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Zusammentassung 

Die zentrale Rolle von polaren stratosphÃ¤rische Wolken (PSCs) fÃ¼ die chemische 
OzonzerstÃ¶run in hohen Breiten ist seit etwa zehn Jahren bekannt. Zur Vorhersage 
des Ozonverlustes werden daher genaue PSC-Modelle benÃ¶tigt d.h. Informationen 
Ã¼be Bildungszeit, geographischen Ort, HÃ¶he OberflÃ¤chendicht und Zusammenset- 
zung, Phase der Wolkenpartikel und die Dauer der PSC-Ereignisse. 
Entstehung, Entwicklung und physikalisch-chemische Eigenschaften von PSCs zu 
bestimmen ist das Thema dieser Arbeit; das Motiv ist, den chemischen Ozonabbau 
im Zusammenspiel von PSC-, chemischen und Klimamodellen besser als bisher zu 
beschreiben und zu prognostizieren. 
Zur systematischen Beobachtung von PSCs eignen sich Lidar-Systeme hervorragend. 
Das MehrwellenlÃ¤ngen-Lida in ~ ~ - A l e s u n d  auf Spitzbergen (79' N, 12' 0 )  liegt, 
wie die meteorologische Datenanalyse der letzten acht Winter (1989/90 bis 1996197) 
ergab, zumeist im Zentrum des arktischen Wirbels. An durchschnittlich 25% aller 
MeÂ§tag (Winter 95/96 und 96/97: 63%) wurden PSCs beobachtet, die nicht von 
lokalen orographischen Effekten beeinfluot sind und damit als reprÃ¤sentati fÃ¼ das 
arktische Wirbelzentrum gelten kÃ¶nnen 
Aus der Analyse der MeÂ§date unter Zuhilfenahme von lokalen Vertikalprofilen der 
Temperatur sowie von RiickwÃ¤rtstrajektorie der untersuchten Luftmassen ergibt 
sich fÃ¼ die Bildung und Existenz von flÃ¼ssige (Typ Ib) PSCs, daÂ eine Strato- 
sphÃ¤rentemperatu T von 3 bis 4 K unterhalb der NAT-Existenztemperatur TNAT 
eine notwendige und hinreichende Bedingung ist. 
Die Bildung von festen (Typ Ia) PSC-Partikeln ist offenbar wesentlich komplizierter: 
es gilt T - T ~ ~ A T  < 0 K als notwendige, jedoch nicht hinreichende Bedingung; es wird 
gezeigt, daÂ eine Herkunft der Luftpakete aus Richtung GrÃ¶nlan mit T - TNAT < 
0 K wÃ¤hren des Transports nach ~ ~ - A l e s u n d  stark positiv mit dem Auftreten von 
festen Partikeln korreliert. Dies wird mit der WellenaktivitÃ¤ an den grÃ¶nlÃ¤ndisch 
KÃ¼ste gedeutet, wobei die Luftmassen durch Hebung kurzzeitig tief unter die syn- 
optische Temperatur abkÃ¼hle und Partikel gefrieren kÃ¶nnen Es wird weiterhin 
gezeigt, daÂ lang andauernde tiefe Temperaturen vor der Beobachtung oft eine ex- 
terne Mischung aus festen und flÃ¼ssige Teilchen erzeugen, Partikel, die unabhÃ¤ngi 
voneinander existieren. Hier greift auch die klassische empirische Unterscheidung 
von PSCs in Ia- und Ib-Wolken nicht mehr. 
Es wird gelegentlich ein Sondertyp, Id genannt, beobachtet, der nur mit der weit- 
gehenden Kondensation von HN03 in feste Partikel erklÃ¤r werden kann. Norma- 



lerweise kondensiert nur maximal etwa 10% der verfÃ¼gbare SalpetersÃ¤ur in den 
festen Aerosolen. 
Typ 11-PSCs (Eiswolken) konnten nicht beobachtet werden. 
Die PSC-Entwicklung in den beiden untersuchten kalten stratosphÃ¤rische Wintern 
1995196 und 1996197 kann anhand der meteorologischen Situation befriedigend er- 
klÃ¤r werden. 



