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Zusammenfassung

Die Bestimmung des Strahlungsforcing durch das troposphérische Aerosol in
der Arktis ist gegenwartig eine der Hauptaufgaben bei der Modellierung klima-
relevanter Vorgange in den ndrdlichen Breiten. Solche Ph&nomene wie ,Arctic
Haze" und ,Diamond Dust® beeinflussen durch ihre physikalisch-chemische
Struktur und ihre raumliche Verteilung direkt und indirekt verschiedene Pro-
zesse in der Atmosphére, insbesondere die Strahlungsbilanz des Systems
Erde/ Atmosphare.

Basierend auf bodengebundenen und flugzeuggetragenen Messungen mit
Photometern im Spektralbereich von 0,35 pm bis 1,2 ym beschéftigt sich die
vorliegende Arbeit mit der experimentellen Bestimmung wesentlicher klimarele-
vanter optischer Parameter des arktischen Aerosols in ihrer horizontalen, verti-
kalen und temporalen Variabilitat.

Anhand der Bodenmessungen der spektralen optischen Dicke des Aerosols
und Messungen der Strahldichteverteilung im Almucantar (Sonnenhorizontal)
konnten folgende Parameter flir die Aerosole der gesamten Luftsdule bestimmt
werden, die flir den atlantischen Sektor der Arktis typisch sind:

¢ die spektrale optische Dicke in ihrer jahreszeitlichen Variabilitat
e die Aerosol-GroéBenverteilung im Frihjahr und Sommer
e Phasenfunktion und Asymmetrieparameter im Frihjahr und Sommer

o Realteil des Brechungsindex im Frihjahr und Sommer

Die flugzeuggetragenen Messungen der spektraien optischen Dicke des Aero-
sols in verschiedenen Teilen der Arktis ermdglichen nicht nur eine Abschétzung
der horizontalen Ausdehnung der Aerosole, sondern auch eine Charakterisie-
rung ihrer optischen Eigenschaften in vertikaler Aufldsung. Auf der Basis von
Messungen oberhalb der Tropopause konnten auch die Eigenschaften des
stratosphéarischen Aerosols unter dem EinfluB vulkanischer Aerosole des Mt.
Pinatubo bestimmt werden. In Abh&ngigkeit vom spektralen Extinktionskoeffizi-
enten lieBen sich sowohl flir Schichten mit Background-Aerosol als auch fir
Schichten mit erhdhter Aerosolkonzentration oder Haze drei Typen unterschei-
den. Flr diese und das stratospharische Aerosol wurden folgende optische
Parameter bestimmt:

e die spektrale optische Dicke in vertikaler Auflésung und in einzelnen
Schichten im Frihjahr und Sommer

e der spektrale Extinktionskoeffizient in vertikaler Aufldsung und in einzelnen
Schichten im Frihjahr und Sommer

¢ die Aerosol-GroRBenverteilung in den Schichten im Frihjahr und Sommer

e Realteil des Brechungsindex flr Aerosole in einzelnen Schichten im
Frihjahr und Sommer

o die typische vertikale Verteilung in Abhéngigkeit von der Temperaturschich-
tung in der Troposphére



Gegenwartig ist es mit der hier vorgesteliten MeBmethode noch nicht méglich,
alle fUr eine reale Modellierung des arktischen Aerosols notwendigen optischen
Parameter vertikal aufgeldost zu bestimmen. Die Untersuchungen zeigen
jedoch, daB fir eine reale Bewertung der Klimawirksamkeit des arktischen
Aerosols auch der Asymmetrieparameter und die Einfachstreualbedo in ihrer
vertikalen und temporalen Variabilitdt bekannt sein missen.

Summary

At present the determination of radiative forcing by tropospheric aerosol in the
Arctic is one of the main goals in the modeiling of climat relevant processes in
the northern high latitudes. Such phenomena like "Arctic haze" and "Diamond
dust" influence several processes in the atmosphere, especiaily the radiation
balance of the system earth/ atmosphere, directly and indirectly by their
physical and chemical structure.

The content of the present work is the experimental determination of main
climat relevant optical parameters of Arctic agrosol and their horizontal, vertical
and temporal variability based on ground-based and airborne measurements
with photometers in the spectral region from 0.35 um to 1.2 um. Following
aerosol parameters for the entire atmospheric column (typical for the Atlantic
sector of the Arctic) were derived from ground-based measurements of the
spectral optical depth of aerosol and measurements of the radiation intensity
distribution in the almucantar plane of the sun:

e the spectral optical depth and its seasonal variability
e the aerosol size distribution in spring and summer
e the phase function and asymmetry paraimster in spring and summer

e the real part of refractive index in spring and summer

The horizontal extension of aeroscl was assessed and its optical properties in
vertical distribution have been characterised by airborne measurements of
spectral optical depth of aerosol in several parts of the Arctic. The properties of
stratospheric aerosol influenced by vulcanic aerosols of Mt. Pinatubo were
determined based on measurements above the tropopause. Three layer types
could be distinguished in layers with background aerosol as well as in haze
layers in dependence on the spectral extinction coefficient. The following optical
properties were determined for these types and stratospheric aerosol:

e the spectral optical depth and its vertical distribution in seperate layers in
spring and summer

o the spectral extinction coefficient and iis vertical distribution in seperate
layers in spring and summer

e the aerosol size distribution in layers in spring and summer

s the real part of refractive index of aerosol in seperate layers in spring and
summer



o the typical vertical distribution of aerosol depending on the temperature pro-
file of the troposphere

At the moment it's not posiible to determine all necessary optical parameters
and their vertical distribution for a real modelling of Arctic aerosol with the here
presented method. The investigations show, that the asymmetry parameter and
the single scattering albedo and their vertical distribution are of main interest for
a real valuation of the climat impact of Arctic aerosol .



Definitionen und verwendete Symbole

o - Wellenlangenexponent nach Angstrom,
Angstrém-Parameter

B - Tribungskoeffizient nach Angstrém, dieser entspricht der
optischen Dicke des Aerosols bei der Wellenlange von
A=1,0pm

Oae - Optische Dicke des Aerosols, Ma8 fir die Tribung der Atmo-
sphare durch Aerosole

Adpe - Absoluter Fehler der optischen Dicke des Aerosols

dne,1 - Columnare optische Dicke des Aerosols am Unterrand
der Schicht

Sne,2 - Columnare optische Dicke des Aerosols am Oberrand
der Schicht

Oriz0 - Optische Dicke von Wasserdampf

ONo2 - Optische Dicke von Stickstoffdioxid

do3 - Optische Dicke von Ozon

do2 - Optische Dicke von Sauerstoff

ORay - Optische Dicke durch Rayleigh-Streuung der Luftmolektile

ot - Optische Dicke der gesamten Luftsaule

A - Wellenlange [ pm ]

\Y - Junge-GréBen-Parameter

] - Streuwinkel [ grd ]

c - Streuung als Ausdruck fiir die "Breite" des Modes einer
Lognormal-Verteilung

Cab - Absorptionskoeffizient [ km-1 ]

Cex - Extinktionskoeffizient [ km-1 ]

AGex - Absoluter Fehler des Extinktionskoeffizienten [ km-1 ]

Csc - Streukoeffizient [ km-1 ]

o - Einfachstreualbedo, Anteil der Streuung an der Extinktion

(1-wy) - Absorptivitat, Anteil der Absorption an der Extinktion

QA - Raumwinkel [ sr ]

Vi



Definitionen und verwendete Symbole (Fortsetzung)

b - komplexer Brechungsindex b=b-b;-i

b, - Realteil des komplexen Brechungsindex

b - Imaginarteil des komplexen Brechungsindex

g - Asymmetrieparameter, beschreibt das Streuverhalten der
Teilchen (reine Vorwartsstreuung: g = 1, reine Rickwarts-
streuung: g = -1, isotrope Streuung: g = 0)

ho - Sonnenhdhenwinkel, berechnet aus Zeit und geografischer
Position nach Sonntag (1989)

hscn - Schichtdicke [ km ]

Ahsen - Absoluter Fehler in der Schichtdicke [ km ]

m - Luftmasse, das ist die optische Weglédnge des Sonnenlichtes
durch die Atmosphare normiert auf senkrechte Durchstrahlung

M - Massenmischungsverhaltnis der Aerosole in 1 m? Luft

No - normierte Konstante als Funktion der Teilchenanzahl im Mode
einer Lognormal-Verteilung

N(r) - Anzahl der Aerosol-Teilchen mit Radius r

dN(r)/dlogr - GréBenverteilung

P - Luftdruck

Py - Normal-Luftdruck = 1013,25 hPa

P({6) - Phasenfunktion

Qex(Mb,r) -~ Extinktionswirkfaktor

r - Teilchenradius

Fetf - effektiver Teilchenradius, Maf3 flr das Verhéltnis von
Volumen zur Oberflache aller Teilchen

m - mittlerer Mode-Radius der Lognormal-Verteilung

Uaimu - MeBspannung als Funktion des Streuwinkels aus der Messung
im Almucantar der Sonne [V ]

Un - Mef3spannung [ V]

Uo - Exiraterrestrisches Signal, bestimmt durch die Langley-Methode
im Hochgebirge [ V]

z - Weglange [ km ]

Z4 - Flugh&he an der Untergrenze der Schicht [ km ]

Zs - Flughohe an der Obergrenze der Schicht [ km ]

Vil






1 Einleitung

Aerosol ist ein Spurenstoff der Atmosphare, der flr das Klimageschehen unse-
rer Erde von groBer Bedeutung ist. In Abhangigkeit von ihrer physikalisch-
chemischen Struktur und ihrer rdumlichen Verteilung beeinflussen Aerosocle
direkt und indirekt verschiedene Prozesse in der Atmosphare, wie Strahlungs-
flisse, die Wolkenbildung oder den Verlauf chemischer Reaktionen.

Jaenicke (1988) charakterisierte den Begriff Aerosol ganz allgemein: ,Als Aero-
sole bezeichnet man dispersive Systeme mit Luft als Tragergas und festen oder
flissigen streuenden Phasen oder Mischungen aus beiden. Aerosole sind in
der Atmosphare allgegenwértig. Sie werden entweder durch den Ubergang aus
der Gasphase zu festen Partikeln oder durch den Zerfall von Flissigkeiten und
festem Material gebildet.”

Das Erscheinungsbild des atmosphérischen Aerosols ist sehr vielfaltig. Es
reicht von Partikeln nattrlichen Ursprungs, wie den Aitken-Kernen, die aus der
Gasphase entstehen, oder Wistensand und Pflanzenpollen mit einer
TeilchengréBe > 1 pym im Radius, bis hin zu anthropogen erzeugten Partikeln,
wie Ruf3. Nach Liljequist und Cehak (1984) werden die Teilchen nach ihrer
GréBe eingeteilt:

1. Nucleation-Mode oder Aitken-Kerne mit Radien r < 0,1 um
(auch ,ultrafine particle®)

2. Accumulation-Mode oder grof3e Kerne mit Radien 0,1 um <r<1um
(auch ,sub-micrometer fraction®)

3. Coarse-Mode oder Riesenkerne mit Radien r > 1 um
(auch ,super-micron fraction®)

Aerosole kdnnen in flissiger Form als Trépfchen, als feste Partikel oder aus
Konglomeraten von beidem bestehen. Auch Eispartikel, die wiederum mit die-
sen Partikeln Verbindungen eingehen kénnen, gehéren dazu. _

Ebenso vielfaltig wie ihr Erscheinungsbild ist auch die Wirkung der Aerosole in
unserer Atmosphére und damit ihr Einfluf3 auf unser tagliches Leben. Von
besonderer Bedeutung ist der Einfluf3 der Partikel auf das Strahlungsbudget
unseres Planeten. Entsprechend ihrer physikalischen Eigenschaften und ihrer
chemischen Zusammensetzung wirken sie direkt auf Erwarmung oder Abkih-
lung, auf Gewinn oder Verlust an Sonnenenergie. Aerosolteilchen kdnnen
hygroskopisch sein und durch die Aufnahme von Wassermolekilen aus der
Atmosphére quellen oder auch Tropfchen von L&sungen bilden. Dadurch
andern sich ihre physikalischen Eigenschaften (z.B. der komplexe
Brechungsindex, oder ihr Streuverhalten) und damit ihre direkte Wirkung auf
das Strahlungsbudget. Darliber hinaus fungieren Aerosolteilchen auch als
Kondensationskerne fir die Wolkenbildung und wirken damit indirekt auf die
Strahlungsbilanz des Systems Atmosphare/Erdoberflache.

Global gesehen wirkt das atmosphéarische Aerosol eher abkihlend auf das
System Erde/Atmosphéare und damit dem Treibhauseffekt durch die verstarkte
COz-Emission entgegen (Grassl, 1973; Ackerman et al., 1976; Joseph, 1984;
Blachet, 1994, Ramaswamy et al., 1994). Britische Wissenschaftler zeigten
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dies eindrucksvoll anhand von Modellrechnungen (Dickson, 1995), wobei sie
neben den Treibhausgasen auch natlrliche und anthropogene Suifate
berlicksichtigten. Aber bei einer hohen Bodenalbedo, wie sie in polaren Breiten
in der meisten Zeit des Jahres anzutreffen ist, kann sich eine erhoéhte
Aerosolkonzentration bei entsprechender chemischer Zusammensetzung (mit
hohem RuBanteil) auch erwdrmend auswirken (Blanchet, 1994), was z.B. zu
einer Verstarkung des Treibhauseffektes fihren wiirde. Die Arktis spielt fir das
Wettergeschehen der Nordhemisphare eine bedeutende Rolle. Veranderungen
im Strahlungsbudget in dieser Region haben auch unmittelbar Auswirkungen
auf die mittleren Breiten und damit auf unser Wetter.

Die Bestimmung des Strahlungsforcing durch das tropospharische Aerosol in
der Arktis ist gegenwartig eine der Hauptaufgaben bei der Modellierung klima-
relevanter Vorgédnge in den nodrdlichen Breiten. Die sehr idealisierten
Parameter zur Beschreibung des atmosphérischen Aerosols liefern bei den
bisherigen Modellstudien (Blanchet und List, 1987; Emery et al., 1992) zum
Strahlungsforcing des arktischen Aerosols oft widerspriichliche Ergebnisse und
zeigen teilweise groBe Abweichnungen zu real beobachteten MefB3gréBen, wie
z.B. der Oberflaichentemperatur (Leiterer, 1991). Fir eine mdglichst genaue
Beschreibung der chemischen und physikalischen Eigenschaften des Aerosols
in einem Modell sind Angaben UGber

- die chemische Zusammensetzung als Mischungsverhditnis oder
den komplexen Brechungsindex

- die optische Dicke des Aerosols
- die GréBenverteilung der Aerosolpartikel

- den Asymmetrieparameter zur Beschreibung des Streuverhaltens
der Teilchen

- die Einfachstreualbedo zur Beschreibung des Anteils an
Absorption und Streuung

notwendig und zwar in spektraler, vertikaler, horizontaler und zeitlicher Aufld-
sung, sowie als Funktion der relativen Feuchte. Verglichen mit Eurasien oder
Amerika gibt es bisher jedoch nur relativ wenige gesicherte Informationen tGber
Aerosole in der Arktis und ihren EinfluB auf den Strahlungshaushait in den
hohen Breiten. d’Almeida et al. stellten 1991 ein globales Aerosolmodell vor.
Das arktische Aerosol ist darin mit seiner chemischen Zusammensetzung und
seinen optischen Eigenschaften, die auf der Basis von Berechnungen mit Hilfe
der Mie-Theorie ermittelt worden sind, beschrieben. Als vertikale Verteilung
wurde ein mittleres exponentielles Profil und horizontal eine Gleichverteilung
Uber die gesamte Arktis angenommen. Auch neuere Arbeiten von Koepke et al,
(1997) zeigen keine wesentliche Verbesserung in der Beschreibung des arkti-
schen Aerosols.

Ziel dieser Arbeit ist es, auf der Grundiage von Photometermessungen aus
dem Zeitraum 1993 bis 1996 wesentliche optische Eigenschaften des
arktischen Aerosols, insbesondere in der Troposphdare sowie ihre vertikale und
horizontale Verteilung zu bestimmen. Diese kdnnen dann in parametrisierter
Form in Abh&ngigkeit von Jahreszeit, Wetterlage und geografischer Region
Eingang in regionale oder auch globale Klimamodelle finden.
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2 Bisherige Kenntnisse Uber das arktische Aerosol

2.1 Historie

Denkt man an die Arktis, verbindet man damit die Vorsteliung von einer sehr
klaren, vom Menschen weitgehend unbeeinfluf3ten Atmosphare mit Sichtweiten
von mehreren 100 Kilometern. Bereits seit Beginn der dreiBiger Jahre wurden
in der russischen Arktis (Dikson Island/Kara-See seit 1938, Franz-Joseph-
Land/Barents See seit 1933) Strahlungsmessungen zur Bestimmung der
Tribung der Atmosphare, in erster Linie hervorgerufen durch den Wasser-
dampfgehalt und die Aerosole, durchgeflihrt. Die von Leiterer (1991) und auch
von Radionov et al. (1995) verdéffentlichte Mef3reihe von 1933 bis 1992 zeigt ein
deutliches Anwachsen der Lufttriibung erst seit Mitte der 50-er Jahre, einherge-
hend mit der rasanten industriellen Entwicklung nach dem zweiten Weltkrieg.
Dabei ist die Zunahme der Tribung im Frihjahr deutlich gréBer als im Sommer.
Da im gleichen Zeitraum kein Anstieg des Wasserdampfgehaltes der Luft
hekannt ist, liegt der Schlu® nahe, daf3 diese signifikante Anderung auf eine
erhodhte Aerosolkonzentration zurlickzuflhren ist. Etwa zur selben Zeit, n&miich
ebenfalls in den 50-er Jahren wurde dieses Phanomen ungewdhnlich hoher
Aerosolkonzentration auch im amerikanischen Teil der Arktis festgestellt. Ame-
rikanische Militarflieger, die damals regelméafBige Wettererkundungsflige im
amerikanischen Sektor der Arktis bis zum Pol durchfihrten (Ptarmigan-Fllge),
herichteten Gber Dunstschichten unbekannter Herkunft mit grof3en Ausmalfien
und einer stellenweise betrachtlichen Verminderung der Sichtweite. M. Mitchell
Jr. (1957), ein junger Luftwaffenoffizier, war der erste, der fur diese
Erscheinung den Namen ,Arctic Haze® pragte. 1967 wurden die Ptarmigan-
Fllige eingestellt und das bis dahin ungekidrte Ph&anomen geriet in Verges-
senheit. In den 70-er und 8C-er Jahren rickte die Problematik wieder in das
Interesse inshesondere der amerikanischen Forscher (Raatz, 1984; Shaw,
1975). Seit 1983 wurden von amerikanischer Seite im Rahmen der vier
AGASP-Experimente (Arctic Gas and Aeroscol Sampling Program: Schnell,
1984; Schnell und Raatz, 1984) 1983, 1986, 1989 und 1992 umfangreiche
Arbeiten durchgefihrt, deren hauptsachliches Ziel es war, genauere
Informationen Uber die chemische Zusammensetzung des ,Arctic Haze", seine
physikalischen Eigenschaften und seine Entstehung zu gewinnen. Aber auch
danische, kanadische, norwegische und deutsche Wissenschaftler beteiligten
sich mit Flugzeug- und BodenmeBkampagnen in zunehmendem MaBe an der
Erforschung des arktischen Aerosols (z.B. Flyger et al., 1976; Leaijich et al,
1984; Wendiing et al., 1985). Nur wenige Stationen, wie seit 18971 das
G.M.C.C. (Geophysical Monitoring for Climatic Change) Observatorium in
Barrow, Alaska, seit 1986 das Canadian Baseline Atmospheric Monitoring
Observatorium in Alert, Kanada (Ellesmere Island) oder seit 1991 die
Koldewey-Station des Alfred-Wegener-Instituts fir Polar- und Meeresforschung
in Ny-Alesund, Spitzbergen flhren regelméfiige Messungen der optischen und
chemischen Eigenschaften des Aerosols durch. Aber wie berelts Flyger et al.
1976 feststellten, geben die Bodenmessungen nicht die wahren Verhéaltnisse in
der gesamten Troposphére wieder. Entweder sind sie auf die Bedingungen in
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unmittelbarer Bodenndhe beschrankt oder sie liefern eine Aussage Uber die
columnaren Verhéaltnisse in der gesamten Atmosphdre ohne vertikale
Aufldsung. So ergénzen Fallstudien mit Flugzeugen seit AGASP | (1983) und in
geringerem Umfang auch LIDAR-Messungen (z.B. Leaitch et al, 1989,
Khattatov et al, 1997a, 1997b) unser Bild vom arktischen Aerosol mit Aus-
sagen zur vertikalen Verteilung der Partikel.

Nach der Anderung der politischen Verhéltnisse in RuBland 1989/90 beteiligten
sich auch mehr und mehr russische Wissenschaftler an der Erforschung
(Radionov et al., 1995) des arktischen Aerosols, begrenzt RufB3land doch etwa
ein Drittel der Arktis. Erkenntnisse aus dem russischen Sektor der Nordpolarre-
gion waren bis dahin eher selten publiziert oder der allgemeinen Offentlichkeit
kaum zugangig. In der Zeit von 1993 bis 1995 gab es erstmals ein gemeinsa-
mes Deutsch-Russisches Projekt zur Erforschung des ,Arctic Haze“. Im
Rahmen des vom BMFT (Bundesministerium flr Forschung und Technologie)
geférderten Projektes wurden insgesamt vier Flugzeugexpeditionen (zwei
SommermeRkampagnen, zwei FrihjahrmeBkampagnen) im russischen, ameri-
kanischen, kanadischen und im atlantischen Sektor der Arktis durchgeflihrt.
Erste Ergebnisse wurden in einer speziellen Ausgabe von Atmospheric
Research (Special issue: Arctic haze, 44, 1997) verdffentlicht. Alle Messungen
der spektralen optischen Dicke des Aerosols mit speziell fur den Flugzeugein-
satz entwickelten Photometern (Leiterer st al., 1996), die vom Deutschen Wet-
terdienst, Meteorologisches Observatorium Lindenberg durchgefihrt wurden,
standen auch fur die Ersteliung dieser Arbeit zur Verfigung.

2,2 Troposphérisches Aerosol

Tabelle 1. Hauptsachliche Bestandteile des arktischen Aerosols und ihr
prozentuales Mischungsverhéltnis nach d‘Almeida et al., 1991.

Komponente Volumenanteil in %

Frihjahr (Marz) Sommer (Juli)
Seesalze 17,7 73,6
anthropogene Kohlenstoffver-
bindungen (inshesondere Ruf3) 48,1 0,0
natlrliche und anthropogene
Sulfate 34,1 18,9
Mineralien 0,09 7,5

biologische Partikel

Die meisten Aerosole sind aufgrund ihrer Gréf3e und ,Lebensdauer® (nach
Shaw et al., 1993 sind Verweilzeiten der Teilchen in der arktischen Atmosphéare
von mehreren Wochen moglich) in der Troposphére, insbesondere in der
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Grenzschicht konzentriert (d’Almeida et al., 1991: 0 km - 3,5 km; Leiterer et al.,
1992: 0 km - 1,5 km; Orvig, 1970: =2 km). Die Untersuchung des troposphari-
schen Aerosols ist daher von besonderer Bedeutung.

Die chemische Zusammensetzung des arktischen Aerosols wurde von
d‘Almeida et al. (1991) in ihrem globalen Aerosolmodeli beschrieben und soll
hier nicht weiter untersucht werden. Danach setzt sich das arktische Aerosol
hauptséchlich aus den in Tabelle 1 genannten Komponenten zusammen. Um
die Unterschiede zwischen Fruhjahr und Sommer zu verdeutlichen, wurde je
ein typischer Monat ausgewéhlt. Dies wird durch eine Reihe anderer Autoren
bestatigt, wie z.B. durch Flyger et al. (1976), Toon und Pollack (1976), Covert
und Heintzenberg (1993) und Heintzenberg und Leck (1994). Der giobale
Aerosoldatensatz (GADS) von Koepke et al. (1997) beschreibt dagegen das
arktische Aerosol als Gemisch von drei hauptsachlichen Komponenten:
1.) wasserlésliche Partikel resultierend aus der Gas-Partikel-Umwandiung,
industriellen und natirlichen Prozessen und der direkten Emission von der
Oberflache und biologischen Quellen, 2.) RufB und 3.) Seesaltz. Von anderen
Wissenschaftlern (z.B. Jaeschke et al, 1997) werden aber auch
stickstoffhaltige Komponenten wie Ammoniumsulfat oder NOy als wichtige
Bestandteile beschrieben.
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A [ @ Inuvik, Kanada (Northwest territories) 1979 ]
0,25 | _ A Ny-Alesund, Spitzbergen 1996 _
0,20 |- .
0,15 > _
- | _ ]
0,10 |- E -
L ] o
L i
0,05 | o1 I L I % N
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Abbildung 1: Typischer Jahresgang (Monatsmittel und Streuung) der
columnaren optischen Dicke des Aerosols bei 0,50 pm in Inuvik (Freund, 1983),
Fairbanks (Shaw, 1982) und in Ny-Alesund.

