,Abhangigkeiten elastischer und rheologischer Eigenschaften des Meereises vom
Eisgeflige”, von Harald Helimann

Heft-Nr. 70/1990 - ,Die beschalten benthischen Mollusken (Gastropoda und Bivalvia) des
Weddellmeeres, Antarktis”, von Stefan Hain

Heft-Nr. 71/1990 - ,Sedimentologie und Paldomagnetik an Sedimenten der Maudkuppe (Nordostliches
Weddellmeer)”, von Dieter Cordes.

Heft-Nr. 72/1990 -, Distribution and abundance of planktonic copepods (Crustacea) in the Weddell Sea
in summer 1980/81", by F. Kurbieweit and S. Ali-Khan

Heft-Nr. 73/1990 - ,Zur Frihdiagenese von organischem Kohlenstoff und Opat in Sedimenten des sudlichen
und Ostlichen Weddelmeeres”, von M. Schltiter

Heft-Nr. 74/1990 - Expeditionen ANTARKTIS-VIII/3 und ViIl/4 mit FS ,Polarstern' 1989

von Rainer Gersonde und Gotthilf Hempel

Heft-Nr. 75/1991 - ,Quartare Sedimentationsprozesse am Kontinentalhang des Sud-Orkey-Plateaus im
nordwestlichen Weddellmeer (Antarktis)”, von Sigrun Grinig

Hett-Nr. 76/1990 - Ergebnisse der faunistischen Arbeiten im Benthal von King George island
(Sudshetlandinseln, Antarktis)”, von Martin Rauschert

Heft-Nr. 77/1980 - Verteilung von Mikroplankton-Organismen nordwestlich der Antarktischen Halbinsel
unter dem EinfluB sich andernder Umweltbedingungen im Herbst", von Heinz Kloser

Heft-Nr. 78/1991 -, Hochaufldsende Magnetostratigraphie spatquartdrer Sedimente arktischer
Meeresgebiete”, von Norbert R. Nowaczyk

Heft-Nr. 79/1991 - ,Okophysiologische Untersuchungen zur Salinitats- und Temperaturtoleranz
antarktischer Grunalgen unter besonderer Beruicksichtigung des 3-Dimethylsulfoniumpropionat

(DMSP) - Stoffwechsels”, von Ulf Karsten

Heft-Nr. 80/1991 - Die Expedition ARKTIS Vii/1 mit FS Polarstern’ 1990",

herausgegeben von Jérn Thiede und Gotthilf Hempel

Heft-Nr. 81/1991 - , Palaoglaziologie und Paldozeanographie im Spatquartér am Kontinentalrand rles
sudlichen Weddellmeeres, Antarktis®, von Martin Melles

Heft-Nr. 82/1991 - ,Quantifizierung von Meereseigenschaften: Automatische Bildanalyse von

Dunnschnitten und Parametrisierung von Chiorophyll- und Salzgehaltsverteilungen®, von Hajo Eicken
Heft-Nr. 83/1991 -, Das FlieBen von Schelfeisen - numerische Simulationen
mit der Methode der finiten Differenzen”, von Jirgen Determann

Heft-Nr. 84/1991 - Die Expedition ANTARKTIS-VIII/1-2, 1989 mit der Winter Weddell Gyre Study
der Forschungsschiffe ,Polarstern” und ,,Akademik Fedorov®, von Ernst Augstein,
Nikolai Bagriantsev und Hans Werner Schenke

Heft-Nr. 85/1991 - Zur Entstehung von Unterwassereis und das Wachstum und die Energiebilanz
des Meereises in der Atka Bucht, Antarktis®, von Josef Kipfstuhi

Heft-Nr, 86/1991 - Die Expedition ANTARKTIS-VIII mit ,FS Polarstern® 1989/90. Bericht vom
Fahrtabschnitt ANT-VIit / 5%, von Heinz Miller und Hans Oerter