Summary 

The key role of Polar Stratospheric Clouds (PSCs) for chemical ozone destruction 
at  high latitudes is well known. Predicting ozone loss requires accurate modelling 
of PSC properties, i.e. the formation time, the geographical location, the altitude, 
the surface area density and chemical composition, the physical phase of the cloud 
particles as well as the duration of PSC events. 
This thesis investigates the formation, development and chemical/physical proper- 
ties of PSCs; the motive is a better modelling and prediction of chemical ozone 
destruction combining PSC-models, chemical and climate models. 
Lidar Systems are well suited for the systematic ranging of PSCs. 
According to meteorological data analysis of eight winters (1989/90 to 1996/97), the 
multiwavelength Lidar in on Spitsbergen (7g0N, 12OE) lies in the center 
of the arctic vortex most of the time. An average of 25% (winters 95-96, 96-97: 63%) 
of all mcasurement days show PSCs, which are not disturbed by local orographic 
effects and should therefore be representative for the Artic vortex center. 
The analysis of the Lidar data,  using local temperature profiles and back trajectories, 
shows a rather simple necessary and sufficient condition for the formation of liquid 
(type Ib) PSCs: the stratospheric temperature T must fall (3. .  . 4 )  K below the 
condensation temperature TNAT of HN03 . 3  HzO. 
The formation of solid (type Ia) particles is much more involved: lidar data show 
that  T  TM^ < 0 K is a necessary but not sufficient condition; it is shown that back 
trajectories coming from Greenland while T-TNAT < 0 K on the way to observation 
correlate strongly with the occurence of Ia-layers. This might be explained with 
frequent mountain wave activity a t  Greenland's coasts, which have the potential to 
strongly cool air parcels and thereby trigger the freezing of particles. 
I t  is shown that  low temperatures for a long time before observation correlate stron- 
gly with the observation of a mixture of independently coexisting solid and liquid 
particles. Here the usual empirical classification of PSCs in Ia  and Ib types must 
fail. 
A few observations show a special type, called Id, which can be explained with 
near-complete condensation of HN03  into solid particles, where normally only a 
few percent condense. Type 11-PSCs (Iceclouds) could not be observed within eight 
observation winters over Spitsbergen. 
PSC-development in the two cold polar stratospheric winters 1995196 and 1996197 
can be satisfactorily explained with the meteorological situation. 
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1. EinfÃ¼hrun 

1.1. Gegenstand und Zielsetzung der Arbeit 

Seit mehreren Jahren ist unstrittig, daÂ Polare StratosphÃ¤risch Wolken 
(PSCs)l eine SchlÃ¼sselroll bei der stratosphÃ¤rische OzonzerstÃ¶run spielen. 
PSCs treten in der winterlichen polaren StratosphÃ¤r bei sehr tiefen Temperaturen 
auf und fÃ¼hre unter den gegenwÃ¤rti durch anthropogene EinflÃ¼ss stark erhÃ¶hte 
Konzentrationen an Chlor- und Bromverbindungen zu groÂ§rÃ¤umig chemischem 
Ozonabbau [WMO, 1994; Rex, 19971. 
Die polaren stratosphÃ¤rische Wolken bereiten die winterliche StratosphÃ¤r auf zwei 
Arten fÃ¼ die nachfolgende chemische OzonzerstÃ¶run vor: 

Heterogene chemische Reaktionen an der OberflÃ¤ch der Aerosolpartikel wan- 
deln sog. Chlor- und Brom-Reservoirverbindungen (SalzsÃ¤ur HC1, Chlorni- 
t ra t  CIONOz) in potentiell ozonzerstÃ¶rend Radikale um. Die Raten dieser 
heterogenen Reaktionen sind um GrÃ¶fienordnunge hÃ¶he als die Raten aller 
denkbaren homogenen Reaktionen in der Gasphase. 