Die Aerosolkonzentration in der Arktis unterliegt einer starken jahreszeitlichen
Schwankung mit einem Minimum im Sommer/ Herbst und einem Maximum im
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spaten Winter und Frihjahr, namentlich in der Zeit von Mérz bis Mai (Abb. 1).
Dies resultiert einerseits aus der mit dem Wechsel von Polartag und —nacht
stark schwankenden Strahlungsbilanz in der Arktis selbst und andererseits aus
den jahreszeitlich bedingten Anderungen im Transport von Luftmassen aus den
Queligebieten anthropogener Aerosole in den mittleren Breiten in die Arktis.
Beide Mechanismen sind sehr vielfaltig und bis heute noch nicht véllig geklart.
Sie sollen hier auch nur in soweit erfautert werden, wie es flr das Verstdndnis
und die Interpretation der Ergebnisse dieser Arbeit von Bedeutung ist.

Raatz (1991) erklart den ersten ,lokalen" Einfluffaktor so, daB3 im Winter und
zeitigen Fruhjahr durch das Fehlen der Sonneneinstrahlung die Strahlungsbi-
lanz in der Arktis negativ ist. Damit verbunden ist eine starke Abklhlung der
Oberflache in weiten Teilen der Arktis. Dies fahrt zur Ausbildung einer sehr sta-
bilen Luftschichtung mit einer stark ausgepréagten Inversion, die die freie Tropo-
sphére von der arktischen Grundschicht (Schneider-Carius, 1953) abtrennt.
Aerosole und Gase, die aus dem Siiden in die Arktis transportiert werden, kon-
nen sich relativ lange in der Troposphére halten, da die Mechanismen zum
Aerosolabbau, wie Durchmischung der Luft und Niederschldge, weitgehend
fehlen. Mit dem Ende der Polamacht werden unter dem EinfluB der zunehmen-
den Sonneneinstrahlung photochemische Prozesse und eine Gas-Partikel-
Umwandlung moglich (siehe 2.2.2). Dadurch erhéht sich gerade in dieser Zeit
nochmals die Aerosolkonzentration. Im Mai, wenn durch die st&ndige Sonnen-
einstrahlung die Strahlungsbilanz positiv und dadurch die Schichtung in der
Atmosphéare labiler geworden ist, kommt es zu einem mehr oder weniger
abrupten Abbau der Aerosolkenzentration.

Neben diesem lokalen Wechsel in der Strahlungsbilanz der Arktis ist der starke
Unterschied im Strahlungsbudget zwischen Aquator (starke Erwdrmung) und
den Polregionen (starke Ausklhlung) und die daraus resultierenden langen
Wellen in der Atmosphare (Rosby-Wellen) der grundiegende Antriebsmecha-
nismus flr Transportprozesse aus den mittleren und sogar subtropischen Brei-
ten in die Arkiis. Auch die Lage der Polarfront beeinfluBt diesen Prozef3
nachhaltig. In den Zeiten, wenn die Ampiitude der langen Wellen relativ klein ist
und zonale Stromungen in der Atmosphére der mittleren Breiten vorherrschen,
ist die Polarluft weitgehend isoliert von den Lufimassen weiter sldlich. Wéchst
die Amplitude der langen Wellen an, kommt es vormnehmlich zu einer
meridionalen Stromung und damit zu einem lL.uftaustauch zwischen nordlichen
und sldlichen Breiten. Dabei spielen u.a. die nach Osten wandernden
Tiefdruckgebiete eine bedeutende Rolle. Werden sie unter bestimmten
Wetterlagen (z.B. stabiler Hochdruck tUber Mittel- und Osteuropa im Winter)
nach Norden abgedréngt, flihren sie nicht nur die warmere Luft der mittleren
Breiten, sondern auch grof3e Mengen an anthropogenen Aerosolen mit sich.
Derartige  Wetterlagen  (sogenannte ,blocking®-Situationen)  unterliegen
zeitlichen und lokalen Schwankungen. Aligemein treten sie haufiger im Winter/
Frihjahr als im Sommer/ Herbst auf (Raatz, 1991). So kommt es gerade in
dieser Jahreszeit zur Ausbildung charakieristischer Transporiwege (siehe
Abb. 2), entlang derer die Luftmassen aus den Quellregionen in Europa, Sibi-
rien und Nordamerika in die Arktis gelangen (Haatz und Shaw, 1984; Harris,
1994: Vinogradova und Egorov, 1996). Dabej sind die konkreten meteoro-
logischen Bedingungen (Temperatur, Druck und Feuchtegehalt der Luft) in den
Quellregionen bestimmend fir die Transporthéhe und die Auswaschung von
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Aerosolen durch Niederschlag wéhrend des Transports. Ein Luftpaket aus
mittleren Breiten, daf3 nérdlich der Polarfront seinen Weg nach Norden in eine
kaltere Region beginnt, wird je nach Feuchtegehalt angehoben. Da die
Temperaturdifferenz zwischen Quell- und Zielgebiet jedoch nicht sehr hoch ist,
wird diese Anhebung nicht sehr stark sein.

() ,
Ausstrémung /‘ X

antizyklonale
Einstromung

zyklonale und
antizyklonale
Einstrémung

Abbildung 2: Schematische Darstellung der mittleren Verteilung des
Bodendrucks (mb) im Winter mit den hauptsachlichen Strémungsgebieten in
und aus der Arktis (nach Raatz, 1991).

Anders verhalt es sich mit Luftmassen, die von mittleren Breiten stdlich der
Polarfront nach Norden transportiert werden. Sie erfahren in der Polarfront,
einer Zone mit einem sehr starken horizontalen Temperaturgradienten zwi-
schen Polarluft und Tropikluft, eine starke Anhebung. Im Ergebnis des weiteren
Transportes nach Norden wird sich die Héhe der Luftmasse dann nur noch
wenig &ndern. Ist die Anhebung der Luftmassen mit der Ausbildung von Nie-
derschlagen verbunden, kommt es zur Auswaschung der mitgefUhrten Aero-
sole. Insgesamt werden dieses Luftpaket und damit die Aerosole und Gase in
einer gréBeren Hoéhe in die Arktis gelangen als das im ersten Fall genannte
Luftpaket. So kann es in der Arktis in unterschiedlichen Hohen zur Anreiche-
rung von Aerosolen unterschiedlicher Konzentration kommen. Die Lage und
Entstehungsmechanismen von Bodeninversionen, angehobenen Inversionen
oder von Bereichen mit Isothermie in der arktischen Troposphére selbst
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bestimmen ebenfalls die vertikale Struktur des Aerosols. Die Erfassung und
Systematisierung der vertikalen Struktur des troposphdrischen Aerosols in der
Arktis und seiner optischen und chemischen Eigenschaften ist auBerst schwie-
rig. Selbst Messungen nach dem herkédmmlichen LIDAR (Light detection and
ranging)-MeBverfahren (Klett, 1981; Jdger und Hofmann, 1991) sind in hohen
nérdlichen Breiten eher selten und so wie viele Flugzeugmessungen meist auf
eine Wellenldnge beschrankt. Sie beinhalten aufgrund der notwendigen
Annahmen flr das sogenannte LIDAR-Verhaltnis, das Verhéltnis von Extink-
tionskoeffizient zu Ruckstreukoeffizient, groBe Unsicherheiten. In der Arktis
werden LIDAR-MeBsysteme vorrangig zur Beobachtung stratospharischer
Aerosole vulkanischen Ursprungs bzw. von PSCs (Polar Stratospheric Clouds)
benutzt (z.B. Beyerle et al., 1995). Neuere LIDAR-MeBverfahren, wie Raman
LIDAR, dessen Erweiterung auf mehrere Wellenlangen (Ansmann et al., 1997;
Muller et al., 1998) oder Messungen bei mehreren Zenitwinkeln (Gutkowicz-
Krusin, 1993) haben bisher kaum Eingang in die Bestimmung der Eigenschaf-
ten tropospharischer Aerosole in der Arktis gefunden.

Charakteristisch ist auch die horizontale Inhomogenitat der Aerosolschichten in
der Arktis. lhre rdumliche Ausdehnung kann von wenigen 100 km bis Uber
1000 km betragen (Raatz, 1984; Heintzenberg, 1989). Darlber hinaus ist es
moglich, daB durch groBraumige Absinkbewegungen in Hochdruckgebieten und
durch sogenannte Tropopausenfaltungen stratosphérische Luft in die obere
Troposphéare gelangt. Eventuell vorhandene vulkanische Aerosole lassen sich
dann in der freien Troposphéare nachweisen.

Im folgenden soll versucht werden, bisher bekannte allgemeingultige bzw. im
Einzelfall beobachtete physikalische Aerosoleigenschaften zusammenzu-
fassen.

2.2.1 Arktisches Aerosol im Sommer

Im Sommer ist die arktische Atmosphére durch die Lage der Polarfront bei etwa
B80°N bis 70°N weitgehend von den Quellregionen anthropogener Aerosole
abgeschirmt (Abb. 3b). Kommt es zur Advektion warmer feuchter Luft in die
Polregion, so flihrt dies zum Aufgleiten der warmen Luftmassen auf die kaltere
Luft Gber der Eiskappe. Die beiden unterschiedlichen Luftmassen bilden in
geringer Héhe (200 m bis 300 m) eine Bodeninversion. Die Konzentration und
die physikalisch-chemischen Eigenschaften von Aerosolen (sofern vorhanden)
oberhalb und unterhalb der Inversion kdnnen demnach sehr stark voneinander
differieren.

Wenn, wie oben beschrieben, Luftmassen von Gebieten sudlich der Polarfront
nach Norden transportiert werden, erfahren sie eine starke Anhebung. Dies ist
in erster Linie zutreffend flr Luftmassen mit starker Aerosolkonzentration aus
den mittleren Breiten oder auch flr Luftmassen aus stdlicheren Regionen, die
z.B. Wistenstaub mit sich fllhren. Die daraus resultierenden Haze-Schichten
im Sommer (Flyger et al., 1976; Hegg et al., 1996; Ottar et al., 1986) sind also
meistens in gréBeren Hohen im Zusammenhang mit angehobenen Inversionen
nachweisbar, so daB Bodenmessungen mit Teilchenzadhlem u.4. in situ-MeB-
verfahren nicht die wahren Verhéltnisse in der Troposphére wiederspiegeln.
Neben anthropogenen Aerosolen bildet vor allem der eisenhaltige Wistenstaub
(von der Erdkruste durch Winderosion freigesetzte Minerale) die braunlich bis
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orange erscheinenden Haze-Schichten (z.B. Flyger et al., 1976). Von einzelnen
Haze-Ereignissen abgesehen ist die arktische Troposphére in den Sommermo-
naten Juni bis August jedoch weitgehend frei von Aerosolen.

a) Januar b) Juli

Abbildung 3: Mittlere absolute Topographie der 500-hPa-Flache (in gpdam) und
Lage der Polarfront.

Tabelle 2.1 stellt eine Auswah! von Arbeiten aus den letzten zwanzig Jahren
zusammen, in denen uUber einzelne optische Parameter des arktischen
Aerosols im Sommer berichtet wird. Vorherrschend sind MeBergebnisse aus
dem amerikanischen und kanadischen Sektor der Arktis, wie auch aus
Gronland und dem Raum Spitzbergen. Die columnare optische Dicke des
Aerosols dae (Troposphére und Stratosphare) ist im Sommer sehr gering (z.B.
Shaw, 1975; Leiterer, 1991; Hegg, 1996; Radionov, 1995). Haufig findet man
Angaben nur zu einer Wellenlange im sichtbaren Bereich. Fur 0,55 um liegt der
mittlere Wert fir die gesamte Luftsdule bei 84¢(0,55 pm) = 0,04. Die wenigen
vorhandenen Aerosolpartikel sind im wesentlichen in der Grenzschicht und in
der unteren Troposphére zu finden. thre Konzentration nimmt in etwa exponen-
tiell mit der Hohe ab (Shaw, 1975). Auch die Streukoeffizienten (die meisten
Angaben findet man auch in diesem Fall nur zu einer Wellenldnge im
sichtbaren Bereich des Spektrums), die mit Nephelometern unterschiedlicher
Bauart gewonnen wurden, sind im Sommer mit Werten von
05c(0,55 um) = 0,0028 km™' bis 0,013 km™ klein, z.B. Bodhaine et al. (1981),
Heintzenberg (1984) und Brock et al. (1989). Die Bestimmung des Absorptions-
koeffizienten ist eher selten. Fir die Auswertung lagen nur die Arbeiten von
Heintzenberg (1984) und Blanchet (1989) mit Werten fir 6,5(0,55 pm) zwischen
10°km™ und 3-10* km™" vor. Diese Werte sind bis zu zwei GréBenordnungen
kleiner als die gleichzeitig ermittelten Streukoeffizienten.



Tabelle 2.1(a): Auswahl von Veréffentlichungen mit MeBergebnissen zum
arktischen Aerosol im Sommer.

Quelle Messung

Ort
Shaw, G.E. (1975) Alaska
Bodhaine et al. (1981) Alaska
Freund, J. (1983) kanadische Arktis
Heintzenberg, J. (1984) Grénland/ Franz-Joseph-Land/
Spitzbergen
Ottar et al. (1986) Spitzbergen
Blanchet (1989) Literaturauswertung
Brock et al. (1989) Gronland/ Alaska
Herber, A. (1992) Spitzbergen
Radionov et al. (1995) russische Arktis
Hegg et al. (1996) Alaska
Herber et al. (1996) Spitzbergen

Die aus der Literatur bestimmten GrdBenbereiche und Mittel fir die einzelnen
optischen GroéBen des Aerosols wurden in Tabelle 2.2 zusammengefaBt. Auch
in den Sommermonaten wurden bereits mehrfach Ereignisse erhéhter Aerosol-
konzentration (Haze-Ereignisse) beobachtet (Shaw, 1975; Brock et al., 1989).
Gelegentlich findet man gerade im Zusammenhang mit erhéhten Aero-
solkonzentrationen im Sommer auch Untersuchungen zu weiteren optischen
Parametern dieser Teilchen und méglichen Auswirkungen auf die Strahlungsbi-
lanz in der Arktis. Covert und Heinzenberg (1993), aber auch Flyger et al.
(1976) und Brock et al. (1989) berichten Uber Teilchen im Nucleation-Mode und
Accumulation-Mode, und zwar in Luftschichten mit geringer Aerosoikonzentra-
tion als auch in Haze-Schichten. Brock et al, (1989) konnten im Sommer 1985
in Haze-freier Luft und bei geringer Haze-Belastung in verschiedenen Teilen
der westlichen Arktis auch Teilchen im Coarse-Mode nachweisen. In jedem Fall
sind die Teilchen mit Radien kleiner 0,1 pm (Nucleation-Mode) in der Anzahl
dominierend. lhre optische Wirksamkeit auf das Sonnenlicht kann jedoch von
den relativ wenigen, aber viel gréBeren Teilchen Uberdeckt werden.
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Tabelle 2.1(b):

Messung Bemerkung
Zeit
7/72 columnare Bodenmessung/ Flugzeugmessungen
77-78 Bodenmessung
78-80 columnare Bodenmessung
80 Bodenmessung
82
83 Flugzeugmessungen
Vergleich Messungen/ Modellrechnungen
8/85 Flugzeugmessungen
8/91 columnare Bodenmessung
33-92 columnare Bodenmessung
6/95 columnare Bodenmessung/ Flugzeugmessungen
91-96 columnare Bodenmessungen

Angaben uUber die flr das Strahlungsforcing bedeutsamen optischen Parame-
ter, wie Einfachstreualbedo und Asymmetrieparameter flir Aerosole im Sommer
sind selten zu finden. Stellvertretend sei hier die Arbeit von Hegg et al. (1996)
genannt. Sie bestimmten bei Bodenalbedowerten zwischen 0,13 und 0,73
einen mittleren Wert flr die Einfachstreualbedo «0(0,55 ym) = 0,92 + 0,04 und
liegen damit im oberen Bereich der von d'Almeida et al. {1991) in ihrem
globalen Aerosolmodell flir arktisches Aerosol (mit relativer Feuchte bis 90%)
definierten Werte flr wo(0,55 pm) von 0,844 bis 0,926. Betrachtet man die von
Blanchet (1989) zusammengestellten Streu- und Absorptionskoeffizienten, so
ergeben sich Einfachstreualbedowerte im Sommer zwischen 0,91 und 0,97.
Diese recht hohen Einfachstreualbedowerte (direkter EinfluB) flihrten Hegg et
al. (1996) und andere Autoren unter Berlicksichtigung der chemischen Zusam-
mensetzung des Aerosols und des Einflusses der hohen Teilchenkonzentration
im Nucleation-Mode auf Wolkenbildung und Wolkenalbedo (indirekter EinfluR)
zu der SchluBfolgerung, daB3 Aerosole in der Arktis im Sommer insgesamt
abkihlend auf die Atmosphéare wirken.
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Tabelle 2.2: Mittelwerte und GréBenintervalle fUr optische Parameter des
arktischen Aerosols im Sommer (Angaben fir Wellenldngen von 0,44 um,
0,5 pm und 0,55 pm).

optischer Mittel / Anzahl der bericksichtig-
Parameter Wertebereich ten Verdffentlichungen

columnare optische Dicke des Aerosols (Tropospére u. Stratosphéare):

0,04 £ 0,02 (Background) 6
0,157 £ 0,065 (Haze) 6

optische Dicke des Aerosols in Luftschichten (Méchtigkeit 0,5 km - 3 km),
gemessen bis zu einer Héhe von 5 km:

0,003 - 0,22 2

Streukoeffizient am Boden [km™'J:

0,00035 - 0,0049 2

Streukoeffizient in Luftschichten (Machtigkeit 0,5 km — 3 km),
gemessen bis zu einer Héhe von 5 km [km'1]:

0,01 - 0,024 2

Absorptionskoetfizient [km'1]:

10°-3.10* 2

Einfachstreualbedo:

0,88-0,98 2

Mittlere Radien in einzelnen Grof3enbereichen [pm]:

Nucleation-Mode <0,1 1
Accumulation-Mode 0,2-1 2
Coarse-Mode 2,75 1

2.2.2 Arktisches Aerosol im Frihjahr

Im Winter und Frihjahr befindet sich die Polarfront bei etwa 40°N bis 50°N
(Abb. 3a). Quellregionen anthropogener Aerosole in den mittleren Breiten
befinden sich zu groBen Teilen wie die Arktis selbst unter dem EinfluB der
Polarluft. Unter sogenannten ,blocking“-Situationen, wenn sich maéchtige
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Hochdruckgebiete Uber Asien bis nach Europa und Uber Nordamerika
ausbreiten, werden die westwarts ziehenden Zyklonen nach Norden
abgedrangt und machen einen Transport von anthropogenen Aerosolen und
Gasen (z.B. Industrieabgase, Verbrennungsprodukte) in die Polarregion
moglich. Besonders wéhrend der Wintermonate chne Sonnenlicht, kommt es
durch die negative Strahlungsbilanz zu einer starken AbkUhlung der nach
Norden transportierten Luft und damit zur Ausbildung einer starken
Bodeninversion (bis 2 km Héhe), die die Verhéltnisse in der Atmosphére stabili-
siert und den turbulenten Austausch zwischen den einzelnen Luftschichten und
damit eine vertikale Verteilung der herantransportierten Aerosole einschrankt
(Orvig, 1970; Raatz, 1991; Shaw, 1995). Obwoh! sich diese Inversion innerhalb
ein und der selben Luftmasse ausbildet, kann die Aerosolkonzentration ober-
und unterhalb sehr unterschiedlich sein. Einerseits kann es durch
gravitationsbedingeten Ausfall der Teilchen in der Grenzschicht zu einer Ver-
armung an Aerosolen kommen, wéahrend sich die Teilchenkonzentration
oberhalb der Inversion nicht wesentlich andert. Andererseits verhindert die
stabile Schichtung eine vertikale Durchmischung in der unteren Troposphére,
so daf3 hohe Teilchenkonzentrationen auf die Grenzschicht beschrankt sein
kdnnen. Auch im Winter/ Frihjahr kann es zur Ausbildung abgehobener
Inversionen kommen, z.B. durch die Zerstérung der stabilen thermischen Ver-
héltnisse in der Grenzschicht durch die anwachsende atmosphéarische
Gegenstrahlung durch Wolken oder durch groraumige Absinkbewegungen in
Hochdruckgebieten. Aerosole kénnen an solchen inversionen ahnlich verteilt
sein, wie an der Bodeninversion. Haze kann also sowohl in der Grenzschicht
als auch in mehreren Schichten oberhalb dieser vorkommen, und zwar als
scharf abgegrenzte Schichten, die je nach Kohlenstoffgehalt als graubraune bis
schwarze Béander sichtbar sind. So ergab die Auswertung der Ptarmigan-Filge
durch Raatz (1984) Hdéhen von maximal 700 hPa bis 500 hPa (ca. 3 km bis
5km). Skuratov (1997) und Leiterer et al. (1997) zeigen Schichten erh&hter
Aerosolkonzentration bis in den Bereich der Tropopause.

Im spéten Winter verhindert im zentralarktischen Becken die dicke, weitgehend
geschlossene Eisdecke eine Zufuhr von Feuchte und Warme aus dem Ozean.
Dadurch ist die Luft (ber der Eiskappe sehr trocken und kalt. In weiten
Gebieten der Arktis ist die Niederschlagstatigkeit stark reduziert und es fehlen
weitgehend die Mechanismen, die in mittleren Breiten zu einem Auswaschen
der Aerosole und Gase fiihren. Verweilzeiten einzelner Komponenten von
mehreren Wochen (Shaw et al., 1993: bis 30 Tage) sind theoretisch méglich.
Nach Sonnenaufgang kann es dann zur photolytischen Bildung von
Nucleationskernen aus der Gasphase kommen und zu einem weiteren
Wachstum der Teilchen durch Koagulation (Zusammenschluf3 von Moleklilen
durch die brownsche Molekularbewegung zu gréBeren Teilchen). Damit
entstehen in der Arktis, die ja selbst weitgehend frei von anthropogenen
Quellen ist, Aerosolkonzentrationen wie sie fur Industrieregionen in Europa
oder Mittelamerika typisch sind. Es entsteht der sogenannte ,Arctic Haze", der
hauptséchlich aus bereits gealterten anthropogenen Aerosolen besteht (z.B.
Leiterer und Graeser, 1990; Heintzenberg et al., 1981; Covert und Heintzen-
berg, 1993).
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Tabelle 3.1(a): Auswahl von Verdffentlichungen mit MeBergebnissen zum
arktischen Aerosol im Fruhjahr.

Quelle Messung
Ort
Shaw, G.E. (1975) Alaska
Bodhaine et al. (1981) Alaska
Freund, J. (1983) kanadische Arktis
Clarke et al. (1984) Alaska
Schnell u. Raatz (1984) Alaska
Wendling et al. (1985) Spitzbergen
Ottar et al. (1986) Spitzbergen
Blanchet, J.-P. (1989) Literaturauswertung
Dutton et al. (1989) Kanadische Arktis und Alaska
Leiterer u. Graeser (1990) russische Arktis
Leiterer et al. (1991) russische Arktis
Herber, A. (1992) Spitzbergen
Pilewski u. Valero (1993) Spitzbergen
Radionov et al. {1995) russische Arktis
Herber et al. (1996) Spitzbergen
Khattatov et al. (1997a+b) russische/ kanadische Arktis
Skuratov, S. (1997) russische/ kanadische Arktis

Ein weiteres Phanomen im arktischen Winter und Friihjahr ist bekannt unter
dem Namen ,Diamond Dust” oder auch ,Polarschnee”. Dabei handelt es sich
um kleine Eiskristalle (re = 10 pm - 100 um), die von einem sonst klaren, unbe-
wolkten Himmel als glitzernder Niederschlag langsam zur Oberflache sinken
(Ohtake et al., 1982; Leaitch et al., 1984). Eigentlich gleichen die Bildungsme-
chanismen flr ,Diamond Dust” denen flir Wasserwolken oder Nebel.
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Tabelle 3.1(b):

Messung Bemerkung

Zeit

4/72 columnare Bodenmessung/ Flugzeugmessungen
77-78 Bodenmessung

78-80 columnare Bodenmessung

82 Flugzeugmessungen

83 Flugzeugmessungen

83 Flugzeugmessungen

84 Flugzeugmessungen

Vergleich Messungen/ Modellrechnungen

4/86 columnare Bodenmessung/ Flugzeugmessungen
3/89 columnare Bodenmessung

3/90 columnare Bodenmessung/ Flugzeugmessungen
3/9N1 columnare Bodenmessung

3/89 Flugzeugmessungen

79-92 columnare Bodenmessung

91-96 columnare Bodenmessung

84 Flugzeugmessungen

94 Flugzeugmessungen

Der wesentliche Unterschied ist der Temperaturbereich. Am haufigsten kann es
in der Arktis zur Bildung von ,Diamond Dust® kommen, wenn Temperaturen
unter —22°C vorhanden sind und der Feuchtegehalt der Luft den
Sattigungsgrad Uber Eis Uberschreitet. Die kleinen Eiskristalle wurden jedoch
auch schon bei htheren Temperaturen, z.B. bei -15 °C beobachtet (Curry et al.,
1980). Der bedeutendste Bildungsmechanismus ist die Advektion warmer
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feuchter Luft aus niederen Breiten Uber die kalte Schnee- und Eisoberfléche
(Curry et al, 1990), wie er bei oben beschriebenen meridionalem
Luftaustausch gelegentlich vorkommen kann. Der Transport aerosolhaltiger
Luftmassen in die Arktis ist oft mit der Entstehung von ,Diamond Dust"
verbunden. Dabei fungieren die kleinsten Aerosolteilchen (Nucleation-Mode)
als Sublimationskerne. Die Eispartikel beeinflussen nicht nur vomehmlich durch
ihre intensive Lichtstreuung und -reflexion die Strahlungsbilanz, sondern
kénnten auch bedeutsam flr die Eisoberflichenakkumulation und die Luft-
chemie der Arktis sein (Curry et al., 1990). Bisher gibt es jedoch nur wenige
Untersuchungen zu diesem Ph&nomen.