Heft-Nr. 87/1991 -“Scientific cruise reports of Arctic expeditions ARK VI / 1-4 of RV “Polarstern”
in 1989%, edited by G. Krause, J. Meincke & H. J. Schwarz

Heft-Nr. 88/1991 —  Zur Lebensgeschichte dominanter Copepodenarten (Calanus finmarchicus,
C. glacialis, C. hyperboreus, Metridia longa) in der FramstraBe", von Sabine Diel



Heft-Nr. 89/1991 — | Detaillierte seismische Untersuchungen am &stlichen Kontinentalrand
des Weddell-Meeres vor Kapp Norvegia, Antarktis”, von Norbert E. Kaul

Heft-Nr. 90/1991 — , Die Expedition ANTARKTIS-VIil mit FS ,Polarstern® 1989/90.

Bericht von den Fahrtabschnitten ANT-VII/6-7, herausgegeben von Dieter Karl Futterer

und Otto Schrems

Heft-Nr. 91/1991 - “Blood physiology and ecological consequences in Weddell Sea fishes (Antarctica)”,
by Andreas Kunzmann

Heft-Nr. 92/1991 —  Zur sommerlichen Verteilung des Mesozooplanktons im Nansen-Becken,
Nordpolarmeer*, von Nicolai Mumm
Heft-Nr. 93/1991 - Die Expedition ARKTIS Vi mit FS ,Polarstern”, 1990.
Bericht vom Fahrtabschnitt ARK VII/2%, herausgegeben von Gunther Krause
Heft-Nr. 94/1991 -, Die Entwicklung des Phytoplanktons im 6stlichen Weddellmeer (Antarktis)
beim Ubergang vom Spdatwinter zum Frihjahr”, von Renate Scharek
Heft-Nr. 95/1991 - , Radioisotopenstratigraphie, Sedimentologie und Geochemie jungquartérer
Sedimente des 6stlichen Arktischen Ozeans", von Horst Bohrmann
Heft-Nr. 96/1991 —  Holozéne Sedimentationsentwicklung im Scoresby Sund, Ost-Grénland®,
von Peter Marienfeld
Heft-Nr. 97/1991 — , Strukturelle Entwicklung und Abkihlungsgeschichte der Heimefrontfiella
(Westliches Dronning Maud Land/Antarktika}”, von Joachim Jacobs
Heft-Nr. 98/1991 ~ , Zur Besiedlungsgeschichte des antarktischen Schelfes am Beispiel der
Isopoda (Crustacea, Malacostraca)®, von Angelika Brandt
Heft-Nr. 99/1992 — “The Antarctic ice sheet and environmental change: a three-dimensional
modelling study”, by Philippe Huybrechts

* Heft-Nr. 100/1992 - , Die Expeditionen ANTARKTIS 1X/1-4 des Forschungsschiffes ,Polarstern”
1990/91%, herausgegeben von Ulrich Bathmann, Meinhard Schulz-Baldes,
Eberhard Fahrbach, Victor Smetacek und Hans-Wolfgang Hubberten
Heft-Nr. 101/1992 —  Wechselbeziehungen zwischen Schwermetallkonzentrationen
Sg)dLCu, Pb Zn/lim eewasser und in Zooplanktonorganismen (Copepoda) der

rktis und des Atlantiks*, von Christa Pohl

Heft-Nr. 102/1992 - , Physiologie und Ultrastruktur der antarktischen Griinalge
Prasiola crispa ssp. antarctica unter osmotischem Stre3 und Austrocknung®, von Andreas Jacob

Heft-Nr. 103/1992 ~ ,Zur Okologie der Fische im Weddelmeer®, von Gerd Hubold

Heft-Nr. 104/1992 — Mehrkanalige adaptive Filter flr die Unterdrlickung von multiplen Reflexionen
in Verbindung mit der freien Oberflache in marinen Seismogrammen®, von Andreas Rosenberger
Heft-Nr. 105/1992 —  Radiation and Eddy Flux Experiment 1991