Die genannten heterogenen Reaktionen sowie die Kondensation von HN03 
bei der Bildung der Partikel entfernen SalpetersÃ¤ur aus der Gasphase. Re- 
aktiver Stickstoff wÃ¼rd sonst die 03-ZerstÃ¶run in der unteren S t r a t o ~ p h ~ r e  
reduzieren, weil Chlor-Radikale auf dem Weg der RÃ¼ckreaktio wieder in Re- 
servoirspezies verwandelt wÃ¼rde [Solomon, 1988, 1990; WMO, 1991, 19941. 
Durch Sedimentation der PSC-Partikel kann eine irreversible Denitrifizierung 
und Dehydrierung bewirkt werden. Dies ist in EinzelfÃ¤lle auch in der Arktis 
bereits nachgewiesen worden [HÃ¶pfne et al., 1996; VÃ¶me et al., 19971. 

Die Raten der heterogenen Reaktionen hÃ¤nge stark von der Temperatur, der Zu- 
sammensetzung und der Phase der Teilchen ab IMolina et al., 1993; Ravishankara. 
und Hanson, 19961; fÃ¼ eine effektive Denitrifizierung mÃ¼sse relativ groÂ§ feste 
Partikel vorliegen. 

'Mit der im Deutschen eingebÃ¼rgete englischen AbkÃ¼rzun P S C  = Po la r  St ra tospher ic  
C loud  bezeichnet 

1 



1 .  EinfÃ¼hrun 

Damit ergibt sich: 
Um den genauen Einfluf3 von PSCs auf den chemischen Ozonabbau ver- 
stehen (und realistisch modellieren) zu kÃ¶nnen muf3 die Natur der Teil- 
chen und ihr Bildungsprozef3 bekannt sein. 

PSC-Beobachtungen verfolgen zur Zeit zwei Ziele: einmal die ÃœberprÃ¼fu mikro- 
physikalischer Modelle zur PSC-Bildung und -Entwicklung, zum anderen die Be- 
reitstellung von Beobachtungsdaten als Input fÃ¼ z.B. Chemical-Box-Modelle der 
Ozonchemie (hierfÃ¼ werden insbesondere OberflÃ¤chen und Volumendichten, die 
Phase und die Zusammensetzung benÃ¶tigt) 
Das Fernziel all dieser BemÃ¼hunge ist die Vorhersagbarkeit von PSCs (und dann 
der OzonzerstÃ¶rung anhand meteorologischer Daten und in Klimamodellen. Be- 
sonders interessant ist hier die Kopplung des anthropogenen ,,Treibhauseffektsu mit 
der PSC-Bildung: Eine ErwÃ¤rmun der ErdoberflÃ¤ch durch erhÃ¶ht Konzentra- 
tionen an Treibhausgasen korrespondiert (aus StrahlungsbilanzgrÃ¼nden mit einem 
AbkÃ¼hlungstren der StratosphÃ¤re was zu vermehrtem Auftreten von PSCs und 
damit verstÃ¤rkte Ozonabbau fÃ¼hre kann IShindell et al., 1998; Salawitch, 19981. 

1.2. Dynamische Prozesse 

Die Dynamik der polaren StratosphÃ¤r wÃ¤hren der Polarnacht ist bestimmt von 
einem starken Westwindband im HÃ¶henbereic oberhalb von etwa 15 km. Das Ma- 
ximum der zonalen Geschwindigkeitskomponente dieses Starkwindsystems befindet 
sich auf einer geographischen Breite von etwa 60'. Es markiert die Grenze des Po- 
larwirbels, der im folgenden auch als Vortex bezeichnet wird. Die WindstrÃ¶mun 
erschwert oder verhindert sogar den Transport von Luftpaketen Ã¼be die Wirbel- 
grenzen hinweg und fÃ¼hr damit zu einer Isolation polarer Luftmassen. 
Bevor ich nÃ¤he auf Ursachen fÃ¼ die Entstehung des Polarwirbels und seine Auswir- 
kungen eingehe, werden in den folgenden Abschnitten zwei GrÃ¶Â§e die potentielle 
Temperatur 9 und die potentielle WirbelstÃ¤rk Q,  definiert. Es zeigt sich nÃ¤mlich 
daÂ die geometrische HÃ¶h und die geographische Breite ungeeignete Koordinaten 
fÃ¼ die Diskussion dynamischer Prozesse in der polaren StratosphÃ¤r sind. Die Positi- 
on des Wirbelzentrums weicht oft erheblich vom geographischen Pol ab. Trajektorien 
von Luftpaketen verlaufen in der Regel nicht in konstanter geometrischer HÃ¶he Die 
Darstellung dynamischer VorgÃ¤ng als Funktion von 6 und Q ermÃ¶glich eine dem 
Problem angemessenere Beschreibung IHoskins et  al., 19851. 