Wie bereits von anderen Autoren festgestellt wurde, ist Haze in der gesamten
Arktis verbreitet (z.B. Raatz, 1984; Shaw, 1995; Skuratov, 1997, Dreiling und
Friederich, 1997). In seiner horizontalen Ausbreitung ist er sehr inhomogen und
wird oft als ,patchy” (deutsch: ungleichméafig) beschrieben (Haatz, 1984,
Schnell und Raatz, 1984; Khattatov et al., 1997b). Warend Raatz (1984) bei der
Auswertung der Ptarmigan-Fllige Haze-Schichten mit einer Ausdehnung von
800 km bis 1300 km fand, beobachteten Dreiling und Friederich (1997) Haze in
einer Ausdehnung von nur einigen 10 km. Sie konnten auch Schichtdicken von
mehreren 10 m bis 100 m nachweisen. So variabel das Erscheinungsbild des
Haze ist, so vielfaltig sind auch die Untersuchungsmethoden und seine bisher
dokumentierten optischen Eigenschaften. Tabelle 3.1 gibt in Auszigen einen
kurzen Uberblick (ber Arbeiten zum ,Arctic Haze" aus den letzten 20 Jahren.
Besonders zahlreich sind bisher die Messungen im amerikanischen und
kanadischen Sektor der Arktis (z.B. Clarke, 1984; Wendling et al., 1985; Dutton
et al., 1989). Am haufigsten findet man Aussagen zur vertikalen Verteilung des
Streukoeffizienten, der bei einer mittleren Wellenlange A von 0,5 ym bzw.
0,55 um zwischen oss(A) = 0,0019 km™ und os(A) = 0,082 km™ variiert. Werte
far den Extinktionskoeffizienten in Haze-Schichten liegen fur den gleichen
Wellenlangenbereich im Mittel bei cex(A) = 0,11 km™ und zeigen eine hohe
Variationsbreite. Die vornehmlich aus columnaren Bodenmessungen stam-
menden Angaben zur optischen Dicke der gesamten atmospharischen Saule
ergeben flir das Fruhjahr im Mittel einen Wert von 84.(VIS) = 0,27. Die neusten
Arbeiten, z.B. von Khattatov et al. (1997a und 1997b), Skuratov {1997) und
Leiterer et al. (1997} findet man in der im Mai 1997 erschienenen Son-
derausgabe von ,Atmospheric Research®. Uber diese und die von Nage/ et al.
(1998) veroffentlichten Ergebnisse wird im Rahmen dieser Arbeit noch geson-
dert berichtet. Tabelle 3.2 gibt eine Zusammenfassung der aus den o.g.
Arbeiten ermittelten optischen Parameter des arktischen Aerosols im Fruhjahr.
In der Literatur findet man auch Messungen der GréBenverteilung der Aerosole
in Haze-Schichten mit den unterschiedlichsten MeBmethoden. Dabei sind
in situ-Messungen mit Teilchenzéhlern, insbesondere im Nucleation-Mode,
besonders haufig, aber auch problematisch. Durch den cutoff-Effekt der
verwendeten Inlets (d.h. durch die GroBe des Inlets am Mef3gerat gelangen alle
Teilchen, die groBer als der Inletquerschnitt sind, nicht in die MeBapperatur)
kann es dazu kommen, daf die ermittelten GréRenverteilungen nur einen Teil
aller vorhandenen . Teilchen erfassen. Darlber hinaus kamen Dreiling und
Friederich (1997) zu dem Schluf3, dafB die Teilchen dieser GroBenklasse
gerade bei ,Arctic Haze" in ihrer Anzahl nicht vorherrschend sind. Auch Leaijtch
et al. (1984) stellten fest, daf3 die von ihnen beobachteten Eiskristalle von
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wesentlich gréBerer Bedeutung fir die Lichtstreuung und damit fiir das
Strahiungsforcing des Haze sind als die kleinen Teilchen im Nucleation-Mode.

Tabelle 3.2: Mittelwerte und GréBenintervalle flir optische Parameter des
Aerosols im Friihjahr.

optischer Mittel/ Anzahl! der beriicksichtig-
Parameter Wertebereich ten Veroffentlichungen

columnare optische Dicke des Aerosols (Troposphéare und Stratosphare):

0,08 £ 0,03 (Background_)

8
0,27 +0,18 (Haze) 8

optische Dicke des Aerosols in Luftschichten (Machtigkeit 0,5 km — 3 km),
gemessen bis zu einer Héhe von 5 km:

0,012-0,7 4

Streukoeffizient am Boden [km'1]:

0,01 -0,036 3

Streukoeffizient in Luftschichten (Machtigkeit 0,5 km — 3 km),
gemessen bis zu einer Héhe von 5 km [km']:

0,0019 — 0,082 5

Absorptionskoeffizient [km'1]:

0,0019 --0,0068 2

Einfachstreualbedo:

0,77 - 0,93 3

Mittlere Radien in einzelnen Gréf3enbereichen [um]:

Nucleation-Mode <0,1
Accumulation-Mode 0,1-1,5
Coarse-Mode - -

W

Heintzenberg (1981) fand bei Bodenmessungen in Ny-Alesund, Spitzbergen
1979, dafi sich ,Arctic Haze" im wesentlichen aus Teilchen im Accumulation-
Mode zusammensetzt. Seine Beobachtungen wurden spater vielfach bestatigt
(z.B. Schnell und Raatz, 1984; Ottar et al., 1986; Covert und Heintzenberyg,
1998). Wie Dreiling und Friederich (1997) in der russischen Arktis, so fanden
auch Covert und Heintzenberg (1993) im atlantischen Sektor (Raum Spitzber-
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gen) eine Verarmung an kleinen Teilchen (r < 0,1 ym) in der Grenzschicht. Dies
wird darauf zurick geflhrt, dafB sich diese Teilchen bereits durch den Alte-
rungsprozel3 des Aerosols zu gréBeren Partikeln formiert haben, eben den
Teilchen im Accumulation-Mode und ein ,Nachwachsen“ aus der Gasphase oft
durch die in der Arktis vorherrschende trockene, kalte Luft im spaten Winter
und Frahjahr weitgehend verhindert wird. Flugzeugmessungen von Leiterer et
al. (1991) zeigen, daB es in bodennahen Haze-Schichten auch zu Verarmun-
gen an groBBen Teilchen (Coarse-Mode) kommen kann, z.B. durch den gravita-
tionsbedingten Ausfall dieser Aerosole. Dies hebt die Bedeutung der Teilchen
im Accumulation-Mode fir die GroRenverteilung im Haze ebenfalls hervor. Wie
oben gezeigt wurde, verhindert die stabile Luftschichtung mit der typischer-
weise stark ausgepragten Bodeninversion in beiden Fallen ein Durchmischen
mit anderen Luftmassen, so daf3 sich in Grenzschicht und freier Troposphare
unterschiedliche Aerosolmischungsverhaltnisse entwickeln kodnnen. Spater
wurde von Pilewski und Valero (1993) Haze anhand von Flugzeugmessungen
der optischen Dicke als bimodal mit mittleren Radien bei 0,1 ym und 0,8 um
charakterisiert, wobei jedoch wie auch bei den bereits genannten Autoren die
Teilchen im Accumulation-Mode dominierend bleiben.

Veroffentlichungen zu den fir die Bestimmung des Strahlungsforcing wichtigen
optischen Parametern, wie der Asymmetrieparameter und die Einfach-
streualbedo sind relativ selten. Clarke et al. (1984) bestimmten fir Haze-
Schichten eine Einfachstreualbedo von @y = 0,86, kennzeichnend flr die starke
Absorption durch RuB. Ein Went, den auch Blanchet (1989) als Mittel fur die
Einfachstreualbedo nannte. Wendling et al. (1985) berechneten dagegen aus
ihren flugzeuggestitzten Messungen der optischen Dicke mit einem Aerosol-
modell, in dem RuB und Sulfate intern (d.h. die chemischen Substanzen bilden
gemeinsame Partikel) bzw. extern (d.h. jedes Partikel besteht nur aus einem
Stoff) gemischt wurden, wesentlich hdhere Einfachstreualbedo-Werte von
o = 0,924 (intern gemischtes Aerosol) bzw. wy=0,973 (extern gemischtes
Aerosol). Damit liegen sie naher an den von d‘Aimeida et al. (1991) in ihrem
Modell definierten Werten von wo = 0,974 - 0,997. Auch im GADS von Koepke
et al. (1997) findet man fiir wasserlosliche Partikel und Seesalz Werte von
ap > 0,98. Es ist jedoch denkbar, daB diese Modelle einen gréBeren Fehler
beinhalten als die aus direkten Messungen des Streu- und des Absorptions-
koeffizienten bestimmten Werte von Clarke et al. {(1984).

2.2.3 Das ,Arctic Haze"-Modell von Shaw et al. (1993)

Shaw et al. stellten 1993 gestiitzt auf langjéhrige eigene Messungen ein
realistischeres Aerosolmodell flir den ,Arctic Haze" vor. Es beinhaltet wie schon
bei Whitby (1978) Aerosole im Nucleation-Mode, Accumulation-Mode und
Coarse-Mode (siehe Tabelle 4). Obwohl die Teilchen im Nucleation-Mode in
der Anzahl Uberwiegen, zeigt die geringe Massenkonzentration M, daf3 diese
Teilchen nur eine geringe optische Wirksamkeit haben. Ausgehend von der
Annahme, daB alle Teilchen Kugeln sind und der komplexe Brechungsindex fiir
die einzelnen Aerosolkomponenten bekannt ist, wurden unter Nutzung der Mie-
Theorie die anderen optischen Parameter berechnet wie die Phasenfunktion,
die Einfachstreualbedo und der Asymmetrieparameter. Diese Berechnungen
wurden sowohl flr die einzelnen Moden, als auch fiir die Gesamtheit aller Teil-
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chen entsprechend dem in Tabelle 4 genannten Massenmischungsverhéaltnis
vorgenommen. Es zeigt sich, daf3 vor allem die Teilchen im Accumulation-Mode
fur die optischen Parameter des Modell-,Arctic Haze" im sichtbaren (VIS) und
nahen Infrarot (NIR) - Wellenlangenbereich ausschlaggebend sind. Im
wesentlichen gleicht der flr die Gesamtmischung berechnete Extinktionskoeffi-
zient in diesem Spektralbereich dem Extinktionskoeffizienten, der nur durch die
Teilchen im Accumulation-Mode bestimmt ist. Mit Werten zwischen
Gex(0,3 Um) = 0,1 km™ und 66,(0,3 pm) = 0,008 km™" ist er durchaus mit anderen
hier bereits genannten GréBen vergleichbar. Die groBBen Teilchen im Coarse-
Mode liefern fir Wellenldngen zwischen 0,3 pm und etwa 2 pm nur einen
neutralen Beitrag zur Extinktion, was sich mit Ergebnissen aus Messungen
deckt. Die Extinktion durch die kleinen Teilchen im Nucleation-Mode im
sichtbaren Wellenldngenbereich ist ca. drei GréBenordnungen geringer und
damit vernachlassigbar klein.

Tabelle 4: Aerosolmodell fiir ,Arctic Haze" nach Shaw et al. (1993).

Mode Moden der Lognormal-Verteilung Chem.
m o N s M 3 Komponenten
(um] fem™] hgm ]
Nucleation 0,02 1,8 400,0 0,05 Schwefelsaure
Accumulation 0,15 1,4 340,0 5,0 Ammoniumsulfat

Kohlenstoff
(extern gem.)

Coarse 2,5 2,0 0,41 5,0 Aluminiumsilikat

Die von Shaw et al. (1993) berechneten Werte fUr die Absorptivitat (1 - wy), d.h.
den Anteil der Absorption durch Aerosolteiichen an der Extinktion, zeigen
deutlich, daB auch hier der Accumulation-Mode fiir die Gesamtextinktion
dominierend ist. Da die Absorption durch Teilchen im Accumulation-Mode im
gesamten hier betrachteten Waellenidngenbereich weniger als 30 % der
Gesamtextinktion ausmacht und der Anteil der Absorption durch Teilchen im
Coarse-Mode sogar abnimmt, macht sich die recht hohe Absorption durch die
kleinen Teilchen im Nucleation-Mode kaum bemerkbar. Entscheidend andert
sich dieses Verhéltnis erst ab Wellenlangen gréBer 4 um. Im Gegensatz dazu
vertrat Blanchet (1989) die Ansicht, daB Aerosole mit hohem RuBanteil im
sichtbaren Wellenldngenbereich ebenfalls stark absorbierend wirken
(Einfachstreualbedo fur reinen Ruf3 <0,2), wahrend Aerosole mit hohem
Sulfatanteil im gleichen Wellenldngenbereich das Licht mehr streuen
(Einfachstreualbedo fiir reines SO,* ~1,0). Aus den bei Shaw et al. (1993)
verdffentlichten Diagrammen lassen sich fir das im Modall verwendete
Aerosolgemisch Werte fur die Einfachstreualbedo von 0,75 bis 0,94 (bei
0,65 um: wo = 0,91) ablesen, was z.B. zu den Messungen von Clarke et al.
(1984) pafit und auf einen hohen Sulfatanteil hinweist.
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Der mit dem Modell bestimmte wellenldngenabhéngige Asymmetrieparameter
g(A) zeigt, daB die kleinen Teilchen im Nucleation-Mode vorwiegend dispers
streuen, d.h. in alle Richtungen gleichméafig (g < 0,3 im gesamten Spektralbe-
reich). Die grof3en Teilchen im Coarse-Mode streuen dagegen im VIS und NIR
vorwiegend in Vorwartsrichtung, was der recht grof3e Asymmetrieparameter von
g(A) > 0,7 belegt. Der Gesamt-Asymmetrieparameter, der im betrachteten
Spektralbereich wesentlich durch das Verhalten der Teilchen im Accumulation-
Mode gekennzeichnet ist, falit von Wenren g(0,3pum) > 0,7 bis zu
g(1,1 um) = 0,45 ab. Im VIS-Bereich Uberwiegt also im ,Arctic Haze"-Fall bei
kleinen Wellenldngen die Vorwértsstreuung und bei gréBeren Wellenlangen
sind auch die Seitwarts- und Rlckwéansstreuung von Bedeutung. Erst bei Wel-
lenldngen gréBer 1,1 um (insbesondere im infrarot-Bereich) wird das Streuver-
halten durch die Teilchen im Coarse-Mode bestimmt und damit durch starke
Vorwartsstreuung.

solare Einstrahlung

terrestrische Ausstrahlung

Reflexion u.
Streuung

Absorption u.
Streuung

Haze

Reflexion u. Streuung

\ Eis/ Schnee-Oberflache
Absorption

Abbildung 4: Schematische Darstellung der Wirkungsweise einer Haze-Schicht
auf die Strahlungsflisse in der Arktis.

Dies ist von besonderer Bedeutung bei der Einschatzung des Einflusses von
JArctic Haze" auf den Strahlungshaushalt in der Arktis. Shaw et al. (1993)
konnten unter Verwendung ihres Aerosolmodells nachweisen, daB3 Haze-
Schichten bei hoher Bodenalbedo, wie sie in polaren Breiten im Frihjahr Ublich
ist, den NettofluB der solaren Strahlung oberhalb der Schicht erhéhen und
unterhalb der Schicht mindern. Die Erhéhung oberhalb der Schicht resultiert
aus der Streuung und Reflexion sowie der Absorption in der Schicht der von
der Oberflache reflektierten solaren Strahlung sowie der langwelligen Aus-
strahlung. Die Minderung des Nettoflusses unterhalb der Schicht ist bedingt
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durch die Streuung, Reflexion und Absorption der einfallenden Sonnenstrah-
lung. Bei niedrigem Sonnenstand im Frihjahr wird dieser Effekt noch durch
verstarkte Mehrfachreflexion zwischen Haze-Schicht und Schnee- oder Eis-
oberflache verstarkt (siehe Abb. 4). Letzteres entfallt natlrlich, wenn die Haze-
Schicht auf der Oberflache aufliegt. Wie Blanchet (1989) und andere feststell-
ten, kommt es in Abhéngigkeit von der chemischen Zusammensetzung des
JArctic Haze" (RuBanteil) innerhalb der Schicht zu einer mehr oder weniger
starken Erwarmung durch Absorption. Insgesamt, so resimierten Shaw et al.
(1993), fuhren die Aerosoischichten in der Arkis zu einer leichten Abkihlung
der Oberflache, wahrend es zu einer doch beachtlichen Erwdrmung in der
Schicht selbst kommt. Daraus resultiert eine Verstarkung des Inversionseffek-
tes und eine weitere Stabilisierung der Luftschichtung.

Valero et al. (1984) kamen anhand von Messungen der Strahlungsfliisse im
Frahjahr 1983 (ber dem zentralarktischen Becken zu dem gleichen Schiuf3,
daf3 bei Haze und einer hohen Bodenalbedo (Schnee und Eis) die Oberflache
leicht gekihlt wird und die Haze-belastete Atmosphére erwarmt wird. Die von
ihnen bestimmten Erwarmungsraten von mehr als 1 K/Tag stimmen sehr gut
mit den Modelirechnungen von Shaw et al. (1993) Uberein, liegen aber deutlich
Uber den mit 0,1 K/Tag bis 0,3 K/Tag angegebenen Werten von Blanchet
(1989). Neben den optischen Eigenschaften des Haze selbst, resultierend aus
seiner chemischen Zusammensetzung, ist die Oberflichenalbedo von groBer
Bedeutung fur die Gesamtwirkung auf das System Erde-Atmosphéare. Aerosole,
die vorwiegend streuend wirken, rufen Uber einer Oberflaiche mit geringer
Albedo (Wasser) eine VergréBerung der planetaren Albedo hervor und wirken
somit abkuhlend. Stark absorbierende Aerosole Uber einer Oberfliche mit
hoher Albedo (Eis, Schnee) verringern dagegen die planetare Albedo und
fihren zu einer Erwarmung (Blanchet, 1989). Zu é&hnlichen Ergebnissen
gelangten auch Jaenicke (1984) und Wendling et al. (1985).

2.3 Stratosphérisches Aerosol

Das stratosphérische Aerosol ist trotz seiner im Vergleich zur Troposphére
geringen Konzentration von grof3er Bedeutung fir die lufichemischen Prozesse
in diesen Hohen und den Strahlungshaushalt des Systems Erde-Atmosphére.
Die Stratosphare enth&lt submikroskopisch kleine Partikel, aus der Gasphase
gebildete Schwefelsduretrépfchen und andere schwefelhaltige Partikel, bis in
eine Hoéhe von etwa 30 km , wobei die gréf3te Konzentration bei einer Héhe von
ca. 20 km zu finden ist. Die stratospharischen Aerosole bilden die Grundiage
fur die Entstehung von PSCs (Polar Stratospheric Clouds), die in beiden Polar-
regionen zu finden sind und wesentlich zur Erhéhung der optischen Dicke der
Atmosphaére beitragen (McCormick und Trepte, 1987). Daruber hinaus kénnen
an der Oberflache von PSC-Teilchen chemische Prozesse ablaufen, die z.B.
zum Ozonabbau fithren kénnen. Durch Vulkanausbruche, die riesige Mengen
von Aschepartikeln und schwefelhaltigen Gasen bis in groBe H&hen schieu-
dern, sind stratosphéarische Aerosole fur unser Klima relevant. Dieses ,vulkani-
sche Forcing” ist characterisiert durch eine troposphérische Abklhlung, hervor-
gerufen durch die Erhéhung der planetaren Albedo und eine stratosphérische
Erwérmung. Dies wird in erster Linie durch die Absorption der infraroten Strah-
flung durch die Aerosole selbst bewirkt (z.B. Stone et al., 1993; Russel et al.,
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1993). Nachdem die Aerosolkonzentration nach einem Vulkanausbruch ihr
Maximum erreicht hat, nimmt die Trubung der Stratosphédre normalerweise
exponentiell mit der Zeit wieder ab (Hofmann und Rosen, 1987; Stone et al.,
1993). Vulkanische Aerosole kénnen darliber hinaus wesentlich zum Ozonab-
bau in der Stratosphére beitragen (Ansmann et al, 1996). In den letzten 100
Jahren gab es zahlreiche Vulkanausbriche in beiden Hemispharen, wie z.B.
den Krakatoa (6°S) 1884, den Mt. Agung (8,5°S) 1963, den El Chichon
(17,4°N) 1982 und den Mt. Pinatubo (15°N) 1991. Letzterer schleuderte unge-
fahr 20 Millionen Tonnen Schwefeldioxid in die Atmosphére, etwa die zwei- bis
dreifache Menge wie der El Chichon 1982. Die Eruption des Mt. Pinatubo 1991
stellt somit das bisher gewaltigste derartige Ereignis in unserem Jahrhundert
dar (Bluth et al., 1992). Die vulkanische Aerosolwolke des Mt. Pinatubo breitete
sich rasch Uber beide Hemisphéaren aus. Bereits im Juli 1991 war sie in mittle-
ren Breiten in Hohen zwischen 14 km und 19 km nachweisbar (/vanov et al.,,
1997) und erreichte im Frihjahr 1992 (nach dem Zusammenbruch des polaren
Wirbels) auch die Nordpolregion (Herber et al., 1996). Das vulkanische Aerosol
des Mt. Pinatubo beeinfluBte somit wesentlich die optischen Verhéltnisse wah-
rend der Messungen, die dieser Arbeit zugrunde liegen.

Herber et al. (1996) berichten Uber einen Anstieg der gesamtoptischen Dicke
nach dem Ausbruch des Pinatubo in beiden Polregionen auf das Sechsfache
des Background-Werntes. Das ist mehr, als McCormick und Trepte (1987) nach
dem Ausbruch des E! Chichon (Anstieg auf das Vier- bis Finffache des Back-
ground-Wertes) beobachten konnten. Am Beginn ihrer Entstehung und welt-
weiten Ausbreitung war die vulkanische Aerosolwolke des Mt. Pinatubo (wie
auch bei anderen Vulkanen) in ihrer Zusammensetzung durch eine groBe
Menge kleiner Partikel mit Radien < 0,1 pm-(Nucleation-Mode) bestimmt. Spa-
ter bildeten sich daraus Teilchen im Accumulation-Mode (z.B. Stone et al.,
1993) und Coarse-Mode mit mittleren Radien gréBer 1 pm. Die flugzeugge-
stlitzten Messungen von Pueschel et al. (1994) kdnnen daflir als reprasentativ
angesehen werden. Tabelle 5 gibt eine Zusammenfassung der von ihnen in der
Stratosphére anhand von Impaktor- und Photometermessungen bestimmten
GroBenverteilungen.

Tabelle 5: Moden der Lognormal-Verteilung fir das vulkanische Aerosol des
Mt. Pinatubo 1991/ 1992 in der arktischen Stratosphére nach Pueschel et al.
1994.

'm o N .
(pm] [em™]
0,10+ 0,04 1,6+0,3 1,8+5,5
0,22 + 0,08 1,6+0,2 45+2,8
0,74 £0,19 1,3+0,3 09+1,3

Wie schon bei anderen Vulkanausbriichen beobachtet (z.B. Hofmann et al.,
1987), kam es in der Folgezeit zu einer mehr oder weniger exponentielien
Abnahme der vulkanischen Aerosolbelastung der Stratosphére in erster Linie
durch gravitationsbedingte Sedimentation. Die von einigen Autoren veréffent-
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lichten Zeitkonstanten liegen im Bereich von 10,7 Monaten (Beyerle et al.,
1995), 13,7 Monaten (Stone et al., 1993) flr die Arktis und zwischen 14,1 und
15,4 Monaten in Mitteleuropa (Ansmann et al., 1998). Tatsachlich zeigen auch
die 1996 von Herber et al. verdffentlichten Bodenmessungen der gesamtopti-
schen Dicke des Aerosols in Spitzbergen, daB selbst Ende 1994 noch nicht
wieder die Ausgangswerte von 1991 erreicht waren.
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3 Offene Fragen und Zielstellung

Bei sorgfaltiger Betrachtung der hier zusammengetragenen Erkenntnisse Uber
das arktische Aerosol wird deutlich, daB zur Zeit eine Modellierung und
Integration in Berechnungen zum Strahlungsforcing nur mit experimentell
unzureichend gesicherten Annahmen mdglich ist. Auch Informationen Uber die
horizontale und vertikale Variabilitat der wesentlichen optischen Parameter des
arktischen Aerosols sind bisher unzureichend. Daraus resultieren einige
Probleme, deren Lésung flir eine umfassende und den realen Verhéaltnissen
angepafite Parametrisierung des arktischen Aerosols unabdingbar ist:

1. Die spektralen Informationen Uber optische Eigenschaften des arktischen
Aerosols sind bisher auf eine oder wenige Wellenlangen (meist im VIS)
beschrankt.