(REFLEX I)*, von Jérg Hartmann, Christoph Kottmeier und Christian Wamser

Heft-Nr. 106/1992 — ,Ostracoden im Epipelagial vor der Antarktischen Halbinsel - ein Beitrag zur
Systematik sowie zur Verbreitung und Populationsstruktur unter Berlicksichtigung der Saisonalitat”,
von Rudiger Kock

Heft-Nr. 107/1992 — |, ARCTIC ‘91: Die Expedition ARK-VIII/3 mit FS ,Polarstern” 1991¢,

von Dieter K. Fltterer

Heft-Nr. 108/1992 — ,Dehnungsbeben an einer Stérungszone im Ekstrém-Schelfeis nordlich der
Georg-von-Neumayer Station, Antarktis. — Eine Untersuchung mit seismologischen und geodatischen
Methoden”, von Uwe Nixdorf.

Heft-Nr. 109/1992 — , Spatquartare Sedimentation am Kontinentalrand des stddstlichen
Weddellmeeres, Antarktis”, von Michael Weber.

Heft-Nr. 110/1992 -  Sedimentfazies und Bodenwasserstrom am Kontinentalhang des
nordwestlichen Wedcfellmeeres”, von Isa Brehme.

Heft-Nr. 111/1992 —  Die Lebensbedingungen in den Solekanélchen des antarktischen Meereises”,
von Jirgen Weissenberger.

Heft-Nr. 112/1992 —  Zur Taxonomie von rezenten benthischen Foraminiferen aus dem

Nansen Becken, Arktischer Ozean”, von Jutta Wollenburg.

Heft-Nr. 113/1992 —  Die Expedition ARKTIS VIlI/1 mit FS “Polarstern® 1991¢,

herausgegeben von Gerhard Kattner.

* Heft-Nr. 114/1992 ~  Die Griindungsphase deutscher Polarforschung, 1865-1875%,
von Reinhard A. Krause.

Heft-Nr. 115/1992 — | Scientific Cruise R rt of the 1 i iti
of RV “Polarstern” (EFBOS 1h”, by Eike Ra?: gr. ofthe 1991 Arctic Expedition ARK VIll/2

Heft-Nr. 116/1992 —  The Meteorological Data of th -von- - i i
for 1988, 1989, 1990 and 1991”, by Gert Kt’)nig—oLanglgeorg von-Neumayer-Station (Antarctice)

Heft-Nr. 117/1992 - Petrogenese des metamorphen Grundgebi i j
(westliches Dronning Maud Tand / Antarktis)”, vora Peterrgghgfze[.rges der zentralen Heimefrontfella

Heft-Nr. 118/1993 ~  Die mafischen Gange der Shackleton Range / Antarktika: i
Geochemie, Isotopengeochemie und Pals‘?omagnetik", von Rudigger Ho?tgrrw‘f 'ka: Petrographie,

* Heft-Nr. 119/1993 - | Gefrierschutz bei Fischen der Polarmeere”, von Andreas P.A. Wéhrmann.

* Heft-Nr. 120/1993 -, East Siberian Arctic Region Expedition '92: The Laptev Sea - its Signifi
,"\\Arcggggg-;%% f;orgastggcﬂnggrans%olarﬁs m}(enlzl lux”,zby D. Dethieff,pD. N[mee:'gs, %l.gggilr%annifze for
- S { . P. enko. - ,Expedition to Novaj j F i '
RV.'Dalnie Zelentsy'”, by D. Nlrnberg gnd E. Groth. ja zemija and Franz Josef Land with
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* Heft-Nr. 121/1993 -, Die Expedition ANTARKTIS X/3 mit FS 'Polarstern® 1992”, herausgegeben von
Michael Spindier, Gerhard Dieckmann und David Thomas.