1.2.1. Potentielle Temperatur, Adiabatische und Diabatische 
Prozesse 

Die potentielle Temperatur 0 ist per definitionem die Temperatur, die ein Luftpaket 
besitzt, nachdem es adiabatisch, also ohne Zu- oder Abfuhr von WÃ¤rmeenergie von 
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Tabelle 1.1.: Zusammenhang zwischen potentieller Temperatur und HÃ¶h fÃ¼ die Winter- 
monate (NDJFM) 95/96 und 96/97in der polaren StratosphÃ¤r Ã¼be  esund. und. Als Mai3 
fÃ¼ die VariabilitÃ¤ ist zusÃ¤tzlic die Standardabweichung des Mittels der geometrischen 
HÃ¶he werte angegeben. 

pot. Temperatur 1 HÃ¶h 1 Standardabweichung 

der Temperatur T und dem Druck p auf einen Referenzdruck po komprimiert oder 
expandiert worden ist [Andrews, 1987; Rogers und Yau, 19891, 

Hier bezeichnet K den Quotienten cp/cv, also das VerhÃ¤ltni der spezifische WÃ¤rm 
von Luft bei konstantem Druck und bei konstantem Volumen. Konventionell wird der 
ideale Wert K = 715 benutzt, obwohl K etwas von Temperatur und Druck abhÃ¤ng 
[D'Ans und Lax, 1967, Tab. 2145031. Der Referenzdruck betrÃ¤g po = 1000 hPa. 
Adiabatische Transportprozesse finden auf FlÃ¤che konstanter potentieller Tempe- 
ratur stat t ;  diese FlÃ¤che werden als Isentropen bezeichnet. 
Da in einer statisch stabilen AtmosphÃ¤r die potentielle Temperatur monoton mit 
der HÃ¶h zunimmt, kann man 0 als HÃ¶henvariabl interpretieren. Tabelle 1.1 gibt 
einen Ãœberblic Ã¼be die HÃ¶henbereiche in denen bestimmte Niveaus der poten- 
tiellen Temperatur in der polaren StratosphÃ¤r wÃ¤hren der Wintermonate zu finden 
sind; Abb. 1.1 gibt einen Eindruck von der VariabilitÃ¤ des Zusammenhangs zwischen 
geometrischer HÃ¶h und 0. Beispielsweise entspricht eine potentielle Temperatur von 
400 K - in AbhÃ¤ngigkei von der vorliegenden meteorologischen Situation - einer 
geometrischen HÃ¶h im Bereich zwischen 14 und 17 km, 500 K einer HÃ¶h zwischen 
20 und 22 km und 600 K einer HÃ¶h zwischen 23 und 26,5 km. 

[km1 K l  [km1 
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z als Funktion von @ in den Wintern 95/96 und 96/97 

Abbildung 1.1.: Zusammenhang zwischen potentieller Temperatur 0 und geometrischer 
HÃ¶h z fÃ¼ alle Radiosondenprofile in  den beiden MeSwintern. 