2. Es gibt keine Systematisierung zur vertikalen Verteilung des arktischen
Aerosols und der vertikalen Anderung optischer Parameter.

3. Da experimentelle Ergebnisse immer auf wenige Messungen in einem eng
begrenzten Sektor der Arktis beschrédnkt sind, gibt es keine Aussagen zur
horizontalen Verteilung insbesondere erhdhter Aerosolkonzentrationen in
der gesamten Arktis.

4. Es gibt bisher nur sehr selten experimentell gewonnene Daten fir die
Bestimmung von Asymmetrieparameter und Einfachstreualbedo.

5. Die bisher vorgesteliten Modelle des arktischen Aerosols bedirfen einer
sorgfaltigen Validierung, zeigen bisherige Modellstudien zum Strahlungs-
forcing des arktischen Aerosols doch oft widerspriichliche Ergebnisse und
zum Teil grof3e Abweichnungen zu real beobachteten Mel3gréBen.

Im folgenden soll versucht werden, einen Teil der hier genannten Probleme zu
I6sen. Ziel dieser Arbeit ist es, typische Spektren der optischen Dicke des Aero-
sols und des Extinktionskoeffizienten flr einen Wellenldngenbereich vom sicht-
baren Licht (VIS) bis zum nahen Infrarot (NIR) und zwar sowohl fur die gesamte
Saule der Atmosphare als auch in vertikaler Aufidsung fir verschiedene
Jahreszeiten abzuleiten. Soweit mdglich sollen die flr das Strahlungsforcing
des Aerosols bedeutsamen optischen Parameter AerosolgréBenverteilung,
Brechnungsindex und Asymmetrieparameter bestimmt werden.

Anhand von Vertikalprofilen des spektralen Extinktionskoeffizienten soll die
Verteilung des Aerosols in der arktischen Troposphére jahreszeitlich abhangig
charakterisiert werden. Daraus soll die typische vertikale Anderung
wesentlicher optischer Parameter, wie der AerosolgréBenverteilung oder des
Realteils des Brechungsindex, abgeleitet werden.

Desweiteren soll der EinfluB vulkanischer Aerosole auf die optischen Eigen-
schaften des stratospharischen Aerosols in der Arktis untersucht werden.

Auf der Basis von Messungen in verschiedenen Teilen der Arktis soll eine
Abschatzung der horizontalen Verteilung des arktischen Aerosols getroffen
werden.
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4 Experimente

Diese Arbeit basiert auf bodengebundenen und flugzeuggestiitzten Messungen
der Transmission der Atmosphare mit Photometern. Sie bieten den Vorteil, daf
Aerosolparameter wie die spektrale optische Dicke und der Extinktionskoeffi-
zient direkt aus diesen Messungen abgeleitet werden koénnen. Die
siebenjahrige BodenmefBreihe der Koldewey-Station des Alfred-Wegener-
Institutes flr Polar- und Meeresforschung (79°N, 12°0) stellt eine der
nérdlichsten kontinuierlichen MeBreihen der spektralen optischen Dicke seit
1991 dar.

Sommer O 1993 O 1994 A 1995
Frihiahr ® 1994 A 1995 4 1996

Abbildung 5: MeBorte flr flugzeuggestiitzte Messungen vom Sommer 1993 bis
Frihjahr 1996.
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Im Zeitraum von 1993 bis 1996 wurden wahrend des Frihjahrs (Méarz bis Mai)
und wahrend der Sommermonate Juni und Juli insgesamt sechs
MeBkampagnen mit Flugzeugen in weiten Teilen der Arktis durchgefiihrt, in
deren Ergebnis ein Datensatz mit mehr als 6000 Spektren der optischen Dicke
des Aerosols entstand (siehe Abb. 5). Tabelle 6 gibt einen kurzen Uberblick
Uber die einzelnen Mef3kampagnen.

Tabelle 6: ZeitrGume und verwendete Spektrometer wahrend der Fiugzeug-
meBkampagnen 1993 bis 1996.

Zeitraum Flugzeug Spektrometer
10.06. — 18.06.1993 IL-18 ,Cyclone” BAS-M-F-11
25.03. — 12.04.1994 IL-18 ,Cyclone” BAS-M-F-11
24.06. — 30.06.1994 IL-18 ,Cyclone” BAS-M-F-11
24.03. - 08.04.1995 IL-18 ,Cyclone” BAS-M-F-11
BAS-M-F-13
17.06. - 23.07.1995 DO-228 ,Polar4” BAS-M-F-13
16.04. — 11.05.1996 DO-228 ,Polar4” BAS-M-F-13

4.1 Instrumentierung

4.1.1 Bodenmessungen

Fir die Bodenmessungen der spektralen optischen Dicke des Aerosols an der
Koldewey-Station wurden Photometer des Typs BAS (Leiterer und Weller,
1988) benutzt. Von 1991 bis 1994 standen Messungen in 8 Kanalen im
Spektralbereich von 0,38 ym bis 1,05 ym zur Verfligung. Seit 1995 wird mit
einem halbautomatischen Photometer mit 14 Kanélen im Spektralbereich von
0,36 pm bis 1,05 pm gemessen (SP2H von der Fa. Dr. Schuiz&Pa. GmbH, eine
Weiterentwicklung des Typs BAS). Die mit diesem Gerat ermitteiten
Messungen der Himmeilshelligkeiten im Almucantar (im Sonnenhorizontal)
standen ebenfalls zur Verfligung. Aus den Bodenmessungen lassen sich
folgende optische Parameter bestimmen:

1. die columnare optische Dicke des Aerosols in der gesamten Luftsaule spek-
tral aufgeldst im VIS bis hin zum NIR

2. die GroéBenverteilung der Aerosolteilchen in der gesamten Luftsdule in
einem GréBenbereich mit Radien von etwa 0,08 um bis 5 ym
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3. die Phasenfunktion und damit der Asymmetrieparameter der Aerosole in der
gesamten Luftsdule

4. der Realteil des Brechungsindex flir das Aerosolgemisch in der gesamten
Luftséule.

4.1.2 Flugzeuggestiitzte Messungen

4.1.2.1 Photometer

Alle flugzeuggestltzten Messungen wurden mit modifizierten Sonnenphotome-
tern vom Typ BAS-M-F (Boden-Atmospharen-Spektrometer-Mikroprozessor-
gesteuerte Flugvariante) durchgefihrt (Leiterer et al., 1996). Mit den BAS-Pho-
tometern (Leiterer und Weller, 1988) vom Meteorologischen Observatorium Lin-
denberg kénnen sowohl die Strahlungsfliisse der gesamten Himmelshemi-
sphére als auch Bestrahlungsstarken von punktfdrmigen Quellen, wie der
Sonne, gemessen werden. Tabelle 7 enthélt detailierte Angaben zu den ver-
wendeten Photometern. Das Bild der Sonne wird nach dem Strahlendurchgang
durch das Linsensystem des Objektivs und die auf einem Rad befestigten Filter
auf dem Detektor abgebildet. Dazu dient eine Silizium-Photodiode mit einem
Durchmesser von etwa 4 mm. Sie befindet sich im Strahlengang direkt hinter
einer 1,5 mm-Blende, die in der Brennebene des optischen Systems angeord-
net ist. Messungen kénnen mit einer Geschwindigkeit von etwa 15 Kanélen pro
Sekunde erfolgen, so daf3 eine zweifache Mef3werterfassung in je 72 Kanélen
etwa 25 s in Anspruch nimmt. Anfangs- und Endzeit der Messung werden mit
erfaf3t und dienen bei der Auswertung zur Berechnung einer mittleren Sonnen-
héhe bzw. einer mittleren Luftmasse flr den gesamten Mef3zyklus.

Tabelle 7: Parameter der verwendeten Photometer vom Typ BAS-M-F.

MeBgerat BAS-M-F-11 BAS-M-F-13
Anzahl der Kanéle 38 72
Filtertyp Verlaufsinterferenzfilter
Spektralbereich 0,35~ 1,2 ym
Halbwertsbreite der Filter 0,008 - 0,015 ym
Brennweite des Objektivs 80 mm
Offnungswinkel des Objektivs 10
Dynamikumfang 10’

Auflésung pro Verstarkerstufe 10*
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4.1.2.2 Flugzeuge

Fir die Flugzeugmessungen stand in der Zeit von Sommer 1993 bis Frihjahr
1995 das russische Forschungsflugzeug ,Cyclone” vom Typ IL-18 des
Zentralen Aerologischen Observatoriums Moskau und in der Zeit von Sommer
1995 bis Frihjahr 1996 das Forschungsflugzeug des Alfred-Wegener-Institutes
LOLAR 4 vom Typ DO-228 zur Verfigung. Beide Flugzeuge waren mit
MeBeinrichtungen flir meteorologische Parameter wie Temperatur, Luftdruck
und relative Feuchte sowie zeitweilig mit thermodynamischen und Strahlungs-
meBgeraten ausgestattet. Eine ausflhrliche Beschreibung der Instrumentierung
der russischen IL-18 findet man bei Franke et al. (1997) und fir die DO-228 im
User Handbook (19986).

optisches Fenster

optische Achse

Photometerobjektiv

Abbildung 6: Schematische Darstellung zum Einbau des Photometers und des
optischen Fensters in der IL-18 ,Cyclone®.

Flr die Bestimmung von Vertikalprofilen der spektralen Extinktion des Aerosols
wurde das Spektrometer im Flugzeug hinter einem Quarzfenster mit bekannter
Transmission installiert. Die exakte Position zur Sonne wurde durch ein aktives
Solartrackersystem realisiert (Leiterer et al., 1996), das in der Lage ist, die
Flugzeugbewegungen mit einer Genauigkeit von 0,1° relativ zum direkten
Sonnenstrahl auszugleichen.

In der russischen IL-18 wurden zwei optische Quarzglasfenster (Backbord- und
Steuerbordseite) mit einer Neigung von 20° relativ zur senkrechten optischen
Achse des Photometers installiert. Bei einem Transmissionswinkel durch die
Scheibe von +20° gestattet diese Anordnung Messungen bei Sonnen-
héhenwinkein bis 40° (siche Abb. 8).

In der DO-228 wurde ein optisches Fenster auf der Steuerbordseite senkrecht
zur optischen Achse des Photometers eingebaut. Auf Grund der Position im
Flugzeug mupBte, um eine Abschattung durch den Propeller zu vermeiden,
standig mit einem Winkel von 10°+2° relativ zur Fensterfliche gemessen
werden (Abb. 7a). Unter Berlicksichtigung der Transmissionseigenschaften des
Fensters waren somit Messungen bis zu einem maximalen Sonnenhdhenwinkel
von 20° moglich (Abb. 7b).
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Abbildung 7: Schematische Darstellung zum Einbau des Photometers und des
optischen Fensters in der DO-228 ,POLARA4" a) Draufsicht, b) Seitenansicht.

Die Transmissionsfaktoren der Quarzfenster, d.h. das Verhaltnis der Lichtinten-
sitdt gemessen mit Fenster im Strahlengang zur Lichtintensitat ohne Fenster
variieren mit der Wellenlange und dem Winkel der Scheibe zum Lichtstrahl zwi-
schen 0,91 und 0,94 (SICO Jena GmbH Quarzschmelze, 1997). Sie wurden vor
bzw. unmittelbar nach den einzelnen MeBkampagnen im Labor bestimmt und in
die Eichwerte fir Winkelbereiche, innerhalb derer sich die Transmission nicht
mehr als um 0,5 % &andert, eingearbeitet. Abbildung 8 zeigt als Beispiel die
wellenlangenabhangigen Transmissionsfaktoren fir das in der DO-228 ver-
wendete Fenster fur Winkelbereiche bis 22,5°. Die flr weitere Betrachtungen
verwendeten Kandle sind besonders gekennzeichnet. Das Transmissionsver-
halten der in der IL-18 verwendeten Fenster ist &hnlich.

Wahrend der letzten beiden MeBkampagnen im Sommer 1995 und Friihjahr
1996 wurden auBerdem die abwarts und aufwérts gerichteten Nettostrahlungs-
flisse mit Eppley Pyranometern (kurzwellige Strahlung) und Eppley Pyrgeome-
tern (langwellige Strahlung) gemessen. Die Strahlungssensoren wurden ther-
misch isoliert so auf und unter dem Flugzeug montiert, daf3 Abschattungen und
Beeinflussungen durch Aufbauten und Antennen vermieden wurden.

Aus den flugzeuggestitzten Messungen lassen sich folgende optische Para-
meter bestimmen:

1. die spektrale optische Dicke des Aerosols in einzelnen Luftschichten ein-
schlieBlich der Stratosphére und damit ein Vertikalprofil der optischen Dicke
im VIS bis zum NIR

2. die vertikale Verteilung des spektralen Extinktionskoeffizienten
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3. die GréBenventeilung der Aerosolteilchen in einzelnen Luftschichten ein-
schlieBlich der Stratosphare in einem GréfRenbereich mit Radien von etwa
0,08 pm bis 2 pm

4. eine Abschatzung fir den Realteil des Brechungsindex fur die Aerosolkom-
ponenten einer Schicht.

Dariber hinaus bieten flugzeuggetragene Photometermessungen die
Maoglichkeit, die raumliche Variabilitat der optischen Eigenschaften des
Aerosols der Arktis zu erfassen. Sie sind nicht wie Bodenmessungen an einen
Standort gebunden und daher fir weite Teile der Arktis reprasentativ.

0,940 e e

0,938

0,936

0,934
0,932 I
0,930 I
0,928
0,926 I
0,924 I

0,922

0,920
0,918 - -

0,916 - -
] : I " ] : I " ! . 1 ) I . ] s

0,3 0,4 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9 1,0 1,1 1,2
Wellenlange [ um ]

Abbildung 8: Typische Transmissionsfaktoren fir die verwendeten Quarz-
fenster.

4.2 MeBverfahren

Ublicherweise werden Photometer benutzt, um die Transmission der gesamten
Atmosphare vom Boden aus zu messen. Daraus erhédlt man eine Information
Uber die optische Dicke in der gesamten Luftsdule. Um das Streuverhalten der
Aerosole zu erfassen und weitere optische Parameter, wie z.B. die Phasen-
funktion und den daraus resultierenden Asymmetrieparameter abzuleiten, sind
Messungen der Himmelshelligkeiten im Sonnenhorizontal (Almucantar) bis zu
einem Azimutwinkel von 180° nétig. Diese sogenannten Almu-Messungen
wurden mit Photometern an der Koldewey-Station durchgefiihrt, wobei 23
Azimutwinkel im Bereich von 0° bis 180° mit einer Justierhilfe manuell

30



eingestellt wurden. Die Nachflhrung im Almucantar der Sonne wurde durch
eine elekirische parallaktische Montierung realisiert. Derartige Messungen in
vertikaler Aufldsung gibt es aufgrund der Schwierigkeiten in der Justierung vom
Flugzeug aus bisher noch nicht.

/ 8Q°
das Flugzeug
folgt der

Sonnenbewegung

a) b)

Abbildung 9: Schematische Darstellung des Flugmusters mit a) Seitenansicht
des Profils und b) Draufsicht.

Die flugzeuggestitzten Photometermessungen der direkten Sonnenstrahlung
wurden in unterschiedlichen H6hen durchgeflhrt (Abb. 9). Dabei wurde in der
Regel beim tiefsten Flugniveau begonnen (bedingt durch die Méglichkeiten des
Flugzeugs oder oberhalb der Wolkenobergrenze). Es folgten horizontale
Flugabschnitte mit mindestens sechs MeBzyklen in unterschiedlichen Héhen in
einem regional begrenzten Raum bis zur maximalen Gipfelhéhe, die flr die IL-
18 bei ca. 30.000 ft oder 9,1 km und fir die DO-228 bei ca. 24.000 ft oder
7,3 km liegt. Damit waren die Messungen unabhangig von den Windverhéltnis-
sen im Mefgebiet und den Flugzeugabgasen. Da die Tropopause in polaren
Breiten relativ niedrig anzutreffen ist (Liljequist und Cehak, 1984), war es in 13.
Féllen der insgesamt 17 Flige in Héhen zwischen 7 km und 9 km Héhe mbg-
lich, die spektrale optische Dicke des stratospharischen Aerosols zu bestim-
men.

Die Messungen mit der [L-18 erfolgten in sogenannten ,MeBboxen®, beginnend
mit einem Abstieg bis zum geringsten Flugniveau und anschlieBendem Aufstieg
in der oben beschriebenen Weise. Die Mefzeiten in einem horizontalen
Flugabschnitt waren bestimmt durch weitere am Flug teilnehmende chemische
Experimente (siehe Jaeschke et al,, 1997) und betrugen bis zu 20 Minuten.
Daraus resultiert die recht groBe Ausdehnung des MeBgebietes fiir die bis zum
Frihjahr 1995 gewonnenen Profile von bis zu 100 km und mehr. Wéhrend der
langen horizontalen Flugabschnitte konnten daflir sehr viele Spektren der opti-
schen Dicke des Aerosols (gelegentlich bis zu 60) gemessenen und damit die
statistische Sicherheit erhdht werden.

Die Flage mit der wesentlich kleineren DO-228 erméglichten die Bestimmung
der Vertikalprofile in einem eng begrenzten Gebiet. Da am Beginn jedes hori-
zontalen Flugabschnitts die gleiche geographische Position angeflogen wurde,
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hatten die ,MefBBboxen” eine Ausdehnung von etwa 5 km x 5 km. Der zeitliche
Abstand zwischen dem Beginn der Messungen in jedem Flugniveau betrug
etwa 10 Minuten, wobei jedoch aufgrund der begrenzten Flugzeit nur sechs
Messungen mit je 72 Kandlen pro Niveau durchgefthrt wurden.

Mit der hier beschriebenen Prozedur erhdlt man zunachst eine spektrale Infor-
mation Uber die Aerosol-optische Dicke in der gesamten Luftsdule oberhalb des
jeweiligen Flugniveaus. Durch die Betrachtung der Differenzen zwischen den
Niveaus ist es mdglich, die 0.g. weiteren optischen Parameter des arktischen
Aerosols zu bestimmen (siehe auch Nagel et al., 1998).

4.3 Meflgenauigkeit und Fehlerbetrachtung

Alle verwendeten Spektrometer unterlagen einer standigen Kontrolle. Sie
wurden regelmaBig unter Hochgebirgsbedingungen (Zugspitze, 2970 m) nach
der Langley-Methode geeicht. Dariber hinaus wurde die Stabilitat der Geréate
vom Meteorologischen Observatorium Lindenberg, insbesondere die Stabilitat
der Filter mindestens zweimal jahrlich mit einem Strahldichte/Strahlstéarke-
Normal Uberprift (Leiterer und Weller, 1993). Unter Berlcksichtigung der
Kalibrierung und der Bestimmung der Transmission der optischen Fenster mit
den gleichen Spekirometern, wird eingeschatzt, dafi der absolute Fehler in der
Bestimmung der spektralen optischen Dicke des Aerosols nicht gréRer als
0,005 ist.

Ausdruck fir diese hohe Qualitdt der Messungen ist auch die Stabilitat der
insgesamt 17 Messungen der sehr geringen spektralen optischen Dicke in der
Nahe der Tropopause. Abb. 10 zeigt, daB fir das BAS-M-F-13 die mittlere
Streuung im gesamten Spektralbereich bei durchschnittlich 12 MeBzyklen pro
Messung nicht gréRer als 0,0012 ist. Flr das BAS-M-F-11 liegt die mittlere
Streuung der Messungen in Tropopausenndhe bei 0,005. Die mit diesen
Messungen ermittelten mittleren Spekiren der optische Dicke des
stratosphéarischen Aerosols stimmen dariiber hinaus sehr gut mit den Spektren
vom SAGE IlI-Photometer an Bord des ERB-Satelliten Uberein (Nage! et al.,
1998).

Flr die Beurteilung der Genauigkeit der berechneten Extinktionswerte in den
Vertikalprofilen ist darliber hinaus eine Aussage Uber den Absolutfehler in der
Bestimmung der Hoéhendifferenzen bzw. der Schichtdicken notwendig.
Wahrend der Fllige mit der russischen IL-18 wurde die Flugh&he mit Hilfe eines
GPS bestimmt, Laut NATO (1993) kann der Fehler in den Héhenangaben des
GPS zwischen 34 m und 159 m liegen. Da die Bestimmung des Luftdrucks an
Bord der IL-18 mit wesentlich geringerem Fehler méglich war (Franke et al.,
1997), wurden die aus den GPS-Angaben berechneten Schichtdicken mit den
Luftdruckdifferenzen zwischen Ober- und Unterkante der jeweiligen Schicht
verglichen. Daraus folgt, daB der tatsédchliche absolute Fehler in der
Schichtdicke flir die Messungen bis zum Frihjahr 1995 im Mittel bei etwa 50 m
liegt. Die Bestimmung der Flughéhe und damit der Schichtdicken an Bord der
DO-288 konnte wesentlich genauer erfolgen, da hier eine Korrektur der GPS-
Héhenangaben mit einem Radio-Altimeter méglich war. Der Absolutfehler der
Héhenangabe ist flir Messungen seit dem Sommer 1995 etwa 2 m.
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Abbildung 10: Standardabweichung bei der Bestimmung der optischen Dicke in
Tropopausennéhe bei durchschnittich 19 Spektren pro Messung mit
BAS-M-F-13 (m - MeBkanale, die fur die weitere Auswertung benutzt wurden).

Allgemein (z.B. Shaw, 1975; van de Hulst, 1981; d’Almeida et al., 1991) ergibt
sich die Extinktion 8ex aus der Anderung der Lichtintensitat durch Trilbung in
einem Medium, bedingt durch die optische Dicke dieses Mediums dda. entlang
einer Wegstrecke dz. lhre Einheit ist ,pro Langeneinheit’. Flr alle weiteren
Berechnungen wurde die Einheit km™ gewanhlt.

daAe
o, =—2 (4.3-1)
az

Zur Bestimmung der Extinktion aus diskreten Messungen der optischen Dicke
in zwei unterschiedlichen Héhen hy und hy ergibt sich unter Beriicksichtigung
der Absolutfehler daraus folgende Gleichung.

) AS,,|-6 Ad
o_ex + ]Ao_exl — Ae,l + . Ae Ae,2 + l Aei (43_2)
hxch + lAhsch‘

Der relative Fehler der Extinktion in dieser Schicht ist dann eine Funktion der
optischen Dicke in der Schicht und der Schichtdicke mit
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‘Ao-ex’ < 2 h’sch ' ’A(SAe] + (5Ae,1 - 5Ae,2)' IAhschl

< (4.3-3)
O-ex (5Ae,1 - 5Ae,2 thch + ’Ah’sch D

In den meisten Fallen wurden mit beiden Flugzeugen Schichtdicken von etwa
500 m gewahit. Im Mittel variieren die spektralen optischen Dicken des
Aerosols in diesen Schichten zwischen 0,034 £+ 0,096 und 0,053 £ 0,078. Der
mittlere relative Fehler in der Extinktion ergibt sich daraus mit Werten zwischen
20 % und 40 %. Bei beiden Flugzeugen kénnen Fehler von mehr als 100 %
auftreten (Abb. 11). Flr die Bestimmung weiterer optischer Parameter aus der
spektralen optischen Dicke in den einzelnen Schichten wurden die
Schichtdicken so gewahlt, daB auch der Fehler in der Extinktion den hier
berechneten mittleren Bereich nicht wesentlich lUberschreitet.
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Abbildung 11: Relativer Fehler in der Extinktion bei einer Schichtdicke von
500 m flr beide Flugzeugtypen.

4.4 Berechnung optischer Parameter

4.4.1 Columnare optische Dicke des Aerosols und Extinktion

Der erste Schritt in der Bestimmung optischer Parameter des arktischen
Aerosols ist die Berechnung der columnaren optischen Dicke aus den oben
beschriebenen Photometermessungen fiir die gesamte Luftsdule vom Spek-
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trometer bis zum Rand der Atmosphare. Basis fur diese Berechnung ist das
Bouger-Lambertsche Gesetz:

Uy =Uy-e " (@.4.11)

Nach Kasten und Young (1989) wird die Luftmasse als Funktion der
Sonnenhéhe hg, die mit hoher Prazision aus der Zeit und geographischen
Position bestimmt wird (Sonntag, 1989), wie folgt berechnet:

m= ! (4.4.1-2)

sin(h, ) + a(h, +b)~¢

mit. a=0,50572
b =6,07995°
c =1,6364

Da in dem verwendeten Spektralbereich neben den Aerosclen auch einige
gasférmige Absorber einen Beitrag zur optischen Dicke leisten, muB3 ihr Anteil
von der gesamt-optischen Dicke subtrahiert werden, um die optische Dicke des
Aerosols zu erhalten.

83 (A) = 87 () = 8y (M) = B0s(A) = 8y (M) = 8130 (M) = Byp () (4.4.1-3)

Die durch die Rayleigh-Streuung der Luftmolekile hervorgerufene optische
Dicke wurde mit der folgenden Fitfunktion berechnet:

0 pey (M) = r. 0,00879 - A% (4.4.1-4)
y P()

Diese recht einfache Funktion weicht (insbesondere im kurzwelligen Bereich)
von der von der WMO empfohlenen Fit-Funktion geringfligig ab. Untersu-
chungen auf der Basis von Messungen in Tropopausennahe zeigen jedoch,
daB die Differenz in der spektralen Dicke des Aerosols zwischen den beiden
Berechnungsverfahren im Mittel nur 0,0004 betragt. In dem hier betrachteten
Wellenlangenbereich Ubersteigt die Differenz in der optischen Dicke den
Absolutwert von 0,004 nicht. Damit ist der Fehler durch die Verwendung von
Gleichung 4.4.1-4 kleiner als der Absolutfehler des MefBgerdtes und somit
vernachléassigbar.