Heft-Nr. 122/1993 ~ Die Beschreibung der Korngestalt mit Hilfe der Fourier-Analyse: Parametrisierung
der morphologischen Eigenschaften von Sedimentpartikeln”, von Michael Diepenbroek.

Heft-Nr. 123/1993 - , Zerstorungsfreie hochauflésende Dichteuntersuchungen mariner Sedimente”,
von Sebastian Gerland.

Heft-Nr. 124/1993 - Umsatz und Verteilung von Lipiden in arktischen marinen Organismen unter
besonderer Beriicksichtigung unterer trophischer Stufen”, von Martin Graeve.

Heft-Nr, 125/1993 -, Okologie und Respiration ausgewahiter arktischer Bodenfischarten®,
von Christian F. von Dorrien.

Heft-Nr. 126/1993 -, Quantitative Bestimmung von Paldoumweltparametern des Antarktischen_
Oberflachenwassers im Spéatquartar anhand von Transferfunktionen mit Diatomeen®, von Ulrich Zielinski

Heft-Nr. 127/1993 - , Sedimenttransport durch das arktische Meereis: Die rezente lithogene
und biogene Materiaifracht", von Ingo Wollenburg.

Heft-Nr. 128/1993 -, Cruise ANTARKTIS X/3 of RV 'Polarstern’: CTD-Report”, von Marek Zwierz.
Heft-Nr. 129/1993 -  Reproduktion und Lebenszykien dominanter Copepodenarten aus dem

Weddelimeer, Antarktis”, von Frank Kurbjeweit

Heft-Nr. 130/1993 -, Untersuchungen zu Temperaturre%ime und Massenhaushait des
Filchner-Ronne-Schelfeises, Antarkfis, unter besonderer erlicksichtigung von Anfrier- und
Abschmelzprozessen”, von Klaus Grosfeld

Heft-Nr, 131/1993 — , Die Expedition ANTARKTIS X/5 mit FS 'Polarstern’ 1992”,
herausgegeben von Rainer Gersonde

Heft-Nr. 132/1993 -, Bildung und Abgabe kurzkettiger halogenierter Kohlenwasserstoffe durch
Makroalgen der Polarregionen®, von Frank Laturnus

Heft-Nr. 133/1994 - "Radiation and Eddy Flux Experiment 1993 REFLEXg)",

by Christoph Kottmeier, Jorg Hartmann, Christian Wamser, Axel Bochert, Christof Liipkes,
Dietmar Freese and Wolfgang Cohrs

Heft-Nr. 134/1994 - "The Expedition ARKTIS-IX/1”, edited by Hajo Eicken and Jens Meincke

Heft-Nr. 135/1994 —  Die Expeditionen ANTARKTIS X/6-8", herausgegeben von Ulrich Bathmann,
Victor Smetacek, Hein de Baar, Eberhard Fahrbach und Gunter Krause

Heft-Nr. 136/1994 - Untersuchungen zur Erndhrungsokologie von Kaiserpinguinen (Aptenodytes forsteri)
und Koénigspinguinen (Aptenodytes patagonicus)”, von Klemens Pitz

Heft-Nr. 137/1994 -  Die kanozoische Vereisungsgeschichte der Antarktis”, von Werner U. Ehrmann
Heft-Nr. 138/1994 - ,,Untersughungf\(/‘an stratosphérischer Aerosole vulkanischen Ursgrungs und polarer
stratosphérischer Woltken mit einem Mehrwellenlangen-Lidar auf Spitzbergen (79°N, 12°E)”,

von Georg Beyerle

Heft-Nr. 139/1994 -  Charakterisierung der Isopodenfauna (Crustacea, Malacostraca)
des Scotia-Bogens aus biogeographischer Sicht: Ein multivariater Ansatz”, von Holger Winkler.