1.2.2. Potentielle WirbelstÃ¤rk 

Ein quantitatives Mafi fÃ¼ die polare Zirkulation ist die isentrope potentielle Wir- 
belstÃ¤rk Q. Sie ist in der hydrostatischen NÃ¤herun gegeben durch [Houghton, 1977; 
Hoskins et al., 19851 

wobei f = 2u sin($!>) den Coriolis-Parameter2, und Ce = (V X die 6-Komponente 
der Rotation des Windfeldes Ã bezeichnet. Die Einheit von Q ist nach Gl. 1.1 
[K m2 s-I kg-'1. Ich werde im folgenden fÃ¼ 1 0 6  K m2 s 1  k g l  die AbkÃ¼rzun 1 PVU 
(potentielle WirbelstÃ¤rkeneinheit benutzen. Die potentielle WirbelstÃ¤rk ist fÃ¼ 
adiabatische, reibungsfreie Transportprozesse eine ErhaltungsgrÃ¶fie Q ist daher dem 
MischungsverhÃ¤ltni einer chemischen Substanz vergleichbar, fÃ¼ die keine Quellen 
oder Senken vorhanden sind. 
Anhand von Druck-, Temperatur- und Windfeldern kann die potentielle Wir- 
belstÃ¤rk nach Gl. 1.1 berechnet und auf Isentropen graphisch dargestellt wer- 
den [Hoskins e t  al., 1985; Knudsen et al., 19921. Diese StratosphÃ¤renkarte zeigen 
wÃ¤hren der Polarnacht eine in der Regel monotone Zunahme der potentiellen Wir- 
belstÃ¤rk mit abnehmender Distanz zum Wirbelzentrum. In der Zone, in der die 
hÃ¶chste zonalen Windgeschwindigkeiten auftreten, nimmt das Betragsquadrat des 
Gradienten von Q - ermittelt auf der FlÃ¤ch konstanter potentieller Temperatur 

' W  ist die Winkelgeschwindigkeit der Erdrotation und <j> die geographische Breite 
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- maximale Werte an. Man definiert daher die Wirbelgrenze als den Bereich, in 
dem dieser Meridionalgradient von Q maximal wird. In erster NÃ¤herun kann man 
davon ausgehen, daÂ auf der 435 K-Isentrope die Wirbelgrenze bei etwa 21 PVU, 
auf 475 K bei etwa 33 PVU und auf 550 K bei etwa 71 PVU zu finden ist [Knudsen 
et al., 1992; Rummukainen et al., 1994; Dameris et al., 19951. 