Fur weitere Berechnungen wurden acht bzw. seit dem Frihjahr 1995 neun
MeBwellenlangen ausgewahlt, die mit der Ausnahme von Ozon keine Extinktion
durch gasférmige Absorber aufweisen. Die optische Dicke des Ozons wurde fir
Wellenlangen im Bereich der Chappius-Bande (0,44 pm — 0,75 pm) bis Ende
1994 auf der Basis von Totalozonmessungen mit dem TOMS-Spektrometer
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(auf NIMBUS7) bestimmt. Seit 1995 konnten entsprechende Werte von
Sondenaufstiegen mit ECC-Sonden (Electrochemical Concentration Cells) an
der Koldewey-Station des AWI in Ny-Alesund, Spitzbergen genutzt werden.
Standen keine Messungen des Totalozons zur Verfigung wurde die Ozon-
konzentration aus den spektralen Photometermessungen mit Hilfe einer
graphischen Methode von Leiterer und Schulz (1987) abgeschatzt. Die
Genauigkeit dieser Schéatzung ist besser als £30 matmcm (1 matmecm =
1 D.U.) im Bereich fir Werte zwischen 250 matm ¢m und 450 matm cm und
damit ohne groBen EinfluB auf die Genauigkeit der berechneten optischen
Dicke des Aerosols. Der maximale Fehler in der Bestimmung der optischen
Dicke des Aerosols durch eine fehlerhafte Abschatzung der Ozon-optischen
Dicke ist kleiner als der Absolutfehler durch die MeR3genauigkeit der
Photometer. Der spektrale Extinktionskoeffizient ergibt sich wie bereits unter
4.3 beschrieben aus der Anderung der Lichtintensitat bedingt durch die
spektrale optische Dicke des Aerosols dbas(A) entlang einer Wegstrecke dz

o, A2)= 404 (4.4.1-5)
Z
oder fUr diskrete MeRwerte
0, ., (A)-6 A
o, (A2Z)= et ) 7 O e () (4.4.1-6)

<y T %

Flr die Bestimmung des Extinktionskoeffizienten in der Stratosphére wurde
eine Schichtdicke von 14 km oberhalb der Tropopause angenommen.

4.4.2 Angstrdm-Exponent

Eine weitere wichtige und oft benutzte GroéBe zur Charakterisierung der
Aerosoleigenschaften ist der Angstém-Exponent. Angstrém (1929, 1961)
erkannte frlhzeitig, daB es einen Zusammenhang =zwischen der
GroBenverteilung des Aerosols und der Wellenldngenabhangigkeit der
Extinktion des Aerosols gibt. Da die optische Dicke sich direkt aus dem
Extinktionskoeffizienten ableiten 14Bt, ergibt sich mit der von Angstém
formulierten Gleichung eine Parametrisierung far die Wellenlangenabhéangigkeit
der optischen Dicke des Aerosols dae:

Oup=8-1" (4.4.2-1)

Obwohl reale Spektren der optischen Dicke des Aerosols nur selten exakt der
Angstrom-Parametrisierung entsprechen, ist der Angstém-Parameter dennoch
eine GroBe, die zur groben Beschreibung des spektralen Verlaufs der Aerosol-
optischen Dicke durchaus geeignet ist. Zugehdrige AerosolgréBenverteilungen
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entsprechen dann mehr oder weniger einer Exponential-Verteilung (siehe
unten). Aus der GroBe des Angstrom-Parameters und dem generellen Verlauf
der Wellenidngenabhangigkeit der optischen Dicke des Aerosols lassen sich
Rickschlisse auf die GréBenverteilung der Teilchen ziehen (King et al., 1978).
Der Angstrém-Parameter o steht in einen direkten Zusammenhang zu dem
sogenannten Junge-Grof3en-Parameter v. Dabei handelt es sich um den
Anstieg einer logarithmisch dargesteliten Exponential- (oder Junge-)Verteilung
dN(r)/dlogr als Funktion von logr (van de Hulst, 1981; Junge, 1963).

dN(r) — e—v-dlogr

mitv=2+a (4.4.2-2)
dlogr

Abweichungen zu dieser GréBenvenrteilung und dem Spektrum der optischen
Dicke nach Angstrém sind jedoch durchaus als normal anzusehen.,

4.4.3 Berechnung weiterer klimarelevanter Aerosolparameter

Prinzipiell stehen spektrale optische Dicke und damit auch der
Extinktionskoeffizient und Aerosol-GréBenventeilung in  einem direkten
funktionalen Zusammenhang, der sich durch eine Integralgleichung
beschreiben 1aft (z.B. d’Almeida et al., 1991; van de Hulst, 1981). Unter der
Annahme, daf es sich bei den Teilchen um Kugeln handelt (Mie-Theorie ist
anwendbar) und die GréBenverteilung einer Lognormal-Verteilung entspricht,
lautet sie wie folgt:

84, (M) = [z 72 Q,,(A,b,1)- dlogr (4.4.3-1)
Ae ex

u

dN(r)
dlogr

Werden andere Streutheorien verwendet, ist Qex durch den jeweiligen Streu-
wirkfaktor und r durch den Radius-&quivalenten Grof3enparameter zu ersetzen.
Zur Auflésung dieser Integralgleichung nach der AerosolgréBenverteilung
dN(r)/dlogr wurden zahlreiche Invertieralgorithmen entwickelt (z.B. Twomey,
1977; King et al., 1978; Nakajima et al., 1983;). So erhalt man eine Losung, die
jedoch nicht eineindeutig sein mufB. D.h. es lassen sich mehrere GroBenver-
teilungen bestimmen, die die gleiche spektrale optische Dicke ergeben. Fir die
Verbesserung der Sicherheit in der Bestimmung der GréBenverteilungen in den
Aerosolschichten zwischen den einzelnen Flughdhen wurde der hier
verwendete Invertieralgorithmus (von Hoyningen-Huene, 1991; von Hoyningen-
Huene und Wendisch, 1994) fiir jedes Spektrum der optischen Dicke 10 mal
wiederholt und anschlieBend die Ergebnisse gemittelt.

Der Extinktionswirkfaktor Qex ist eine direkte Funktion des sogenannten
GréBenparameters a =2nr/A und des komplexen Brechungsindex. Abb. 12
zeigt, wie sich Qex in Abhangigkeit von der Wellenldnge und dem Radius
andert. Betrachtet man den relativ beschrankten Spektralbereich der verwen-
deten Photometer (VIS und NIRY), wird deutlich, daB mit diesen Mef3geraten
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vorrangig die optische Wirksamkeit von Teilchen mit einem Radius zwischen
0,1 pm und 2 pm erfaf3t wird.
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Abbildung 12: Extinktionswirkfaktor als Funktion der Wellenldnge flr
unterschiedliche Radien (b = 1,425 -i-0,0; dlogr =0,1).

GroBere Teilchen liefern maximal einen neutralen Beitrag zur Extinktion.
Kleinere Teilchen machen sich kaum bemerkbar, fallt doch die Kurve flr
Qex(r<0,1 um) in dem in Abb. 12 gekennzeichneten Spektralbereich der
Spektrometer um mehrere GréBenordnungen ab. Um eine gesicherte Aussage
Uber die GroBenverteilung in einem weiteren Radienbereich machen zu
kénnen, sind zusatzliche Informationen notwendig. Diese erhdlt man durch
Messung der Strahldichteverteilung L(A,8) (Himmelslichtverteilung) im Almu-
cantar bis zu einem Azimutwinkel von 180°.

L(A,0) = 1 o Ualmu (4,6)

(4.4.3-2
m-Q(A) UO(A)'e—gT(;L)'m )

Darliber hinaus missen bei der Berechnung die Rayleigh-Streuung der
Luftmolekiile und die Einfach- und Mehrfachstreuung der Aerosol-Teilchen
berlicksichtigt werden. Es ergibt sich die modifizierte Strahldichteverteilung
L’(1,0). Sie gehort wie die spekirale optische Dicke des Aerosols zu den
EingabegroBen fiir das Programmsystems CIRATRA (Wendisch und von
Hoyningen-Huene, 1994; von Hoyningen-Huene und Posse, 1997), das zur
Bestimmung der AerosolgréBenverteilung verwendet wurde. Es gestattet
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dartber hinaus die Berechnung der normierten Himmelshelligkeitsfunktion
Ln(A,8),

Ly(4,0)=- L'4.0) (4.4.3-3)

[L'(2.6)sin©)do
0

der Phasenfunktion P(8) und des Asymmetrieparameters g

j P(O) - cos(0)do
g=2— (4.4.3-4)
j P(6)do
0

sowie eine Schéatzung des Realteils des komplexen Brechungsindex im Bereich
zwischen 1,31 und 1,7. Als Entscheidungskriterium flr den wahrscheinlichen
Brechungsindex dient die mittlere quadratische Abweichung / RMSD (Root
Mean Square Deviation) zwischen gemessener und aus der GroBenverteilung
berechneter Strahldichteverteilung.
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5 Ergebnisse

5.1 Die spektrale optische Dicke des arktischen Aerosols

5.1.1 Bodenmessungen

Die langjahrige AerosolmeBreihe der Koldewey-Station in Ny-Alesund,
Spitzbergen zeigt deutlich die Charakteristika des arktischen Aerosols fir die
gesamte Luftsdule. Die Aerosolkonzentration und damit die gesamt-optische
Dicke des Aerosols unterliegt einer starken jahreszeitlichen Schwankung mit
einem Maximum im Friihjahr und einem Minimum im Sommer. Abbildung 13
zeigt mittlere  Spektren der optischen Dicke des Aerosols mit
Standardabweichung fir beide Jahreszeiten. Die Mittel wurden aus den
Monaten Marz, April, Mai (Frihjahr) und Juni, Juli, August (Sommer) der Jahre
1991 und 1995 bis 1997 errechnet.

e Frhjaby
- - ~-Sommer

SAs

0,1 -
0,09 ¢
0,08 +
0,07 ¢
0,06 |

0,05

0,04

0,08 4 4

0,02 |

0,4 0,5 0,6 0,7 0,8 0,9 1
Wellenldnge [ pm ]

Abbildung 13: Mittlere spektrale optische Dicke des Aerosols in_Ny-AIesund,
Spitzbergen (1991, 1995 — 1997).

Bei einer mittleren Wellenldnge von 0,5 um ergibt sich im Frihjahr eine mittlere
optische Dicke von 0,119+ 0,02 und im Sommer bei 0,073 +£0,018. Das
Frihjahresmittel fallt deutlich kleiner aus, als die fir diese Jahreszeit aus der
Literatur bekannten typischen optischen Dicken des arktischen Aerosols. Auch
die Streubreite der Messugen, die sich ja nicht wesentlich vom Sommerwert
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unterscheidet, ist wesentlich geringer als bei anderen Stationen in der Arktis
{(vergleiche Abb. 1).
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Abbildung 14: Monatsmittel und Standardabweichung der columnaren
optischen Dicke des Aerosols in Ny-Alesund, Spitzbergen 1991 bis 1997 fiir (a)
0,41 pum und (b) 1,045pm (O - Sternphotometerdaten wéahrend der
Polarnacht).
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Die im atlantischen Sektor der Arktis gelegene Koldewey-Station unterliegt
offensichtlich nicht so haufig Haze-Situationen wie andere MeBgebiete. Die aus
der Westwindzone auch im FrUhjahr herantransportierten Zyklonen erzeugen
eine gewisse Instabilitat in der Luftschichtung und damit eine stérkere Durch-
mischung der unteren Schichten der Troposphére in diesem Gebiet (Orvig,
1970). Haze-Abbau durch Niederschlage und gravitationsbedingten Ausfall ist
die Folge. Trotzdem zeigen auch die Messungen an der Koldewey-Station, daf3
im Friihjahr Aerosolkonzentrationen wie in industriellen Gebieten Mitteleuropas
méglich sind (vergl. Leiterer und Graeser, 1990), ein Fakt, der bei klimatologi-
schen Untersuchungen unbedingt zu beachten ist. Der Sommermittelwert liegt
im Mittel der bekannten Werte von anderen Autoren und kann als reprasentativ
fur die Arktis im Sommer angesehen werden.

Bei der Berechnung der jahreszeitlichen Mittel wurden die Mef3daten von 1992
bis 1994 nicht benutzt, um den EinfluB der zu dieser Zeit in der Stratosphére
befindlichen Mt. Pinatubo-Aerosole auszuschlieBen. Der sprunghafte Anstieg
der gesamt-optischen Dicke im Friihjahr 1992 konnte auch an der Koldewey-
Station nachgewiesen werden. Abb. 14 zeigt dies deutlich fir zwei ausgewéhlte
Wellenlangen ebenso wie den oben beschriebenen Jahresgang anhand der
Daten aus dem gesamten Zeitraum.

1,8
1,6
1.4

1,2

-0

1,0

0,8 ‘ / >

e
P
[ TS VYW RN WU S NS TN NNV YO SN T N

0,6

Y1 T 17 17T 7 1 °7T1°F
e
®
®

>

0,4

i_
R
N S

i

0,0

1991 1992 1993 1994 1995 1996 1997
Jahr

Abbildung 15: Mittlerer Angstrém-Parameter aus Bodenmessungen in Ny-
Alesund, Spitzbergen von 1991 bis 1997.

Als weitere wichtige GréBe zur Beschreibung der optischen Eigenschaften des
Aerosols wurde der Angstrém-Parameter aus den Bodenmessungen in Ny-
Alesund abgeleitet. Fiir den von vulkanischem Aerosol unbeeinfluiten Zeitraum
1991 und 1995 bis 1997 wurde flur das Frihjahr ein mittlerer Angstrom-
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Parameter von 0,957 £ 0,17 und flir die Sommermonate von 0,803 0,39
bestimmt. Abbildung 15 zeigt die Anderung des Angstrém-Parameters fir den
gesamten Zeitraum von 1991 bis 1997. Betrachtet man nur die von
vulkanischen Einflissen freien Zeitrdume kénnen die Werte im Jahresverlauf
mehr (1996, 1997) oder weniger (1991) um den Wert 1 schwanken mit
geringeren Werten im Sommer und hdheren Werten im Frihjahr. D.h. im
Frihjahr sind die Spektren der optischen Dicke steiler. Es Uberwiegt in Ny-
Alesund der Anteil der kleinen Teilchen (Radien = 0,1 pm). Im Sommer sind die
Spektren flacher. Es tragen also auch gréB3ere Teilchen (Radien > 1 um) zur
optischen Wirksamkeit des Aerosols bei.

Die von Bodhaine (1981) vorgestellte Reihe von Angstrém-Parametern aus
Messungen in den Jahren 1877 bis einschlieBlich 1979 zeigt eher eine
entgegengesetzte Charakteristik mit maximalen Angstrém-Parameten im Juli
und einem anschlieBenden Abfall bis September/ Oktober. Aus Abb. 15 geht
aber auch deutlich die Wirkung der vulkanischen Aerosole hervor (1992, 1993).
Die Spektren der optischen Dicke werden ganzjéhrig extrem flach mit
Wellenlangenexponenten zwischen 0 und 0,6. Das weist darauf hin, dafB in
dieser Zeit die groBeren vulkanischen Teilchen (Radien > 1 pum) in der
gesamtoptischen Wirkung des Aerosols dominierten. Die Ursache fOr die
extrem niedrigen Angstrém-Parameter im Spatsommer/ Herbst 1996 und 1997
konnte nicht geklart werden und ist méglicherweise auf lokale Einflisse
zuriickzuflhren.

5.1.2 Profilmessungen

Als Ergebnis der unter 3.2 beschriebenen MeBprozedur erhélt man direkt
columnare Spektren der Aerosol-optischen Dicke fur die gesamte Luftsaule
oberhalb des jeweiligen Flugniveaus. Abbildung 16 zeigt ein typisches Beispiel
mit Messungen vom 18.04.1996. Mit zunehmender Hohe nimmt die columnare
optische Dicke des Aerosols im gesamten Spektralbereich von 0,35 um bis
1,2 ym um mehr als eine GréBenordnung ab und die Spektren werden immer
Jflacher”, d.h. der Angstrém-Parameter wird immer kleiner. Aus den Differenzen
in der optischen Dicke zwischen den einzelnen Flughohen resultieren dann die
Spektren der optischen Dicke des Aerosols in einzelnen Schichten (siehe
Abb. 17) wie auch das Vertikalprofii des spektralen Extinktionskoeffizienten
(vergleiche Abb. 18). )

Bei der Betrachtung der vertikalen Anderung der optischen Dicke des Aerosols
muf3 man zundchst zwischen unbelasteten Luftschichten (Background-Aerosol)
und Schichten mit erhéhter Aerosolkonzentration oder Haze ausgehen. Fir die
Klassifizierung der in den 51 Vertikalprofilen von 1993 bis 1996 gemessenen
Spektren der optischen Dicke wurde eine Schichteinteilung in Abhangigkeit von
der Anderung der Extinktion vorgenommen. Ist der Extinktionskoeffizient bei
einer mittleren Wellenlange (0,589 um) in einer Schicht im Mittel groBer als
0,025 km™', so wird der gesamte Héhenbereich als Haze-Schicht zusammenge-
faBt, auch wenn das Profil des Extinktionskoeffizienten auf Basis der Messun-
gen eine feinere Einteilung aufweist. Ein Bereich mit Extinktionskoeffizienten
zwischen 0,01 km™ und 0,025 km™ wird als Schicht mit erhdhter Aerosolkon-
zentration definiert.
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Abbildung 16: Spekiren der columnaren optischen Dicke des Aerosols in
ausgewahlten Flughohen am 18.04.1996, Raum Spitzbergen.
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Abbildung 17: Spektrale optische Dicke des Aerosols in einzelnen Schichten
vom 18.04.1996, Raum Spitzbergen.
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Abbildung 18: Beispiel flr eine Schichteinteilung anhand des Extinktions-
koeffizienten bei ( —— ) 0,589 pym am 18.04.1996, weitere spektrale
Extinktionskoeffizienten bei ( sesese) 0,403 pm und ( - - - ) 1,057 ym wurden
dargestellt.

Abb. 18 zeigt ein Beispiel fiir die Definition der Schichten. Nur im Falle einer
signifikanten Anderung des Extinktionskoeffizienten innerhalb dieser Hdhenbe-
reiche, wie z.B. eine sprunghafte Verdopplung oder Verminderung der Extink-
tion auch bei anderen Wellenléngen (siehe Abb. 18: Ubergang von Schicht 1 zu
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Schicht 2, Oberkante der Schicht 4), wurde eine seperate Schicht definiert. Alle
anderen Hohenbereiche wurden als unbelastet eingestuft (Background-
Aerosol), wobei hier ebenfalls in Abhangigkeit von signifikanten Anderungen im
Extinktionskoeffizienten ggf. mehrere Schichten definiert wurden, Abbildung 17
zeigt die fir den 18.04.1996 resultierenden Spektren der Aerosol-optischen
Dicke flr die sechs Schichten. Insgesamt ergeben sich aus dieser Einteilung
der 51 Profile 182 Schichten mit optischen Dicken, die im Friihjahr bei Werten
zwischen 84¢(0,5 pm) = 0,002 und 846(0,5 pm) = 0,6 und im Sommer zwischen
8pe(0,5 pm) = 0,0027 und 84,(0,5 um) = 0,17 liegen. Sie sind damit vergleichbar
mit den aus der Literatur bekannten Angaben (vgleiche 2.2). Dem Gedanken
von Angstrém (1961) oder auch King et al. (1978) folgend, daB der spektrale
Verlauf der optischen Dicke des Aerosols und die GréBenverteilung der Teil-
chen in unmittelbbarem Zusammenhang stehen, wurden die Spektren der
Aerosol-optischen Dicke fir beide Jahreszeiten und sowohl flir Background-
Aerosol als auch far Luft mit erhdhter Aerosolkonzentration oder Haze nach
drei Typen klassifiziert:

Typ I: - Das Spektrum der optischen Dicke des Aerosols entspricht in
etwa dem Angstrém-Ansatz oder ist bei logarithmischer Dar-
stellung leicht positiv gekrGmmt, d.h. der Abfall des Spcktrums
der optischen Dicke wird bei gréBeren Wellenldngen kleiner bzw.
die optische Dicke steigt im NIR leicht an.

- Der Angstrém-Parameter reprasentiert sehr gut den spektralen
Verlauf (R® 2 0,9).

- Die AerosolgroB3enverteilung entspricht annahernd einer Potenz-
funktion (Junge-Verteilung).

- Das Teilchenspektrum ist ausgewogen. Die optische Wirkung
der zahlenmaBig Uberwiegenden kleinen Teilchen im Nucleation-
Mode wird durch die Wirkung gréBerer Teilchen im Accumu-
lation- und Coarse-Mode beeinfluf3t.

Typ I - Das Spektrum der optischen Dicke des Aerosols ist mit der Wel-
lenlange ansteigend oder bei logarithmischer Darstellung negativ
gekrimmt, d.h. der Abfall im Spektrum der optischen Dicke wird
zum NIR hin gréBer.

- Der Angstrém- Parametergxbt den spektralen Verlauf nur sehr
schlecht wieder (R <0,8).

- Die AerosolgréBenverteilung ist monomodal oder zeigt nur weni-
ge eindeutig von einander abgegrenzte Moden.

- Das Teilchenspektrum zeigt ein Maximum an Teilchen im Accu-
mulation-Mode und gelegentlich weitere Maxima mit Teilchen im
Coarse-Mode. Der Anteil an Teilchen im Nucleation-Mode ist ver-
gleichsweise gering (Typ lla) oder diese Teilchen fehlen véllig

(Typ lIb).
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Typ HI: - Dieser Typ stellt ein Gemisch aus den Typen | und I dar. Die
optische Dicke des Aerosols nimmt mit der Wellenldnge ab oder
kann im NIR wieder ansteigen. Ein Wechsel im Abfall des Spek-
trums zu gréBeren Werten im NIR ist wie beim Typ Il ebenfalls
maoglich.

- Der Angstrém-Parameter reprasentiert mehr oder weniger den
spektralen Verlauf der optischen Dicke des Aerosols.

- Die AerosolgréfBenverteilung folgt flr kleinere Radien der Junge-
Verteilung und zeigt deutlich mindestens einen weiteren Mode.

- Das Teilchenspektrum ist durch zahlenméBig viele Teilchen im
Nucleation-Mode und mindestens ein weiteres Maximum an Teil-
chen im Accumulation-Mode und/oder Coarse-Mode gekenn-
zeichnet.

Abbildung 17 enthélt Beispiele, die den Spekiralverlauf der optischen Dicke fur
alle drei Typen charakterisieren. Aus den insgesamt 122 Schichten im Friihjahr
zeigt sich, daB in unbelasteter Luft (59 Schichten) alle Typen etwa gleich haufig
vorkommen (Tabelle 8). In Luftschichten mit erhdhter Aerosolkonzentration (27)
oder in Haze-Schichten (36) Uberwiegt dagegen eindeutig der Typ | (Tabelle 8).
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Abbildung 19: Miltlere Spektren der optischen Dicke ir. unbelasteten
Luftschichten und Luftschichten mit erhéhter Aerosolkonzentration oder Haze
im Frihjahr 1994 bis 1996.

Far den Typ | ergibt sich bei einem R®> 0,9 aus der Regression mit dem
Angstrdm-Ansatz (Gleichung 4.4.2-1) ein mittlerer Angstrém-Parameter von
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1,797 + 0,16. Abbildung 19 zeigt die mittleren Spekiren der optischen Dicke des
Aerosols flr jeden der drei Typen. Auffallig ist die etwa doppelt so groB3e
spektrale optische Dicke des Aerosols in Haze-Schichten gegeniber Schichten
mit Background-Aerosol. Wahrend der spektrale Verlauf flr die Typen | und lli
ahnlich ist, unterscheiden sich die mittleren Spekiren des Typs I flr
Background-Aerosol und Haze-Schichten deutlich von einander. Beide zeigen
zwar die ,negative Krimmung®, in unbelasteter Luft nimmt jedoch die optische
Dicke mit steigender Wellenldnge deutlich ab, in Haze-Schichten ist die opti-
sche Dicke dagegen nahezu unabhangig von der Wellenlange. Das Spektrum
ist sehr ,flach®. Dies deutet darauf hin, daB in beiden Fallen Teilchen
unterschiedlicher GréBe dominieren (siehe Kapitel 5.5.2.2). Im Frihjahr sind
Schichten des Typs | vorrangig in der Grenzschicht zu finden, wahrend
Schichten des Typs Il und Hl haufiger in der freien Troposphare vorkommen.
Welche Transportprozesse hier maoglicherweise eine Rolle spielen wird
gesondert im Kapitel 5.4 erlautert.

Tabelle 8: Prozentualer Anteil der Schichten entsprechend der Typ-Einteilung.