Heft-Nr. 140/1994 - Die Expedition ANTARKTIS X/4 mit FS 'Polarstern’ 1992”,
herausgegeben von Peter Lemke

Heft-Nr. 141/1994 —  Satellitenaltimetrie liber Eis — Anwendung des GEOSAT-Altimeters Uber dem
Ekstromisen, Antarktis”, von Clemens Heidland

Heft-Nr. 142/1994 — “The 1993 Northeast Water Expedition. Scientific cruise report of RV’Polarstern’
Arctic cruises ARK [X/2 and 3, USCG ‘Polar Bear’ cruise NEWP and the NEWLand expedition®,
edited by Hans-~Jurgen Hirche and Gerhard Kattner

Heft-Nr. 143/1994 - Detaillierte refraktionsseismische Untersuchungen im inneren Scoresby Sund
Ost-Gronland”, von Notker Fechner

Heft-Nr. 144/1994 ~  Russian-German Cooperation in the Siberian Shelf Seas: Geo-System
Laptev Sea“, edited by Heidemarie Kassens, Hans-Wolfgang Hubberten, Sergey M. Pryamikov
und Rudiger Stein

Heft-Nr. 145/1994 - The 1993 Northeast Water Expedition. Data Report of RV ‘Polarstern’

Arctic Cruises [X/2 and 3%, edited by Gerhard Kattner and Hans-Jirgen Hirche.

Heft-Nr. 146/1994 — "Radiation Measurements at the German Antarctic Station Neumayer
1982-1992%, by Torsten Schmidt and Gert Konig-Langlo.

Heft-Nr. 147/1994 — Krustenstrukturen und Verlauf des Kontinentalrandes im

Weddell Meer / Antarktis®, von Christian Hiibscher.

Heft-Nr. 148/1994 - "The expeditions NORILSK/TAYMYR 1993 and BUNGER OASIS 1993/94

of the AWI Research Unit Potsdam®, edited by Martin Melles.

Heft-Nr. 149/1994 - "Die Expedition ARCTIC’ 93. Der Fahrtabschnitt ARK-IX/4 mit

FS ‘Polarstern’ 1993”, herausgegeben von Dieter K. Fitterer.

Heft-Nr. 150/1994 - "Der Energiebedarf der Pygoscelis-Pinguine: eine Synopse”, von Boris M. Culik.
Heft-Nr. 151/1994 - Russian-German Cooperation: The Transdrift | Expedition to the Laptev Sea”,
edited by Heidemarie Kassens and Valeriy Y. Karpiy.

Heft-Nr. 152/1994 - , Die Expedition ANTARKTIS-X mit FS ‘Polarstern’ 1992, Bericht von den
Fahrtabschnitten / ANT-X / 1a und 2", herausgegeben von Heinz Miller.

Heft-Nr. 153/1994 — "Aminos&uren und Huminstoffe im Stickstoffkreisiauf polarer Meere”,

von Ulrike Hubberten.

Heft-Nr. 154/1994 - "Regional und seasonal variability in the vertical distribution of mesozooplankton
in the Greenland Sea”, by Claudio Richter.
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Heft-Nr. 155/1995 - "Benthos in polaren Gewéassern”, herausgegeben von Christian Wiencke und Wolf Arntz.
Heft-Nr. 156/1995 - "An ad{oint model for the determination of the mean oceanic circulation, air-sea

fluxes und mixing coefficients”, by Reiner Schiitzer.

Heft-Nr. 167/1995 - "Biochemische Untersuchungen zum Lipidstoffwechsel antarktischer Copepoden”,

von Kirsten Fahi.

Heft-Nr. 1568/1995 - "Die Deutsche Polarforschung seit der Jahrhundertwende und der EinfluB Erich von Drygalskis”,
von Cornelia Lidecke.

Heft-Nr. 159/1995 —~ The distribution of 3 '*0 in the Arctic Ocean: Implications for the freshwater balance of the halocli
and the sources of deep and bottom waters”, by Dorothea Bauch.