1.2.3. Der Polarwirbel 

Mit Beginn der Polarnacht geht der solare Energieeintrag zurÃ¼c und die Strato- 
sphÃ¤r kÃ¼hl sich ab. Als Folge der AbkÃ¼hlun sinken die stratosphÃ¤rische Luft- 
schichten und es bildet sich ein meridionaler Druck- und Temperaturgradient aus. 
Die Komprimierung der Luftpakete wÃ¤hren des Absinkens fÃ¼hr wiederum zu einer 
TemperaturerhÃ¶hung die dem AuskÃ¼hle entgegenwirkt. Unterhalb von 30 km stellt 
sich ein neues Strahlungsgleichgewicht ein und die Absinkbewegung geht zurÃ¼c 
[Schoeberl und Hartmann, 19911, vgl. Abbildung 1.2. Unter dem EinfluÂ der Coriolis- 
Kraft werden die Luftpakete, die der meridionalen Druckgradientenkraft folgen, nach 
Osten abgelenkt. In der mittleren und oberen StratosphÃ¤r entsteht eine Zone star- 
ker Westwinde mit Windgeschwindigkeiten von Ã¼be 100 m/s [Schoeberl und Hart- 
mann, 1991; Schoeberl et al., 19921, mit anderen Worten, es bildet sich eine winter- 
liche Zyklone von der oberen TroposphÃ¤r bis in die MesosphÃ¤re Der Bereich des 
Starkwindbands definiert die Grenzen des Polarwirbels. 
Die innerhalb des Wirbels aus der oberen StratosphÃ¤r und MesosphÃ¤r absinken- 
den Luftmassen fÃ¼hre die in ihnen enthaltenen SpurengasmischungsverhÃ¤ltniss 
mit sich. Zwar sind auÂ§erhal des Wirbels die Absinkraten u.U. grÃ¶Â§e da die Luft 
wÃ¤rme ist und damit die erreichbaren AbkÃ¼hlrate grÃ¶Â§ sind, jedoch fÃ¼hr hier 
die AktivitÃ¤ planetarischer Wellen zu einer stÃ¤rkere meridionalen Durchmischung 
als innerhalb des Vortex und verhindert vertikale Verschiebungen von Mischungs- 
verhÃ¤ltnissen 
Beide Prozesse, die Absinkbewegung innerhalb und die Durchmischung aui3erhalb 
des Wirbels, verursachen eine scheinbare vertikale Verschiebung von etwa 2-3 km 
wÃ¤hren der Wintermonate [Schoeberl und Hartmann, 1991; Rosenfield et al., 19941. 
Der Polarwirbel der SÃ¼dhemisphÃ¤ ist in der Regel stÃ¤rke ausgeprÃ¤g als der ark- 
tische Vortex. Er Ãœberdeck eine grÃ¶Â§e FlÃ¤che es werden tiefere Temperaturen 
beobachtet und die polare Zirkulation ist Ã¼be einen lÃ¤ngere Zeitraum hin stabil. 
Die Ursachen fÃ¼ die LabilitÃ¤ des arktischen Wirbels sind StÃ¶runge der arkti- 
schen Zirkulation durch planetarische Wellen. Diese periodischen Dichteschwankun- 
gen sind troposphÃ¤rische Ursprungs. Sie werden durch GebirgszÃ¼g angeregt und 
breiten sich in die StratosphÃ¤r aus. Aufgrund der mit der HÃ¶h abnehmenden Luft- 
dichte nimmt die Amplitude der Welle wÃ¤hren ihrer Ausbreitung exponentiell zu 
und fÃ¼hr schliefilich zu einer lokalen InstabilitÃ¤ der AtmosphÃ¤r mit der Folge der 
Dissipation der Wellenenergie [McIntyre und Palmer, 19831. Eine derartige StÃ¶run 
ist in der Regel von TemperaturerhÃ¶hunge begleitet. So ist beispielsweise im Janu- 
ar 1992 in der arktischen StratosphÃ¤r eine TemperaturerhÃ¶hun von mehr als 50 K 
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Abbildung 1.2.: Berechnetes integrales Absinken der Luftmassen i m  arktischen Vortex; 
Bezugszeitpunkt ist der 1. Januar. Nach Rex  [1997) 

innerhalb weniger Tage beobachtet worden [Naujokat et al., 19921. Reicht die Tempe- 
raturerhohung aus, um das Vorzeichen des meridionalen Temperaturgradienten um- 
zukehren und wechselt darÃ¼berhinau die vorherrschende zonale LuftstrÃ¶mun ihre 
Richtung, spricht man von einer StratosphÃ¤renerwÃ¤.rmu [Naujokat et al., 19921. 

GroÂ§ StratosphÃ¤renerwÃ¤rmung treten in unregelmÃ¤flige AbstÃ¤nde auf. Es ist 
bisher noch nicht im Detail verstanden, welche Faktoren fÃ¼ ihre Entstehung eine 
Rolle spielen. Man vermutet jedoch, daÂ die polare StratosphÃ¤r fÃ¼ einen Zusam- 
menbruch der polaren Zirkulation konditioniert sein muÂ§ Auch gibt es Hinweise auf 
einen Zusammenhang mit der quasi bzannua,l oscillatzon, einem Wechsel der vorherr- 
schenden Windrichtung in der tropischen StratosphÃ¤r mit. einer Periode von etwa 
zwei Jahren und mit dem Sonnenzyklus [L,abitzke und van Loon, 19881. 