Jahreszeit mit / ohne Typ | Typ i Typ I
Haze

Frihjahr ohne 36 % 30 % 34 %

Fruhjahr mit 53 % 32 % 15 %

Sommer ohne 43 % 25,5 % 31,5 %

Im Sommer sind Luftschichten mit erhdhter Aerosolkonzentration oder Haze
nur sehr selten anzutreffen. Von den wenigen Schichten, die fir die Auswer-
tung zur Verflgung standen (15 von insgesamt 60), lassen sich kaum Aussa-
gen Uber typische Verhaltnisse in Haze-Ereignissen im arktischen Sommer
machen. Spektren mit dem Typ | lieBen sich in Haze-belasteten Schichten nicht
eindeutig identifizieren. Bei den restlichen Fallen sind Typ Il und Typ Il
gleichermalBen vertreten.

Bei den Spektren des Background-Aerosols zeigte sich, dal3 der Typ | vorherr-
schend ist, gefolgt vom Typ Il und Typ Il (Tabelle 8). Schichten des Typs | und
Iil sind charakteristisch flr das Background-Aerosol in der freien Troposphare.
Die Grenzschicht im Sommer ist dagegen vorrangig durch Aerosole des Typs II
gekennzeichnet. Dies verwundert nicht, wenn man in Betracht zieht, daB im
Sommer auch in der Arktis maritime Aerosole mit Teilchen im Accumulation-
und Coarse-Mode, die mehr bei mittleren Wellenlangen und im NIR optisch
wirksam sind, in der Grenzschicht zu finden sind. In der freien Troposphéare
dagegen sind Teilchen im Nucleation-Mode dominierend, die vorrangig bei kiir-
zeren Wellenldngen optisch aktiv sind.

Der aus der Regression mit Gleichung 4.4.2-1 resultierende mittlere Angstrém-
Parameter (R® > 0,9) ergibt sich fur den Typ | im Background-Aerosol im Som-
mer mit 0,95+ 0,51. Die Spektren kdnnen also einen recht unterschiedlichen
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Anstieg haben. Eine eindeutige Zuordnung zu den Typen | oder Il ist oft
schwierig. Abbildung 20 zeigt den mittleren spektralen Verlauf der optischen
Dicke des Background-Aerosols im arktischen Sommer ebenso wie die aus den
wenigen Messungen gemittelten Spektren der Typen Il und I fiir Schichten mit
erhdhter Aerosolkonzentration oder Haze. Letztere kdnnen wegen der geringen
Datenmenge jedoch nicht als allgemeinguitig bezeichnet werden.
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Abbildung 20: Mittlere Spektren der optischen Dicke in unbelasteten Luft-
schichten und Luftschichten mit erhéhter Aerosolkonzentration oder Haze im
Sommer 1993 bis 1995. '

5.1.3 Stratosphéarisches Aerosol

Die optische Dicke des stratospharischen Aerosols war im MeBzeitraum von
1993 bis 1996 stark durch das vulkanische Aerosol des Mt. Pinatubo
beeinfluBt. Die im Frihjahr 1996 oberhalb der Tropopause gemessenen
spektralen optischen Dicken sind jedoch als Background-Wert représentativ.
Bei einer mittleren Wellenldnge wurde 8a6(0,5 ym) = 0,0088 + 0,0014 bestimmt.
Dieser Wert ist wesentlich geringer als der von Herber et al. (1996) angege-
bene Background-Wert.

Die mit dem Photometer in Tropopausenndhe gemessenen Spektren stimmen
dariiber hinaus sehr gut mit den vom SAGE li-Photometer an Bord des ERBE-
Satelliten (McCormick et al., 1979) gemessenen Spektren Uberein. In Abb. 21
wird einerseits die stdndige Abnahme der spektralen optischen Dicke des Aero-
sols in der Stratosphére durch den gravitationsbedingten Ausfall der Pinatubo-
Aerosole deutlich. Andererseits zeigt sich bis auf die Messungen von 1993 die
gute Ubereinstimmung der Ergebnisse beider MeBverfahren. Die kieinen Diffe-
renzen im kurzwelligen Bereich resultieren aus der Verwendung unterschiedli-
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cher Berechnungen der Rayleigh-Streuung durch Luftmolekiile (L.W.
Thomason, personliche Mitteilung). Die gréferen Unterschiede 1993 resultieren
aus der Verfahrensweise bei der Bestimmung der Spektren aus den SAGE 1I-
Daten, die bei hohen optischen Dicken zu einer Unterbewertung der optischen
Dicke des stratosphéarischen Aerosols fuhrt (Nagel et al., 1998).
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Abbildung 21: Spekiren der stratospharischen Aerosol-optischen Dicke,

gemessen mit Satellit (fir Breitengrade 70°N - 80°N) und mit BAS-M-F (fir

Breitengrade > 70°N) in unterschiedlichen Jah-reszeiten: (a) Sommer 1993; (b)
Frihjahr 1994; (c) Sommer 1994; (d) Frihjahr 1995.
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Durch die fortwdhrende Anderung der Zusammensetzung des strato-
spharischen Aerosols (vergl. Ansmann et al., 1997) im MeBzeitraum von 1993
bis 1996 ist eine Typ-Klassifizierung wie im Abschnitt 5.1.2 nicht méglich.
Insgesamt 1a8t sich jedoch feststellen, daB die Spektren der stratospharischen
optischen Dicke des Aerosols sehr ,flach” sind. Bedingt durch das vulkanische
Aerosol lag der Angstrém-Exponent 1993 bei 0,3 und stieg dann im Laufe der
Jahre an. Im Mittel lag der Wert 1995/96 bei 0,7 bis 1,0. Diese Anderung wurde
bereits bei den Bodenmessungen in Ny-Alesund deutlich (Kapitel 5.1.1) und ist
ein Hinweis auf Anderungen in der GréBenverteilung des vulkanischen
Aerosols in diesem Zeitraum.
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Abbildung 22: Stratospharische Aerosol-optische Dicke, gemessen mit Satellit
(Monatsmittel fUr Breitengrade 70°N — 80°N) und mit BAS-M-F (jahreszeitliche
Mittel fUr Breitengrade > 70°N), fiir zwei ausgewéhlte Wellenlangen.
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Der EinfluB der Pinatubo-Aerosole [aBt sich auch sehr gut in Abb. 22 feststel-
len, insbesondere der nahezu exponentielle Rickgang in der Konzentration.
Nachdem die vulkanische Aschewolke die arktische Stratosphére erreicht hatte,
kam es in der Folgezeit zu einer langsamen Abnahme, bis 1995 etwa wieder
die Werte von 1991 vor der Eruption des Mt. Pinatubo erreicht wurden. Unter
der Annahme, daf3 der Abbau der vulkanischen Aerosole aus der Stratosphéare
einer Exponentialfunktion der Form

8, AD=8,,(A)eT (5.1.3-1)

pea

folgt und das Maximum der Aerosolkonzentration im Méarz 1992 in der Arktis
nachweisbar war (Beyerle et al, 1995, Herber et al, 1996), wurde die
Zeitkonstante des Ausfalls der Vulkanaerosole bestimmt. Als Maximal-
werte der gesamt-optischen Dicke wurden Jpeax(0,453 um) = 0,19 und
Speak(1,041 pm) = 0,17 angenommen. Die Zeitkonstante T(0,453 pm) wurde mit
15,3 Monaten und T(1,041 pm) mit 13,5 Monaten bestimmt. D.h. gréBere
Teilchen, die im NIR optisch wirksam sind, werden schneller aus der
Stratosphére abgebaut als kleinere Teilchen, die im VIS optisch wirksam sind.
Diese Werte sind mit Ergebnissen von Stone ef al. {1993), Beyerle et al. (1995)
und Ansmann et al. (1998) vergleichbar. Sie zeigen aber auch, daf3 der Abbau
des vulkanischen Aerosols nach dem Ausbruch des Mt. Pinatubo in der
arktischen Stratosphdre langsamer von statten geht als bei friheren
Vulkanausbrichen (z.B. Hofmann und Rosen, 1987).

5.1.4 SchluBfolgerungen

1. Die columnare spektrale optische Dicke des arktischen Aerosols unterliegt
jahreszeitlichen Schwankungen mit einem Maximum im Frihjahr und einem
Minimum im Sommer/ Herbst. Im Frahjahr gibt es regional groBe
Unterschiede, wodurch die Werte aus dem atlantischen Sektor (Koldewey-
Station) nicht reprdsentativ flr die gesamte Arktis sind. Im Sommer sind
neben der allgemein niedrigen Aerosolkonzentration einzelne Haze-
Ereignisse moglich.

Integrale optische Dicke im Frihjahr:

allgemein - 04¢(0,5 ym) = 0,08 £ 0,03 (Background)
- 0a¢(0,5 ym) = 0,27 £ 0,18 (im Haze)

atlantischer Sektor - 0p6(0,5 pm) = 0,12 £ 0,02

Derart hohe Aerosolkonzentrationen sind mit denen in Industriegebisten
mittlerer Breiten vergleichbar und damit durch ihr Strahlungsforcing flr
klimatologische Untersuchungen relevant.

Integrale optische Dicke im Sommer:

allgemein - 046(0,5 um) = 0,04 £+ 0,02 (background)
- 3ae(0,5 pm) = 0,16 £ 0,07 (im Haze)

atlantischer Sektor - 8p¢(0,5 ym) = 0,073 £ 0,018
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. Der Angstrom-Parameter o und damit der spektrale Verlauf der columnaren
optischen Dicke ist regional sehr unterschiedlich und kann daher nicht zur
allgemeinen Charakterisierung des arktischen Aerosols herangezogen
werden. Vulkanisches Aerosol in der Stratosphare flihrt zu einer starken
~Abflachung” der Spektren fur die gesamte Luftsdule mit Werten o < 0,6.

. In der arktischen Troposphare kénnen im Frihjahr in Luftschichten (0,5 km
bis 3 km Dicke) optische Dicken von bis zu 8a¢(0,5 um) = 0,6 auftreten, im
Sommer liegen die maximalen Werte bei 08a¢(0,5 um)=0,17. Der
Background-Wert ist unabh&ngig von der Jahreszeit mit Werten um
8ae(0,5 pm) = 0,0025 sehr gering.

. Das arktische Aerosol in diesen Luftschichten a3t sich in Abhangigkeit vom
Spektralveriauf der optischen Dicke (und der damit in Verbindung
stehenden AerosolgréBenverteilung) nach drei Typen klassifizieren.

Typ | - Spektralverlauf entspricht annahemd Angstrém-Ansatz oder
steigt fur groflere Welleniangen leicht an.

Typ Il - Spektralverlauf steigt mit der Wellenldnge oder das Spektrum
fallt bei gréBeren Wellenlangen noch steiler ab als bei kleinen
Wellenlangen.

Typ Il - Spektralverlauf entspricht fiir kleine Wellenlangen dem Typ | und
bei groéfieren Wellenlangen dem Typ il.

. In Schichten mit erhdhter Aerosolkonzentration oder Haze entspricht der
spektrale Verlauf der optische Dicke im Fruhjahr in den meisten Fallen dem
Typ | (Angstrdm-Ansatz) mit einem Wellenlangenparameter von
o=1,810,16. In unbelasteten Luftschichten sind im Frihjahr alle Typen
etwa gleich haufig.

. Die Luftschichten im Sommer sind im Normalfall unbelastet, wobei auch hier
der Typ I mit einem Wellenldngenparameter von o = 1,0 Uberwiegt. In der
Grenzschicht sind Aerosole des Typs Il am haufigsten vertreten. Einzelne
Haze-Ereignisse sind auch in dieser Jahreszeit maglich.

. Das vulkanische Aerosol des Mt. Pinatubo trug in der Zeit von 1992 bis
1995 wesentlich zur Erhéhung der spektralen optischen Dicke der
Stratosphare bei. Es bewirkte eine Verminderung des Angstrém-Parameters
von normalerweise o. = 0,7 — 1,0 auf Werte um o = 0,3.

. GroBere vulkanische Aerosolteilchen, die im NIR optisch aktiv sind, werden
schneller (T(1,041 ym) = 13,5 Monate) als kleinere Teilchen, die im VIS
optisch aktiv sind, (T(0,453 uym) = 15,3 Monate) aus der Stratosphare
abgebaut. T(A) ist die oben ermittelte Zeitkonstante aus Gleichung 5.1.1-1.

5.2 Vertikale Verteilung des arktischen Aerosols

Die vertikale Verteilung des Aerosols 1aB3t sich gut durch die Verteilung des
Extinktionskoeffizienten beschreiben. Der Extinktionskoeffizient ergibt sich nach
Gleichung 4.4.1-5 aus der Anderung der spektralen optischen Dicke mit der
Hohe. Flugzeuggetragene Photometermessungen bieten die Moglichkeit, das
Vertikalprofil des spektralen Extinktionskoeffizienten direkt zu bestimmen, ohne
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an einen festen Ort gebunden zu sein. Die Differenzen aus den optischen Dik-
ken in (bereinanderliegenden Flugniveaus bezogen auf den Héhenunterschied
dieser Niveaus ergeben den Extinktionskoeffizienten in jeder Héhenstufe. Aus
den so berechneten 51 Extinktionsprofilen von 1993 bis 1996 zeigen sich
deutliche Unterschiede in der vertikalen Aerosolverteilung im arktischen
Frihjahr und im arktischen Sommer.

5.2.1 Vertikale Verteilung des Extinktionskoeffizienten im Sommer

Normalerweise sind Aerosole im Sommer in nur geringer Anzahl in der Grenz-
schicht vorhanden. Dabei nimmt ihre Konzentration anndhernd exponentiell mit
der Hb6he ab. Der spektrale Extinktionskoeffizient im gesamten sichtbaren
Bereich liegt etwa bei 0,008 km” und wird erst bei Wellenlangen groBer
als 1,0pm noch kleiner und erreicht einen mittleren Wert von
Gex(1,041/ 1,057 uym) = 0,0066 km™". Abbildung 23 zeigt drei typische Profile des
Extinktionskoeffizienten aus allen drei SommermeRBkampagnen. Die Hohe der
Grenzschicht (Schneider-Carius, 1953) und der Tropopause wurden ebenfalls
dargestellt.
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Abbildung 23: Vertikalprofil des Extinktionskoeffizienten flir { —— ) 0,403 ym

und { —e—— ) 1,041/1,057 pm am (a) 11.06.1993, Raum Spitzbergen, (b)
28.06.1994, Laptev See und (c) 25.06.1995, Raum Spitzbergen mit ( —es—ss— )
Grenzschichthéhe und ( ---- ) Héhe der Tropopause.
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5.2.2 Vertikale Verteilung des Extinktionskoeffizienten im Friihjahr

Im Frihjahr ist die vertikale Vereilung des Aerosois wesentlich durch erhdhte
Konzentrationen oder Haze gekennzeichnet. Das Vertikalprofil des Extinktions-
koeffizienten weist eine starke Strukturierung bis in die freie Troposphére auf
(siehe auch Leiterer et al, 1997, Nagel et al., 1998). Insgesamt wurden
Schichten mit erhéhter Konzentration oder Haze mit Dicken von etwa 150 m bis
Uber 3 km gemessen.

S J S ——————

10° 107 10"
Extinktionsko effizient [ km™ |

Abbildung 24: Vertikalprofil des Extinktionskoeffizienten fir ( ) 0,403 pm
und ( —e—— ) 1,041/1,057 pm am (a) 07.04.1994, Franz-Joseph-Land, (b)
04.04.1995, Canada Basin und (c) 18.04.1996, Raum Spitzbergen mit ( —ee—ee—)’
Grenzschichthéhe und ( ---- ) Hohe der Tropopause.

Die vertikale Lage der Haze-Schichten im Frihjahr ist sehr eng mit der Tempe-
raturschichtung der Troposphére verbunden. So konnten 80% aller Falle ein-
deutig einer Temperaturinversion oder Bereichen mit anndhernder Isothermie
zugeordnet werden. Mehr als die Halfte dieser Schichten (52%) konnte in der
Grenzschicht nachgewiesen werden oder waren direkt an die Bodeninversion
gebunden. Nur 28% lagen unmittelbar Uber oder unter einer angehobenen
Inversion. In den Extinktionskoeffizienten sind Extremwerte bis nahe 1,0 km™
moglich. Der mittlere Background-Wert ist &hnlich wie im Sommer und liegt fir
eine mittlere Wellenlange bei 6ex(0,5 ym) = 0,007 km™". In Haze-Schichten sind
fur den gleichen Wellenlangenbereich Werte von Gex(0,5 pm) = 0,04 km™ bis
Oex(0,5 pm) = 0,11 km™ typisch und somit z.B. mit Ergebnissen von Leiterer et
al. (1991) oder auch Skuratov (1997) vergleichbar. Abbildung 24 zeigt drei typi-
sche Vertikalprofile des Extinktionskoeffizienten aus den Jahren 1994 bis 1996.
Die in Tropopausenndhe gemessenen erhéhten Aerosol-Konzentrationen in
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Abbildung 24b sind wahrscheinlich wie in Abbildung 23a auf Luftverkehr in die-
sen Héhen zurtickzufihren.

Im Vergleich mit Laser-Partikelcounter-Messungen vom Typ TSI LPC 3753
(Dreiling und Friederich, 1997), die Teilchen mit Radien zwischen 0,15 pm und
1,5 um erfassen, konnte fur ein Drittel der zeitgleichen Messungen in den Jah-
ren 1994 und 1995 eine sehr gute Ubereinstimmung erzielt werden. Abbildung
25 zeigt ein Vertikalprofil von 1994, wo Haze auf die Grenzschicht beschrankt
war.
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Abbildung 25: Extinktionskoeffizient und Partikelcounter-Messung mit LPC31,
sowie Vertikalprofile von Temperatur (T), relativer Feuchte (U), Windrichtung
(dd) und Windgeschwindigkeit (ff) am 11.04.1994, Canada Basin.

Der Extinktionskoeffizient hat einen Maximalwert von 0,16 km™ und geht ober-
halb von 2 km auf einen Wert von 0,0005 km™' zurlick. Ein &hnlicher Sprung ist
in der mit dem Partikelcounter bestimmten Teilchenkonzentration nachweisbar.
Die fUr die einzelnen Schichten gemittelten Werte fallen in der gleichen Héhe
von maximal 48 Teilchen/cm® auf 5 Teilchen/cm®. Innerhalb der Grenzschicht,
die in diesem Fall durch eine hohe relative Luftfeuchte von etwa 80 % gekenn-
zeichnet war (unterhalb der Bodeninversion bis 100 %), &ndem sich Teilchen-
konzentration und Extinktion gleichermaBen. Abbildung 26 zeigt dagegen ein
Vertikalprofil aus dem Frihjahr 1995 mit Haze-Schichten bis in 4 km Héhe. Die
unterste Schicht mit Extinktionskoeffizienten bis zu 0,3 km'™ liegt innerhalb der
Grenzschicht, wo die relative Feuchte annadhernd 100 % erreicht. Die beiden
Haze-Schichten in der freien Troposphére sind oberhalb von angehobenen
Inversionen in 1,8 km und 3,1 km H8he zu finden. In diesem Bereich Ubersteigt
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die relative Luftfeuchte kaum 50 %. Das mit dem Partikelcounter bestimmte
Vertikalprofil zeigt ebenfalls alle drei Schichten, wobei Bereiche mit maximaler
Teilchenkonzentration auch Bereichen mit maximaler Extinktion entsprechen.
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Abbildung 26: Extinktionskoeffizient und Partikelcounter-Messung mit LPC31,
sowie Vertikalprofile von Temperatur (T), relativer Feuchte (U), Windrichtung
(dd) und Windgeschwindigkeit (ff) am 06.04.1995, Alert.

5.2.3 Extinktion in der Stratosphare

Vergleicht man die Profile aus den Sommer- und Frihjahresmonaten (Abb. 23
und Abb. 24), zeigt sich eine stetige Abnahme der Extinktion in der Strato-
sphére. Diese Tatsache resultiert aus der Abnahme der im MeBzeitraum
vorhandenen vulkanischen Aerosole des Mt. Piatubo in der Stratosphare vor-
rangig durch gravitationsbedingten Ausfall. Unter der Annahme, daB die
meisten Aerosole in den ersten 14 Kilometern oberhalb der Tropopause zu
finden sind, kam es zu einer Verringerung des Extinktionskoeffizienten um den
Faktor 10 fiir eine mittlere Wellenlange von 0,51pm von durchschnittlich
0,006 km™' im Sommer 1993 auf etwa 0,0006 km™' im Frihjahr 1996. Der
letztere Wert kann als typisch flr die ungestérte Stratosphare angesehen
werden.
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5.2.4 SchluBfolgerungen

1. Der spektrale Extinktionskoeffizient des arktischen Aerosols in Haze-
Schichten ist im Mittel 10 mal so hoch wie der Background-Wert.

Er liegt fur eine mittlere Wellenldnge von 0,5 pm bei:

Frihjahr Sommer
Background-Wert: 0,007 km" 0,008 km’’
Im Haze: 0,04 -0,11 km™ 0,03 -0,12 km"

2. Aerosole sind im Sommer bei geringer Konzentration im wesentlichen auf
die Grenzschicht beschrankt. Einzelne Haze-Ereignisse sind maglich. Die
Haze-Schichten mit einer durchschnittlichen Machtigkeit von etwa 1 km sind
dann meistens in gréBeren Héhen (oberhalb 1,5 km) zu finden.

3. Das arktische Aerosol im Frihjahr ist stark strukturiert. Schichten mit
erhohter Konzentration oder Haze kdnnen bis zur Tropopause auftreten,
sind aber in den meisten Féllen in der Grenzschicht konzentriert. Die
vertikale Lage der Schichten ist an diee Temperaturschichtung gebunden.
Die Machtigkeit der Schichten kann zwischen 150 m und etwa 3km
schwanken.

4. Der spektrale Extinktionskoeffizient des stratosphérischen Aerosols ist sehr
gering. Er liegt bai einer mittleren Wellenlange von 0,5 pm bei 0,0006 km'
(unter der Annahme, daB die Aerosole in den untersten 14 km der
Stratosphare konzentriert sind). Durch den Eintrag des vulkanischen
Aerosols vom Mt. Pinatubo stieg die Extinktion des stratosphérischen
Aerosols auf mehr als das Zehnfache.

5.3 Horizontale Verteilung des arktischen Aerosols

Obwohl der vorhandene Datensatz recht umfangreich ist, enthalt er doch nicht
aus allen Teilen der Arktis Messungen in beiden hier betrachteten Jahreszeiten.
Dennoch wurde versucht, unter zur Hilfenahme von Angaben aus der Literatur
(z.B. Brock et al., 1989; Dutton et al., 1989; Leiterer und Graeser, 1990;
Leiterer et al., 1991; Shaw, 1975) ein Bild von der horizontalen Verteilung des
arktischen Aerosols, insbesondere im Fall erhéhter Konzentrationen oder Haze
zu zeichnen (vergl. auch Leiterer et al., 1997).

Abbildung 27 zeigt die Regionen erhdhter Aerosolkonzentration
(0ex = 0,015 km™-0,25 km'1) und von Haze unterschiedlicher Konzentration
(Gex = 0,025 km™ - 0,1 km™ bzw. Gex > 0,1 km™). Generell 148t sich feststellen,
daB Aerosole in der gesamten Arktis vorhanden sind. Im atlantischen Sektor
liegt die Sldgrenze des Haze im Sommer wie im Friihjahr bei etwa 78°N bis
80°N. ,Starker Haze" mit Extinktionskoeffizienten gréBer als 0,1 km™ ist nur im
Frihjahr nérdlich von 80°N nachweisbar. Im russischen Sektor fehlen
Messungen aus dem ,Fernen Osten®, so daf3 Abb. 27 madglicherweise flr
diesen Bereich besonders fiir die Sommermonate nicht korrekt ist. Es kann
jedoch eingeschéatzt werden, daf3 Haze im russischen Sektor der Arktis im
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Frihjahr etwa nordlich von 75°N vorkommt. Im Sommer liegt das Gebiet, in
dem man erhdhte Aerosolkonzentrationen antreffen kann, nérdlich von 78°N.
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Abbildung 27: Horizontale Verteilung des ,Arctic Haze” unterschiedlicher
Konzentration im FrUhjahr und Sommer.

Haze wurde bisher im Sommer in diesem Gebiet nicht gemessen. Im
amerikanischen Sektor ist die Slidgrenze des Haze und von Bereichen mit
erhohter Aerosolkonzentration viel weiter siidlich anzutreffen. Besonders in der
Baffin Bay wurden sowohl im Frihjahr als auch im Sommer schon bei 63°N bis
65°N  Extinktionswerte gemessen, wie sie flir Haze typisch sind.
Beobachtungen aus Nordkanada und Alaska zeigen, daf3 dort nérdlich von
etwa 68°N Haze beobachtet werden kann.

Tabelle 9: Zusammenfassung der horizontalen Verteilung des arktischen
Aerosols (siehe auch Leiterer et al., 1997).

Sektor in der Arktis Stidgrenze des Haze im

Friahjahr Sommer
Atlantischer Sektor 78°N — 80°N 78°N — 80°N
Russischer Sektor 75°N 78°M
Amerikanischer Sektor 63°N = 68°N 63°N — 68°N

59



Eine Ursache daflr kdnnte darin zu finden sein, daB3 der ,Hohe Norden*
Amerikas und Kanadas durch die Bergketten Alaskas und in Nordostsibirien
weitgehend vom EinfluB westwérts wandernder Zyklonen abgeschirmt ist.
Somit kommt es nicht wie im atlantischen Sektor zu Stérungen der stabilen
Luftschichtung im Frihjahr. Haze, der aus Nordamerika, aber auch aus Europa
und Sibirien hierher gelangte, kann sich weit ausdehnen und uber lange Zeit in
der Troposphére halten (siehe Kapitel 2.2.2).