Heft-Nr. 160/1995 - "Rekonstruktion der spatquartaren Tiefenwasserzirkulation und Produktivitat im &stlichen
Siidatlantik anhand von benthischen Foraminiferenvergeselischaftungen”, von Gerhard Schmiedl.

Heft-Nr. 161/1995 - "Der EinfluB von Salinitdt und Lichtintensitat auf die Osmolytkonzentrationen, die Zellvolumina
und die Wachstumsraten der antarktischen Eisdiatomeen Chaetoceros sp. und Navicula sp. unter besonderer
Berticksichtigung der Aminoséure Prolin”, von Jurgen Nothnagel.

Heft-Nr. 162/1995 - "Meereistransportiertes lithogenes Feinmaterial in spatquartéren Tiefseesedimenten des zentrale
Gstlichen Arktischen Ozeans und der FramstraBe", von Thomas Letzig.

Heft-Nr. 163/1995 - "Die Expedition ANTARKTIS-XI/2 mit FS “Polarstern” 1993/94”,
herausgegeben von Rainer Gersonde.

Heft-Nr. 164/1995 - "Regionale und altersabhangige Variation gesteinsmagnetischer Parameter in marinen
Sedimenten der Arktis”, von Thomas Frederichs.

Heft-Nr. 165/1995 - "Vorkommen, Verteilung und Umsatz biogener organischer Spurenstoffe: Sterole in antarktischer
Gewassern”, von Georg Hanke.

Heft-Nr. 166/1995 ~ "Vergleichende Untersuchungen eines optimierten dynamisch-thermodynamischen Meereismodt
mit Beobachtungen im Weddelimeer”, von Holger Fischer. :

Heft-Nr. 167/1995 ~ "Rekonstruktionen von Paldo-Umweltparametern anhand von stabilen Isotopen und
Faunen-Vergesellschaftungen planktischer Foraminiferen im Stdatlantik”, von Hans-Stefan Niebler

Heft-Nr. 168/1995 ~ "Die Expedition ANTARKTIS Xl mit FS ‘Polarstern’ 1993/94. )
Bericht von den Fahrtabschnitten ANT Xil/1 und 2”, herausgegeben von Gerhard Kattner und Dieter Karl Fltterer.

Heft-Nr. 169/1995 - "Medizinische Untersuchung zur Circadianrhythmik und zum Verhalten bei Uberwinterern auf ein
antarktischen Forschungsstation”, von Hans Wortmann.

Heft-Nr. 170/1995 ~ DFG-Kolloquium: Terrestrische Geowissenschaften - Geologie und Geophysik der Antarktis.

Heft-Nr. 171/1995 - "Strukturentwickiung und Petrogenese des metamorphen Grundgebirges der nérdlichen
Heimefrontfiella (westliches Dronning Maud Land/Antarktika)”, von Wilfried Bauer.

Heft-Nr. 172/1995 - "Die Struktur der Erdkruste im Bereich des Scoresby Sund, Ostgrénland:
Ergebnisse refraktionsseismischer und gravimetrischer Untersuchungen”, von Holger Mandler.

Heft-Nr. 173/1995 - "Paldozoische Akkretion am paldopazifischen Kontinentalrand der Antarktis in Nordvictorialand
- P-T-D-Geschichte und Deformationsmechanismen im Bowers Terrane”, von Stefan Matzer.

Heft-Nr. 174/1995 — “The Expedition ARKTIS-X/2 of RV ‘Polarstern‘ in 1994, edited by Hans-W. Hubberten.

Heft-Nr. 175/1995 ~ “Russian-German Cooperation: The Expedition TAYMYR 1994, edited by Christine Siegert
and Dmitry Bolshiyanov.

Heft-Nr. 176/1995 - "Russian-German Cooperation: Laptev Sea System*, edited by Heidemarie Kassens,

Dieter Piepenburg, Jorn Thiede, Leonid Timokhov, Hans-Wolfgang Hubberten and Sergey M. Priamikov.
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