5.4 Quellgebiete anhand von Trajektorienrechnungen

Ausgehend von der Tatsache, daf3 die Arktis selbst im wesentlichen frei ist von
Verursachern flir den oft im Frihjahr beobachteten Haze, ergibt sich die Frage
nach den Queliregionen. Um diese Frage zu beantworten, wurden flr die mei-
sten der 51 Profilmessungen 5-Tage-Rickwartstrajektorien mit dem globalen
Wettervorhersage-Modell des Deutschen Wetterdienstes berechnet. Dabei kam
es nicht darauf an, die aligemeine Luftmassenbewegung flr Standarddruckfla-
chen zu verfolgen. Viel interessanter war es, die Berechnungen fiir konkrete
Druckflachen, die z.B. durch eine erhéhte Aerosolkonzentration charakterisiert
sind, durchzuflihren. So ergibt sich folgendes Bild:

Im Frahjahr reichen in den meisten Fallen (mehr als 53 %) 5 Tage nicht aus,
um die Haze-belasteten Luftmassen bis zu ihren Quellgebieten zurlickzuverfol-
gen. Die Trajektorien zeigen, daf3 sich die Luft deren Aerosolspektrum vorran-
gig dem Typ | in der Grenzschicht zugeordnet werden kann, in den 5 Tagen vor
der Messung direkt im zentralarktischen Becken, anderen Teilen des arktischen
Ozeans oder in den Kistenregionen Nordsibiriens, Nordkanadas und Alaskas
zu finden ist (Abb. 28a/ 06.04.1994, 910 hPa). Bei diesem Aerosoltyp handelt
es sich also um gealtertes Aerosol, daf3 wie unter 2.2.2 beschrieben aus Quell-
regionen innerhalb der Polarfront in die Arktis transportiert worden ist. Durch
die Stabilisierung der Luftschichtung kann es langere Zeit mit den Luftmassen
in der Arktis zirkulieren (nach Shaw et al., 1993 bis zu 30 Tagen), bevor es gra-
vitationsbedingt oder durch zykionale Stérungen hervorgerufene Niederschlage
ausfailt.

Luftmassen mit Aerosolspektren der Typen Il und Il lassen sich dagegen hau-
fig innerhalb von 5 Tagen bis in die Quellregionen zuriickverfolgen. In den mei-
sten Fallen handelt es sich dabei um Aerosolschichten in der freien Tropo-
sphare. Es kann angenommen werden, daf3 diese Aerosol-belasteten Luft-
massen bei ihrem meridionalen Transport in die Arktis eine mehr oder weniger
starke Anhebung erfahren haben, z.B. beim Aufgleiten der warmen Luft aus
mittleren Breiten auf die kalte Luftmasse in der Arktis oder bei Quellgebieten
sudlich der Polarfront durch die Anhebung in der Polarfront selbst (siehe
Kapitel 2.2.2). Zu den Quellen zahlen bei den hier betrachteten Fallen die
Industrieregionen in Nord- und Zentralsibirien, im Ural und im européischen Teil
RuBlands ebenso wie in Nord- und Mitteleuropa (Abb. 28a/ 06.04.1994,
753 hPa/ 24.03.1995, 798 hPa/ 04.04.1995, 694 hPa). Ein Teil der Haze-bela-
steten Luftmassen im Raum Spitzbergen mit Aerosolspektren der Typen Il und
Il lieBen sich nur bis Grénland zurlickverfolgen (Abb. 28a/ 26.04.1996,
958 hPa/ 11.05.1996, 908 hPa). Da Gronland selbst nicht zu den Quellregionen
anthropogener Aerosole zéhlt, mu3 davon ausgegangen werden, daf3 die Ver-
ursacher der erhdhten Aerosolkonzentration in noch weiter entfernten Regionen
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zu suchen sind, die Luftmassen aber noch nicht so lange in der Arktis zirkulie-
ren wie in dem o.g. Fall (Typ I).

Im Sommer laBt sich aufgrund der nur wenigen beobachteten Haze-Ereignisse
keine solche Zuordnung treffen. Generell kann aber festgestellt werden, daf3 im
Sommer im Raum Spitzbergen die Luftmassen vorrangig aus Nordeuropa, aus
Nordkanada Uber den Atlantik sldlich von Gronland oder an der Nordklste
Gronlands entlang herantransportiert werden ( Abb. 28b/ 25.06.1995, 886 hPa/
04.07.1995, 898 hPa und 781 hPa).

=0 ~06.04.1994 910 hPa —m—27.06.1994 B98 hPa/ —~8=28.05.1994 989 hPa

—O—06.04.1994 753 hPa/—0-24.03.1995 798 hPa/=0=~04.04,1995 694 hPa —0—25.06.1995 836 hP'a f —O~=04.07.1935 898 hPa/ —A~04.07.19 95 781 hPa

—A—26.04.1996 958 hPa/—&—11.05.1996 508 hPa

" a) Frihjahr b) Somme/r

Abbildung 28: Beispiele typischer Luftmassentransporte anhand von 5-Tage-
Ruckwartstrajektorien, berechnet mit dem globalen Wettervorhersagemodell
des DWD.

Die Trajektorien vom 4. Juli 1995 in Abbildung 28b zeigen, dal3 auch im Som-
mer ein Transport von aerosolreicher Luft aus Nordeuropa, d.h. aus Gebieten
stdlich der Polarfront moglich ist. An diesem Tag waren die bréunlichen
Haze-Schichten oberhalb der Grenzschicht mit bloBem Auge gut sichtbar. Der
Extinktionskoeffizient bei einer mittleren Wellenldnge ergab einen Wert von
Gex(0,5 ym) = 0,186 km'. Luftmassen in der Laptev See stammen aus dem
zentralarktischen Becken oder aus dem nérdlichen Sibirien und Jakutien (Abb.
28b/ 27.06.1994, 898 hPa/ 28.06.1994, 989 hPA). In der Kara See sind dage-
gen Luftmassen aus den benachbarten Teilen des Arktischen Ozeans sowie
aus Zentral- und Nordeuropa im Sommer anzutreffen. Leider gibt es in dem
hier verwendeten Datensatz keine Sommermessungen im amerikanischen
Sektor der Arktis, so daBB an dieser Stelle auf die Untersuchungen von Harris
(1994) verwiesen werden muB. Danach sind in Barrow, Alaska sowohl im
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Fruhjahr als auch im Sommer haufig Luftmassen aus Nordsibirien,
insbesondere aus dem Raum Norilsk und aus Europa Trager erhohter
Aerosolkonzentrationen. Ein weiterer wesentlicher Raum der Luftmassenzufuhr
fur Nordalaska ist im Sommer der Nordpazifik.

5.5 Bestimmung weiterer optischer Parameter

5.56.1 Bodenmessungen

Wie unter 4.4.3 erlautert bieten Bodenmessungen der spektralen optischen
Dicke und der Strahldichteverteilung im Almucantar (Sonnenhorizontal) die
Méglichkeit, die GréBenverteilung des Aerosols in der gesamten Luftsdule und
weitere klimarelevante Aerosolparameter mit dem Programmsystem CIRATRA
zu bestimmen.

Das Programmsystem CIRATRA bietet die Mdglichkeit, das Streuverhaiten
kugelférmiger Teilchen nach Mie-Theorie und das Streuverhalten nicht-
kugelférmiger Teilchen mit Hilfe einer Parametrisierung nach Pollack und Cuzzi
(1980} zu bestimmen. Berechnungen zu nichtkugelférmigen Teilchen wurden
ebenfalls durchgefihrt und in das Gesamtergebnis integriert. Dies ist
besonders fur solche Falle von Bedeutung, wenn Seesalze oder Minerale das
Streuverhalten der Aerosole in der gesamten Luftsiule bestimmen (Posse,
1997; von Hoyningen-Huene und Posse, 1997, Wenzel et al., 1996). Dann
unterscheiden sich Phasenfunktion und Asymmetrieparameter deutlich von den
nach Mie-Theorie berechneten GréBBen.

Der Realteil des Brechungsindex wurde zwischen 1,31 und 1,7 variiert. Flr die
Auswertung hier standen 31 sogenannte Almu-Messungen aus dem Frihjahr
und leider nur 5 Messungen aus den Sommermonaten 1995 bis 1997 an der
Koldewey-Station in Ny-Alesund, Spitzbergen zur Verfigung. Sie geben einen
guten Uberblick Uber die Verhaltnisse in der gesamten Luftséule, die fir das
Frihjahr im atlantischen Sektor der Arktis typisch sind. Die Ergebnisse der
Sommermessungen sind zwar nicht allgemeingultig, zeigen aber deutlich die
Unterschiede in den optischen Aerosolparametern in beiden Jahreszeiten.
Dabei ist in jedem Fall zu bedenken, daB es sich bei den berechneten
Parametern um Eigenschaften von Aerosolen in einer realen feuchten
Atmosphare handelt, die sich naturgemaR von Angaben zu reinen trockenen
Aerosolen unterscheiden. Die Abhéangigkeit der optischen Eigenschaften des
Aerosols von der relativen Feuchte soll hier jedoch nicht weiter untersucht
werden.

Abbildung 29 zeigt die Unterschiede in der Aerosol-GréBenverteilung und
-Volumenverteilung zwischen den Jahreszeiten (Mittel und Standardabwei-
chung). Im Fruhjahr gleicht die GréBenverteilung anndhernd einer Junge-Ver-
teilung (Abb. 29a). Erst in der Volumenverteilung (Abb. 29c¢) tritt neben den
Teilchen mit Radien kleiner als 0,1 pm (Nucleation-Mode) ein zweiter Mode mit
Teilchenradien zwischen 0,5 pm und 1,0 pm (Accumulation-Mode) hervor. Gré-
Bere Teilchen fehlen fast véllig. Dieses Ergebnis ist mit der von d’Almeida et al.
(1991) in ihrem Aerosolmodell fir das arktische Aerosol im Februar definierten
GroBenverteilung vergleichbar.
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Abbildung 29: Mittlere Aerosol-GréBenverteilung (a, b) und -Volumenverteilung
(c, d) fur die gesamte Luftséule in Ny-Alesund, Spitzbergen von 1995 bis 1997,
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Im Sommer zeigt sich dagegen sowohl in der GréBenventeilung (Abb. 28b) als
auch in der Volumenverteilung (Abb. 29d) ein weiterer Mode mit Teilchenradien
um 5 pm (Coarse-Mode). Die Teilchenanzahl ist, wie nicht anders zu erwarten,
geringer als im Frihjahr. Dieses Ergebnis verwundert nicht, vergleicht man
dazu die mittleren Spektren der Aerosol-optischen Dicke aus beiden
Jahreszeiten in Abbildung 13. Die optische Dicke im Frihjahr ist gréBer und
das Spektrum ist steiler (groBerer Angstrdm-Parameter) als im Sommer. Im
Sommer wirkt sich also das Vorhandensein der groBeren Teilchen mit Radien
um 5 pm ebenfalls im Spektrum der optischen Dicke aus, es wird ,flacher”.

Tabelle 10: Moden der Lognormal-Verteilung flr die mittlere GréBenverteilung
des Aerosols in der gesamten Luftsdule in Ny-Alesund, Spitzbergen 1995 —
1997.

Zeitraum Im [pm] o Np flr dN(r)/dlogr
Frahjahr 0,04 1,79 8316
0,19 1,81 93
0,52 1,58 11
Sommer 0,05 1,55 4808
0,175 1,96 59,7
0,5-0,8 1,96 19
4,6 1,4 0,0333

Ersetzt man die GroBenverteilung durch eine Summe von n Lognormal-
Verteilungen nach

.ex —_——
P Ino,

dN(r) & Ny, 1{Inr—Inr,; : (5.5.1-1)
a’logr_,-zl 27 -r-Ino, 2 R

so ergeben sich die in Tabelle 10 zusammengefaBten Moden fur beide
Jahreszeiten. Die drei Moden im Frihjahr stimmen gut mit der von d’Almeida et
al. (1991) fir Winterverhaltnisse definierten Zusammensetzung des arktischen
Aerosols Uberein. Dazu gehdéren RufB mit Teilchenradien kleiner 0,01 pm,
maritimes Aerosol mit Teilchenradien um 0,2 pum und Minerale mit Teilchen-
radien von 0,5 pm.

Auch mit dem GADS von Koepke et al. (1997) ergibt sich eine gute
Ubereinstimmung, wenn man den von ihnen definierten EinfluB der Feuchte auf
die GroBe der Partikel berlicksichtigt. Sie nennen als Hauptbestandteile des
arktischen Aerosols RuB mit einem mittleren Modenradius von 0,012 pm,
wasserlésliche Aerosole mit einem Modenradius von 0,021 pm bis 0,053 um
und Seesalze als Gemisch von Teilchen im Accumulation-Mode (Modenradius
fm = 0,21 pm bis r, = 1,0 ym) und im Coarse-Mode (Modenradius r, = 1,75 pm
bis rm = 8,59 uym).
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Aus den ermittelten GréBenverteilungen lassen sich wie unter 4.4.3
beschrieben Strahldichteverteilungen entsprechend dem Streuverhalten der als
kugelférmig (Mie-Theorie) oder nicht-kugelférmig (Pollack und Cuzzi, 1980)
angenommenen Teilchen berechnen. Durch den Vergleich mit den
gemessenen Strahldichteverteilungen im Almucantar der Sonne kann dann der
Realteil des Brechungsindex abgeschétzt werden. Bei den Berechnungen
konnte nur in finf Fallen (von insgesamt 36) durch die Berucksichtigung
nichtkugelformiger Teilchen eine bessere Ubereinstimmung zwischen
gemessenen und gerechneten Strahldichteverteilungen erzielt werden.
Nichtkugelférmige Aerosole kénnen im Raum Spitzbergen also vorkommen,
sind aber fur die optische Wirksamkeit der Aerosole in der gesamten Luftsaule
nicht bestimmend. Insgesamt zeigt sich, daf3 im Frihjahr ein breites Spektrum
von Aerosolkomponenten vorhanden ist. Der Realteil des Brechungsindex kann
Werte zwischen 1,31 und gréf3er 1,7 annehmen. Am héufigsten wurden jedoch
Werte zwischen 1,525 und 1,7 sowie der Wert 1,4 bestimmt, was auf
RuBverbindungen, Ammoniumsulfat und Meersalze hinweist. Eine eindeutige
Zuordnung far die Aerosole in der gesamten Luftsdule scheint im Frihjahr
schwierig. Wie schon bei den Moden der Lognormal-Verteilung ergibt sich auch
bei der Bestimmung der Brechungsindizes eine gute Ubereinstimmung mit dem
Modell von d’Almeida et al. (1991} und dem GADS von Koepke et al. (1997).
Bei den wenigen Messungen im Sommer ergab sich ein Realteil des
Brechungsindex zwischen 1,5 und 1,7. Berlcksichtigt man die recht grofBen
Teilchen im Coarse-Mode aus der Aerosol-GroBenverteilung, so weist dieses
Ergebnis auf Minerale hin, die jedoch aus den Iokalen Verhéitnissen der
MefBstation resultieren kénnen und somit nicht allgemeinglitig flr den
atlantischen Sektor der Arktis sind.

Tabelle 11: Schétzung des Brechungsindex aus Bodenmessungen in Ny-
Alesund, Spitzbergen 1995 bis 1997.

Jahreszeit Wabhrscheinlicher Realteil des Brechungsindex
Frahjahr br=1,31-17
meist br=1,525-1,7  (RufBverbindungen/
Ammoniumsulfat)
und br=14 (Seesalz)
Sommer br=15-1,7

Ein weiterer wesentlicher optischer Parameter, der aus den Bodenmessungen
gewonnen werden kann, ist die Phasenfunktion P(8) (Gleichung 4.4.3-3) und
mit ihr der Asymmetrieparameter g (Gleichung 4.4.3-4). Beide dienen der
Charakterisierung des Streuverhaltens der Aerosolteilchen und zeigen das
Verhédltnis von Vorwarts- zu Rulckwarts- und Seitwartsstreuung. Fir die
Koldewey-Station in Ny-Alesund ergibt sich flr das Frihjahr ein typischer
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Asymmetrieparameter von g(0,86 ym)= 0,81 +£0,07. Da nur sehr wenige
Messungen aus den Sommermonaten 1995 bis 1997 zur Verflgung stehen,
kann kein Mittel fir den Asymmetrieparameter angegeben werden. Es wurden
im Einzelnen Werte fir ¢(0,86 pm) zwischen 0,62 (unter Beriicksichtigung
nichtkugel-féormiger Teilchen) und 0,77 bis 0,93 (kugelférmige Teilchen)
bestimmt. Hier zeigt sich, daB nichtkugelférmige Teilchen (27.06.1995) eine
gréBere Seitwartsstreuung verursachen als kugelférmige Teilchen (von Hoynin-
gen-Huene und Posse, 1997).
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Abbildung 30: Normierte Aerosolphasenfunktion fur die gesamte Luftséule in
Ny-Alesund, Spitzbergen 1995 bis 1997.

Dies geht auch aus der Darstellung der Phasenfunktion in Abb. 30 hervor. Die
Sommermessungen zeigen fast alle eine héhere Seitwéartsstreuung als das
Fruhjahresmittel. Der gréBere Vorwértspeak an den zwei Tagen 1997 ist wahr-
scheinlich auf das Vorhandensein gréBerer Teilchen zurlickzufihren.

Tabelle 12: Vergleich des Asymmetrieparameters aus Bodenmessungen in Ny-
Alesund, Spitzbergen 1995 bis 1997 und dem Aerosolmodell von d‘Almeida et
al. (1991) in feuchter Atmosphare.

Zeitraum Wellenlange Asymmetrieparameter
Messung Marz — Mai 0,86 pm 0,81 £ 0,07
Modell Januar 0,5 um 0,723 -0,811
Messung Juni — August 0,86 um 0,62 - 0,93
Modell Juli 0,5 pm 0,696 — 0,748
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Insgesamt sind diese Ergebnisse jedoch mit den Modellwerten von d‘Aimeida et
al, (1991) fur die feuchte Atmosphére vergleichbar. Tabelle 12 gibt dazu einen
Uberblick. Im GADS von Koepke et al. (1997) wird der Asymmetrieparameter
fur die einzelnen Aerosolkomponenten unabhangig von der Jahreszeit
angegeben. Fir die Hauptbestandteile des arktischen Aerosols ergeben sich
fur eine mittlere Wellenlange von 0,5 pm Werte von 0,35 fir RuB3 bis 0,82 fiir
Seesalze im Coarse-Mode.

5.5.2 Profilmessungen

Fur die Bestimmung typischer Aerosol-GréBenverteilungen in einzelnen
Schichten wurden die Spektren der optische Dicke der nach 5.1.2 bestimmten
Luftschichten herangezogen. Die Invertierung von Gleichung 4.4.3-1 fiir Bre-
chungsindizes mit einem Realteil zwischen 1,33 und 1,55 wurde fir jedes
Spektrum 10 mal mit der zufallsgesteuerten Invertierungsprozedur aus dem
0.g. Programmsystem CIRATRA wiederholt. AnschlieBend wurde gemittelt. Da
keine weiteren optischen Informationen wie bei den Bodenmessungen an der
Koldewey-Station zur Verfligung stehen, sind die Ergebnisse der Inversion
keine eindeutigen Lo&sungen. Durch die Mittelwertbildung aus den 10
Einzelrechnungen und die Masse der zur Verfligung stehenden Daten (182
Spektren der optischen Dicke) wird jedoch eine gewisse Sicherheit erreicht, die
prinzipielle Aussagen zu den typischen Verhéltnissen in der arktischen Tropo-
sphére im Frihjahr und im Sommer gestattet. Auch an dieser Stelle soll noch
einmal darauf hingewiesen werden, daf3 die berechneten Parameter {Ur die
feuchte reale Atmosphéare gelten.

5.5.2.1 AerosolgréBenverteilung im Sommer

Im Sommer lassen sich die nach 5.1.2 definierten Schichten auch nach der
AerosolgréBenverteilung in drei Typen einteilen. Abbildung 31 zeigt die mittle-
ren GréBenverteilungen und Volumenverteilungn mit Standardabweichung.
Dabei lieBen sich anhand der wenigen Haze-Schichten im Sommer keine deut-
lichen Unterschiede zu unbelasteten Luftschichten in der Grof3en- und Volu-
menverteilung nachweisen.

Fur das Backgroundaerosol sind in der GréBenverteilung der Typ | (Abb. 31a)
und Typ IIf (Abb. 31c) sehr dhnlich. Sie sind durch einen hohen Anteil an
kleinen Teilchen (r < 0,1 pm) und im wesentlichen zwei weitere Moden gekenn-
zeichnet (siehe Tabelle 13). Allerdings kann man nur in der Volumenverteilung
in Schichten des Typs Ill (Abb. 31f) diese drei Moden deutlich unterscheiden.
Die Schichten des Typs | und llI sind im Sommer vorrangig in der freien
Troposphére anzutreffen. Der Typ 1l zeichnet sich dagegen durch eine
Verarmung an kleinen Teilchen (r<0,1 um) aus. Sowoh! in der
GréBenverteilung (Abb. 31b) als auch in der Volumenverteilung (Abb. 31e)
treten deutlich zwei bestimmende Moden mit mittleren Radien zwischen 0,3 ym
und 0,6 um und um 4,0 um hervor. Die Grenzschicht im arktischen Sommer
enthdlt hauptsachlich Teilchen mit Gréf3enverteilungen dieses Typs. Tabelle 13
gibt eine Zusammenstellung der nach Gleichung 5.5.1-1 bestimmten Moden
der Lognormal-Verteilungen fur alle Typen.
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Abbildung 31: Mitilere Aerosol-GroRenverteilung (a, b, ¢) und -Volumen-
verteilung (d, e, f) im Sommer in Schichten mit Background-Aerosol in der
arktischen Troposphére.
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Um auch aus den vertikal aufgeldsten Messungen der spektralen optischen
Dicke eine Information Uber den wahrscheinlichen Brechungsindex der Aero-
solteilchen zu erhalten, wurde die Differenz zwischen dem gemessenen und
dem aus der GroBenverteilung berechneten Spektrum der Aerosol-optischen
Dicke fur jeden der 9 Brechungsindizes mit Realteilen zwischen 1,33 und 1,55
berechnet.

Tabelle 13: Moden der Lognormal-Verteilungen in Schichten der Typen I/ 1l
und Il und wahrscheinlicher Brechungsindex im arktischen Sommer.

Typ fm [ UM ] o No flr dN(r)/dlogr
I+l 0,052 1,4 3422,6
0,567 1,46 7,7
2,966 1,33 0,075
I 0,12 1,7 102,0
0,5 1,58 29,53
4,0 1,34 0,023

’

Wabhrscheinlicher Realteil des Brechungsindex

br=1,4 (Seesalz)
1,45 (Sulfate)

In etwa 50 % aller Falle ergab sich ein eindeutiges Minimum in der
prozentualen Abweichung zwischen gemessenem und berechnetem Spektrum
bei einem Brechungsindex. Danach sind in den Sommermonaten vorrangig
Aerosole mit einem Brechungsindex von 1,4 bis 1,45 in der arktischen
Troposphére vorhanden (Tabelle 13). Dies deutet auf Seesalze und Sulfate hin,
die auch von d'Almeida et al. (1991) in ihrem Aerosolmodell fir den arktischen
Sommer als wesentliche Bestandteile charakterisiert worden sind.

5.5.2.2 AerosolgroBenverteilung im Frihjahr

Entsprechend der Schichteinteilung nach 5.1.2 lassen sich im Frihjahr typische
Aerosol-GréBenverteilungen in Haze-Schichten und in Schichten mit geringer
Aerosolkonzentration (Background) ableiten. Wie in Abb. 32 und 33 dargestelit,
sind auch im Frihjahr in den GréBen- und Volumenverteilungen prinzipiell drei
Typen nachweisbar. Background-Aerosol des Typs | und Ill (Abb. 32) ist dem
im Sommer sehr ahnlich, auch wenn die Moden der Lognormal-Verteilungen
(Gleichung 5.5.1-1) fur beide Typen leicht gegeneinander verschoben sind.
Beide Typen zeichnen sich durch einen hohen Anteil an kleineren Teilchen
(Radien < 0,1 ym) aus. Dazu treten noch mindestens zwei weitere Moden mit
mittleren Radien um 1,0 pm und zwischen 3,0 pm und 4,0 pm in Erscheinung
(siehe Tabelle 14). Die Aerosol-GréBenverteilung und Volumenverteilung des
Background-Aerosols des Typs li; ist dem Typ | sehr &hnlich.
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Abbildung 32: Mittlere Aerosol-GroBenverteilung (a, b, ¢) und -Volumen-
verteilung (d, e, f) im Frihjahr far Schichten mit Background-Aerosol in der
arktischen Troposphére.
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Abbildung 33: Mittlere Aerosol-GréBenveneilung (a, b, ¢) und -Volumen-
verteilung (d, e, f) im Friihjahr in Schichten mit erhdhter Aerosolkonzentration
oder Haze.
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Tabelle 14(a): Moden der Lognormal-Verteilungen in Schichten der Typen |, Il
und Il und wahrscheinlicher Brechungsindex im arktischen Fruhjahr.

Background-Aerosol:
Wahrscheinlicher Brechungsindex
1,35 < by £1,475 (Sulfate)
b, > 1,55 (Minerale)
Typ fm [ UM ] c No far dN(r)/dlogr
I 0,04 1,67 5154,6
1,17 1,61 0,866
3,16 1,36 0,00917
lia 0,13 1,68 33,02
3,07 1,43 0,00485
b 0,8 1,3 2,235
2,0 1,53 0,3112
mn 0,05 1,47 6940,1
0,83 1,33 0,721
3,25 1,26 0,0056

Aerosole in diesen Schichten unterscheiden sich hauptsachlich durch das
Spektrum der optischen Dicke vom Typ I. Hauptmode bilden beim Typ 1i; Teil-
chen mit einem mittleren Radius von ry = 0,13 pm. Da in Schichten der freien
Troposphére sowohl 1994 als auch 13995 GrdBenverteilungen nachweisbar
waren, in denen Teilchen im Nucleation-Mode (Radien < 0,1 um) véllig fehiten,
wurde dieser Typ, in Abb. 32b und 32e mit Il bezeichnet, zuséatzlich dargestellt.
Bei der Abschatzung des Brechungsindex (Realteil) aus den Differenzen
zwischen gemessenen und berechneten Spektren der Aerosol-optischen Dicke
zeigte sich fur den Typ li, daB am haufigsten Brechungsindizes mit Werten
b, > 1,65 vorkommen, was auf Minerale hinweisen kénnte, und Werte von
1,35 < b, < 1,475, die flr Sulfate typisch sind.

In Schichten mit erhdhter Aerosolkonzentration oder Haze, die bis in Tropopau-
senhdhe vorkommen kdnnen, sehen die GréBen- und Volumenvereilungen der
Schichttypen | und 1ll ahnlich wie in  Schichten mit Background-Aerosol aus.
Die Teilchenanzah! ist erwartungsgemaB (z.T. wesentlich) héher als beim
Background-Aerosol. Abb. 33 zeigt auch, daB im Haze-Fall wesentlich mehr
Moden das Aussehen der GréBen- und Volumenverteilung und damit die opti-
sche Wirksamkeit der Aerosolteilchen bestimmen. In Schichten der Typen | und
Il dominieren in der Anzahl wiederum die Teilchen im Nucleation-Mode mit
Radien kleiner 0,1 pm (Abb. 33a und 33c).
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Tabelie 14(b):

Erhéhte Aerosolkonzentration oder Haze:

Wahrscheinlicher Brechungsindex

br = 1,425 (Schwefelsaure, Sulfate)

b,=1,4 (Seesalz)

b, = 1,525 (Ammoniumsulfat)

Typ fm [ UM ] 9] No fur dN(r)/dlogr

! 0,043 1,65 12775,2
0,13 1,86 139,68
1,74 1,47 0,0726
2,55 1,48 0,1214
3,27 1,26 0,0266

lla 0,1 1,86 213,36
>3,0

b 0,16 1,36 34,394

i 0,049 1,44 10785,6
0,125 1,36 87,99
0,8 1,25 2,7818
3,24 1, 0,0408

Im Accumulation-Mode gibt es mindestens zwei Hauptmoden mit Teilchenra-
dien zwischen 0,1 pm und 0,8 uym. Darliber hinaus treten auch Teilchen im
Coarse-Mode mit Radien groBer als 3,0 um in Erscheinung. Schichten des
Typs | findet man vor allem in der Grenzschicht und der unteren Troposphére.
Schichten des Typs Il sind dagegen oberhalb der Grenzschicht bis 5 km Héhe
haufiger vertreten. GréBenverteilungen des Typs Il in Haze-Schichten unter-
scheiden sich dagegen deutlich von denen des Background-Aerosols (Abb. 33b
und 33e). Auch wenn die Aerosol-GroBenventeilung dem Typ | sehr dhnlich ist,
unterscheiden sich die Typen in den Spektren der optischen Dicke. Darliber
hinaus wird in der Volumenverteilung deutlich, daf3 neben dem Mode mit einem
mittleren Radius von rm=0,1 um vor allem Teilchen im Coarse-Mode mit
Radien gréBer als 3 pm optisch wirksam (Typ Ila) sind. Sie sind vorrangig daflir
verantwortlich, daf3 das mittlere Spektrum der optischen Dicke dieses Typs im
Gegensatz zu Spektren des Typs | einen kleinen Angstdm-Exponenten auf-
weist, d.h. es ist sehr ,flach® (Abb. 19). Auch in Haze-Schichten konnten ober-
halb der Grenzschicht rein monomodale GréBenverteilungen bestimmt werden,
die in Abb. 33b und 33e als Typ |l gekennzeichnet sind. Der mittlere Modenra-
dius liegt hier bei rn = 0,16 um (siehe auch Tabelle 14). Die Schichten des Typs
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Il bilden den Hauptanteil der Schichten oberhalb der Grenzschicht in Héhen bis
zu 5 km.

Insgesamt kann eingeschétzt werden, daB die flr Schichten mit erhdhter Aero-
solkonzentration oder Haze bestimmten Moden der Lognormal-Verteilung mit
Teilchen im Nucleation-Mode, Accumulation-Mode und Coarse-Mode recht gut
mit dem Haze-Modell von Shaw et al. (1993) (bereinstimmen. Bericksichtigt
man, daB Aerosole in der realen Atmosphare in ihrer GréBe und damit in ihren
optischen Eigenschaften von der relativen Feuchte beeinfluBt sind, kann man
die mittleren Modenradien direkt mit denen in Tabelle 4 vergleichen. Diese gute
Ubereinstimmung zeigt sich auch bei der Betrachtung der geschatzten
Brechungsindizes. Die Abschatzung des Realteils des Brechungsindex ergab
fur Schichten mit erhdhter Aerosolkonzentration oder Haze, daf3 vorrangig Teil-
chen mit einem Brechungsindex von b, = 1,425 vorkommen, was auf Schwefel-
sdure und Sulfate hinweist. Daneben sind Teilchen mit einem Realteil des
Brechungsindex von 1,4 (Meersalz) und 1,525 (Ammoniumsulfat) besonders
héaufig.

5.5.3 Stratosphérisches Aerosol

Die Aerosol-GréBenverteilung in der Stratosphére im Zeitraum von 1993 bis
1996 ist gekennzeichnet durch die vulkanischen Aerosole des Mt. Pinatubo. In
Abb. 34 fallt zunachst die stindige anzahimaBige und volumenmé&Bige
Abnahme der Teilchen aller GréBenbereiche zwischen 0,05 pm und 5 pm auf.
Die Darstellungen fur 1994 enthalten keine Standardabweichung, da jeweils nur
zwei Messungen oberhalb der Tropopause zur Verfligung standen.
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Abbildung 34(a): Mittlere Aerosol-GréBenverteilung und =Volumenverteilung in
der Stratosphare im Sommer 1993.
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Abbildung 34(d): Mittlere Aerosol-GroBenverteilung und —Volumenverteilung in
der Stratosphare im Frihjahr 1995.
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Abbildung 34(e): Mittlere Aerosol-GréBenverteilung und —Volumenverteilung in
der Stratosphére im Friihjahr 1996.
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Die Verédnderungen von Jahr zu Jahr durch Sedimentation, aber auch durch
Austauschprozesse zwischen Stratosphére und Troposphére in Verbindung mit
Tropopausenfaltungen und groRraumigen Absinkbewegungen in Hochdruckge-
bieten sind in der Volumenverteilung besonders gut sichtbar. Da die in Abb. 21
gezeigten mittleren Spektren der Aerosol-optischen Dicke 1993 und 1994 sehr
»flach® sind, ergibt sich folgerichtig, da die gréBeren Teilchen mit Radien gré-
Ber als 2 ym neben den kleineren Teilchen mit Radien kleiner 0,1 ym durch ihr
Volumen in dieser Zeit dominieren. In den Folgejahren werden die Volumenver-
teilungen ,flacher”, d.h. die wenigen gréBeren Teilchen treten gegenlber den
vielen kleineren Teilchen nicht mehr so deutlich hervor.

Tabelle 15: Moden der LognormaI-Ve'rteiIungen und wahrscheinlicher
Brechungsindex flr die Stratosphére von 1993 bis 1996.

Jahr rm [ UM ] c - No far dN(r)/dlogr
Sommer 1993 0,049 1,72 4159,8
0,11 1,85 192,45
1,31 1,87 0,817
2,03 1,69 0,229
Frihjahr 1994 0,008 2,02 148,65
0,12 1,78 66,016
1,64 1,47 0,0966
3,29 1,39 0,0172
Sommer 1994 0,045 1,51 8800,6
0,17 1,28 17,26
0,5 1,56 2,378
3,0 1,31 0,012
Frihjahr 1995 0,04 1,56 4766,1
0,82 1,69 0,3656
3,23 1,3 0,0048
Frihjahr 1996 0,05 1,47 2233,5
0,57 1,46 0,6
1,38 1,45 0,0227
2,89 1,3 0,00625

Wahrscheinlicher Brechungsindex

1,425 < br £ 1,475 (Schwefelsaure, Sulfate)

Dies zeigt einerseits, daB die Aerosolzusammensetzung in der Stratosphére
seit den Messungen von Pueschel et al. (1994) in den Jahren 1991 und 1992
standigen Veranderungen unterlag. Andererseits kann man aus dem Vergleich
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der hier ermittelten Ergebnisse aus Messungen zwischen 7,0 km und 8,8 km
Héhe mit Messungen von Pueschel et al. (1994) in Héhen zwischen 9,5 km und
12,6 km Hbhe schluBfolgern, daB es gerade unmittelbar oberhalb der
Tropopause zu einer Anreicherung mit vulkanischen Teilchen aus dem Coarse-
Mode mit mittleren Radien zwischen 2 pm und 4 ym kam. Ein Fakt der u.a.
auch zu den unter 5.1.3 genannten Differenzen zwischen flugzeuggetragenen
Photometermessungen und Satellitenmessungen 1993 flhrte (Nage! et al.,
1998).

Tabelle 15 gibt einen Uberblick Uber die Anderung der aus den
GroBenventeilungen berechneten Moden der Lognormal-Verteilungen. Aus der
Bestimmung des wahrscheinlichen Realteils des Brechungsindex ergaben sich
(wie nicht anders zu erwarten) Werte zwischen 1,425 und 1,475, die typisch fiir
Schwefelsdure und Sulfate sind.

5.5.4 SchluBfolgerungen

1. Die Aerosol-GréBenverteilung fiir die gesamte Luftsaule in Ny-Alesund,
Spitzbergen ist im Frihjahr durch Teilchen im Nucleation-Mode und im
Accumulation-Mode charakterisiert. Im Sommer kommen Teilchen im
Coarse-Mode dazu, was jedoch durch lokale Einflisse bedingt sein kann.

2. Der Asymmetrieparameter fir eine Wellenldnge von 0,86 ym liegt im
Fruhjahr bei 0,81. Es Uberwiegt die Vorwansstreuung. Im Sommer sind
auch geringere Werte méglich, was auf Teilchen mit einer erhdhten
Seitwarts- und Rickwartsstreuung hinweist.

3. In vertikaler Aufldsung lassen sich im Sommer Schichten geringer
Aerosolkonzentration mit zwei unterschiedlichen GroBenverteilungen in der
arktischen Troposphére feststellen. Zum einen sind Schichten mit Teilchen
aus allen drei GréBenbereichen (Nucleation-, Accumulation- und Coarse-
Mode) vorrangig in der freien Troposphére zu finden. In der Grenzschicht
herrschen dagegen Schichten vor, die eine Verarmung an Teilchen im
Nucleation-Mode aufweisen.

4. Als wahrscheinliche Realteile des Brechungsindex fur das Background-
Aerosol in den Sommermonaten wurden Wenrte zwischen 1,4 und 1,45
ermittelt, was auf Seesalze und Sulfate als Hauptbestandteile hinweist.

5. Das Background-Aerosol im Friihjahr hat eine &hnliche GréBenverteilung
wie entsprechende Luftschichten im Sommer. Es lassen sich im
wesentlichen Typen mit zwei (Accumulation- und Coarse-Mode) oder drei
Hauptmoden (zuséatzlich Nucleation-Mode) unterscheiden. Die als
wahrscheinlich bestimmten Brechungsindizes deuten auf Mineralien und
Sulfate als Hauptbestandteile dieser Schichten hin.

6. Im Frihjahr findet man Schichten mit erhéhter Aerosolkonzentration oder
Haze, die durch vier oder mehr Hauptmoden gekennzeichnet sind, vor ailem
in der Grenzschicht, aber auch bis in 5 km Héhe. In den unteren Teilen der
freien Troposphére gibt es auBerdem Haze-Schichten mit monomodaler
(Accumulation-Mode) und bimodaler Gréf3enverteilung (Accumulation- und
Coarse-Mode).
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7. Die Abschatzung des Realteils des Brechungsindex ergab, daB in Schichten
mit erhdhter Aerosolkonzentration oder Haze im Frihjahr Schwefelsaure,
Sulfate, aber auch Meersalze und Ammoniumsulfat wesentliche
Bestandteile sind.

8. Die GréBenverteilung der vulkanischen Aerosole des Mt. Pinatubo in der
Stratosphare unterlag seit 1993 einer stédndigen Verénderung, wobei eine
Verteilung mit drei Hauptmoden in allen drei GréBenbereichen typisch war.
Die flugzeuggetragenen Photometermessungen zeigen, daf3 sich ein
wesentlicher Teil der ,gréBeren” vulkanischen Aerosole (Coarse-Mode)
unmittelbar oberhalb der Tropopause ansammelt und daher von Messungen
in groBeren Hohen (z.B. mit SAGE Il) nicht erfaB3t wird.
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6 SchiuBfolgerungen und Ausblick

In der vorliegenden Arbeit wurden auf der Basis von bodengebundenen und
flugzeuggetragenen Messungen mit Photometern im Spektralbereich von
0,35 um bis 1,2 ym wesentliche klimarelevante Parameter zur Beschreibung
der optischen Eigenschaften des arktischen Aerosols ermittelt, wenn auch nicht
alle im Kapite! 3 genannten Probleme geldst werden konnten.

Die Bodenmessungen der spektralen optischen Dicke und der Strahldichtever-
teilung im Almucantar der Sonne liefern Informationen Uber klimarelevante
Parameter des Aerosols in der gesamten Luftsaule:

1. Spektrale optische Dicke des Aerosols — Sie zeigt die flr die gesamte
Arktis typische jahreszeitliche Varianz mit einem Maximum im Frihjahr und
einem Minimum im Sommer. Der aus den Spektren abgeleitete Angstrom-
Parameter gibt signifikante Anderungen der Aerosolkonzentration und —
zusammensetzung, wie z.B. nach dem Vulkanausbruch des Mt. Pinatubo,
gut wieder.

2. Aerosol-Grofien- und Volumenverteilung - Die aus der columnaren
Information abgeleitete GroBenverteilung des Aerosols ist im Frihjahr
bimodal mit Teilchen im Nucleation-Mode und im Accumulation-Mode. Im
Sommer kommen Teilchen im Coarse-Mode dazu, so daB das gesamte
(hier betrachtete) GroBenspektrum nachweisbar ist.

3. Asymmetrieparameter und Phasenfunktion — Beide zeigen flr die in der
gesamten Luftsdule vorhandenen Aerosole, da3 im Frihjahr die
Vorwartsstreuung dominiert. Im Sommer kénnen Teilchen, die eine hdhere
Seitwarts- und Riickwartsstreuung haben, vorkommen.

4. Brechungsindex - Eine Abschatzung des Realteils des Brechungsindex fir
die vorhandenen Aerosole ist insbesondere im Frihjahr flir einzelne
Komponenten schwierig. Es [aBt sich jedoch einschétzen, daf3 Ruf3 und
Seesalze in Ny-Alesund in dieser Jahreszeit haufig vorkommen. In den
Sommermonaten sind mineralische Stoffe wahrscheinlicher, was jedoch auf
lokale Einflisse zurlckgefiihrt wird.

Die MeBergebnisse an der Koldewey-Station in Ny-Alesund, Spitzbergen sind
reprasentativ f{ir den atlantischen Sektor der Arktis.

Die flugzeuggestitzten Messungen der spektralen optischen Dicke aus mehre-
ren Teilen der Arktis liefern ein weitaus detaillierteres Bild vom arktischen
Aerosol. Die vertikalen Profile des Extinktionskoeffizienten zeigen, daf3 die ver-
tikale Struktur des arktischen Aerosols eng mit der Temperaturschichtung in der
Troposphére verbunden ist. Aus der spektralen optischen Dicke in einzelnen
Schichten und den daraus berechneten Aerosol-Grofenverteilungen lassen
sich im FrUhjahr und im Sommer drei Typen des Aerosols mit charakteristi-
schen Eigenschaften ableiten.

Flr den arktischen Sommer gilt:

1. Spektrale optische Dicke des Aerosols und spekiraler Extink-
tionskoeffizient - Das sommerliche Background-Aerosol ist durch eine
geringe spektrale optische Dicke und kleine Extinktionskoeffizienten
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charakterisiert. Es entspricht hauptsachlich dem Typ I. D.h. das Spektrum
der optischen Dicke entspricht annahernd einer Fit-Funktion nach Angstrém
mit einem Wellenlangenparameter von etwa 1,0.

Aerosol-GrdBen- und Volumenverteilung - Die GroBenverteilung im Typ |
zeigt, daB Teilchen aus allen drei GroRBenbereichen (Nucleation-, Accu-
mulation- und Coarse-Mode) vorhanden sind. Schichten des Typs |
zeichnen sich durch eine Verarmung an kleinen Teilchen (Nucleation-Mode)
aus.

Vertikale Verteilung - Die Schichten des Typs | und I findet man in der
Grenzschicht und in der freien Troposphare. Schichten des Typs 1l sind
meist auf die Grenzschicht beschrénkt. Schichten erhéhter Konzentration
sind oft an angehobene Temperaturinversionen gebunden.

Brechungsindex - Aus der Abschéatzung des Realteils des Brechungsindex
laiBt sich schluBfolgern, dal3 das Background-Aerosol im Sommer haupt-
séchlich aus Seesalzen und Suifaten besteht.

Da nur sehr wenige Falle von erhohter Aerosolkonzentration oder Haze im
Sommer gemessen wurden, kdénnen keine allgemeingiiltigen Aussagen zu
diesen Ereignissen getroffen werden.

Fir das arktische Friihjahr gilt:

1.

Spekirale optische Dicke des Aerosols und spektraler Extink-
tionskoeffizient - Die Schichten mit erhohter Aerosolkonzentration oder
Haze zeigen eine starke Strukturierung bis in Tropopausenhdhe und
zeichnen sich durch eine hohe spektrale optische Dicke und hohe
Extinktionswerte aus, die im Mittel 10 mal so hoch sind wie der Background-
Wert. Dadurch kann die Sichtweite in diesen Schichten stark herabgesetzt
sein. Die Spektren der optischen Dicke in Haze-Schichten entsprechen
meistens dem Typ | mit einem Wellenlangenparameter von etwa 1,8.

Aerosol-GréBen- und Volumenverteilung - Die Aerosol-GréBenverteilung
in Schichten des Typs | zeigt eine Vielzah! von Moden aus allen drei
GroBenbereichen. In Hbhenbereichen zwischen 2 km und 5 km kénnen
jedoch auch Schichten des Typs Il mit monomodaler GréBenverteilung mit
Teilchen im Accumulation-Mode oder bimodaler Verteilung mit Teilchen im
Accumulation- und im Coarse-Mode vorkommen.

Vertikale Verteilung - Haze-Schichten sind entweder in der Grenzschicht
unterhalb der ersten Inversion zu finden oder oft direkt ober- oder unterhalb
einer angehobenen Inversion. Diese Schichten kénnen eine Dicke von bis
zu 3 km erreichen und eine horizontale Ausdehnung von mehreren 100 km.

Brechungsindex - Die Abschitzung des Realteils des Brechungsindex
ergab, daf3 sich Haze-Schichten im Friihjahr vorrangig aus Schwefelsaure,
Sulfaten, Meersalzen und Ammoniumsulfat zusammensetzen.

Background-Aerosol - Schichten mit geringer Aerosolkonzentration im
Frihjahr gehéren ahnlich wie im Sommer vorrangig zu den Typen | und 11|
mit geringer spektraler optischer Dicke und einem mehr oder weniger
ausgewogenen GroéBenspekirum aus allen drei GrdBenbereichen. Der
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wahrscheinliche Brechungsindex deutet auf Mineralien und Sulfate als
Hauptbestandteile der Aerosole in solchen Schichten hin.

Der gesamte MeRzeitraum von 1993 bis 1997 war gekennzeichnet durch den
EinfluB der vulkanischen Aerosole des Mt. Pinatubo in der Stratosphare.
Anhand der Bodenmessungen und der flugzeuggetragenen Messungen
oberhalb der Tropopause konnten folgende Eigenschaften abgeleitet werden:

1. Spektrale optische Dicke - Die spektrale optische Dicke des stratosphéri-
schen Aerosols ist im Vergleich zur Troposphére sehr gering. Durch den
Eintrag des vulkanischen Aerosols vom Mt. Pinatubo wurde sie auf mehr als
das Zehnfache erhéht.

2. Aerosol-GroBen- und Volumenverteilung - In der Zeit von 1893 bis 1996
unterlag die GréBenverteilung des stratosphdrischen Aerosols starken Ver-
anderungen. Bedingt durch die vulkanischen Aerosole ergab sich im
gesamten Zeitraum eine Verteilung mit drei Hauptmoden (Nucleation-,
Accumulation- und Coarse-Mode). Aus dem Vergleich mit anderen flug-
zeuggetragenen Messungen und Satellitenmessungen kann geschluB3folgert
werden, daB sich gerade die gréBeren dieser Teilchen direkt oberhalb der
Tropopause ansammeln, bevor sie dann weiter absinken.

3. Brechungsindex — Aus der Abschétzung des Realteils des Brechungsindex
ergeben sich Schwefelsdure und Sulfate als Hauptbestandteile des strato-
sphéarischen Aerosols in der Zeit von 1993 bis 1996.

4. Die fir eine exponentiell verlaufende Abnahme der vulkanischen Aerosole
aus der Stratosphare bestimmten Zeitkonstanten sind wellenidngenabhan-
gig und damit abhéngig von der Veranderung in der GréBenverteilung der
Aerosole in der Stratosphare. Danach werden gréBere vulkanische Teil-
chen, die im NIR optisch aktiv sind, schneller aus der Stratosphére abge-
baut als kleinere Teilchen, die im VIS optisch aktiv sind.

Generell 14Rt sich Gber die horizontale Verteilung sagen, daB Aerosole in der
gesamten Arktis vorhanden sind. Dabei ist die Slidgrenze des Haze im Frihjahr
im kanadischen und amerikanischen Sektor weitaus stdlicher (63°N bis 68°N)
anzutreffen als im russischen Sektor (75°N) oder im atlantischen Sektor (78°N
bis 80°N). Im Sommer liegt diese Grenze fiir Haze mit gréBeren Extinktions-
werten allgemein weiter nordlich. Allerdings fehlen Messungen aus dem &stli-
chen Teil Sibiriens véllig, so daf hier keine umfassende Einschatzung mdglich
ist.

Insgesamt hat sich einerseits gezeigt, daB aus Bodenmessungen mit Photo-
metern allein zwar eine ganze Reihe klimarelevanter optischer Parameter des
arktischen Aerosols bestimmt werden kann. Fir eine reale Abschéatzung des
Strahlungsantriebs durch die Aerosole in der Arktis sind jedoch Informationen
Uber die vertikale Variabilitat dieser Parameter unbedingt erforderlich. Anderer-
seits liefern derzeit mogliche Vertikalmessungen mit Flugzeugen noch nicht alle
Parameter hohenaufgelost. Dies trifft insbesondere fiir solche GréfBen wie die
Phasenfunktion und den daraus resultierenden Asymmetrieparameter zu. Ein
weiteres wesentliches Problem, namlich die Messung und Parametrisierung der
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vertikalen Variation der Absorption durch das arktische Aerosol konnte bisher
noch nicht ausreichend geldst werden. Allgemeinglltige Aussagen zur vertika-
len und horizontalen Variation der Einfachstreualbedo sind damit bisher nicht
moglich. Fir eine umfassende Parametrisierung der Aerosole in der Arktis sind
also noch intensive Untersuchungen der Vertikalstruktur dieser wichtigen
Eigenschaften in allen Teilen der Arktis (gerade auch im Ostteil Sibiriens) not-
wendig. Dazu kénnen Messungen mit verbesserten LIDAR-Mef3methoden an
unterschiedlichen Stationen im arktischen Raum beitragen. Um aber auch die
Verhéltnisse in der inneren Arktis zu erfassen, ist eine Weiterentwicklung der
flugzeuggetragenen Photometermessungen zur Bestimmung der Strahidichte-
verteilung in der Sonnenaureole und im Almucantar (Sonnenhorizontal)
notwendig. Erst dann wird eine reale Bewertung der Klimawirksamkeit des arkti-
schen troposphérischen Aerosols anhand von Modelluntersuchungen auch im
globalen Rahmen méglich sein.
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