Aufgrund der unterschiedlichen Orographie der Antarktis sind StÃ¶runge der po- 
laren Zirkulation durch planetarische Wellen in der SÃ¼dhemisphÃ¤ von geringerer 
Bedeutung als in der Arktis. Der Temperaturhaushalt des antarktischen Wirbels 
ist daher in erster Linie strahlungsdominiert. Dies hat zur Folge, daÂ der antarkti- 
sche Vortex bis mindestens Anfang oder Mitte Oktober bestehen bleibt. Der Wirbel 
stabilisiert den chemisch gestÃ¶rte Zustand der StratosphÃ¤r solange, bis die im Ok- 
tober beginnende solare Einstrahlung den katalytischen Ozonabbau beginnen kann 
[Anderson et al., 19911. In der Arktis dagegen fÃ¼hre StÃ¶runge der polaren Zir- 
kulation oft bereits im Februar zum EinflieÂ§e von Luft subpolarer Herkunft. Den 
ganzen Winter hindurch wird jedoch (Dynamik!) ozonreiche Luft aus den Tropen zu 
den Polargebieten transportiert, was zu einem klimatologischen FrÃ¼hjahrsmaximu 
der OzonsÃ¤ulendichte fÃ¼hrt 
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1.3. Aspekte der Aerosolphysik 

Ich stelle hier zunÃ¤chs kurz einige Begriffe der Aerosolphysik vor, soweit sie fÃ¼ 
diese Arbeit von Bedeutung sind. Detailliert werden diese Themen z.B. in [Beyerle, 
19941 beschrieben. 

1.3.1. GrÃ¶ÃŸenspektr 

Die GrÃ¶Â atmosphÃ¤rische Aerosolpartikel variiert Å¸be mehr als vier GrÃ¶Â§enor 
nungen. Sie reicht von einigen zehn Nanometern bis zu mehreren hundert Mikro- 
metern. Aus thermodynamischen GrÃ¼nde ist der Bereich, in dem stabile Teilchen 
auftreten kÃ¶nnen zu kleinen Radien hin beschrÃ¤nkt kor'tinuumsmechanische Pro- 
zesse begrenzen den GrÃ¶fienbereic zu groBen Radien hin. Hierauf wird im folgenden 
noch genauer eingegangen werden. 
Die Untersuchungen am stratosphÃ¤rische Aerosol Ende der fÃ¼nfzige Jahre fÃ¼hrt 
Junge und Mitarbeiter dazu, das paitikulare Material in drei GrÃ¶Benklasse einzu- 
teilen [Junge et al., 19611, 

e Aitken-Kerne oder Nukleationsteilchen mit Radien kleiner als 0 , l  ,um, 

e groÂ§ Teilchen mit Radien zwischen 0,1 und 1 ,um und 

e Riesenteilchen mit Radien grÃ¶Be als 1 ,um 

FÃ¼ quantitative Aussagen Ã¼be OberflÃ¤chen oder Massendichten ist die Kenntnis 
der Teilchenzahl in diesen drei GrÃ¶i3enklasse nicht ausreichend. Man benÃ¶tig Infor- 
mationen Å¸be das GrÃ¶Â§enspektru Das PartikelgrÃ¶Â§enspektr oder die Partikel- 
grÃ¶8enverteilun dNA/dr  ist definiert als die Anzahl der Partikel im infinitesimalen 
Radiusintervall [r, r + dr] [Seinfeld, 19861. dNA/dr wird in der Regel durch Anpas- 
sen von MeÂ§werte A N ( r ) / A r  an eine analytische Funktion bestimmt. AusgeprÃ¤gt 
Maxima der Funktion d w d r  bezeichnet man als Moden. Ist die Verteilung von 
einem Maximum dominiert, spricht man von einer monomodalen Verteilung, ein bi- 
oder trimodales Spektrum besitzt zwei bzw. drei Maxima. 
In der Literatur findet sich eine groÂ§ Zahl unterschiedlicher Verteilungsfunktio- 
nen dNA/dr  (z.B. [Junge et al., 1961; Pinnick et al., 1976; Pruppacher und Klett, 
1978; Thomason, 19911). Ich erwÃ¤hn hier nur die Lognormal-Verteilung, da  sie fÃ¼ 
die Beschreibung stratosphÃ¤rische Aerosole sehr verbreitet ist und in der vorliegen- 
den Arbeit ausschlieÂ§lic verwendet wird, 

NA ist die Gesamtteilchenzahldichte und r der Modenradius (genauer: Medianradi- 
us). s bezeichnet man als die geometrische Standardabweichung, sie ist ein MaÂ fÃ¼ 
die Breite der Verteilung; monodisperse Aerosole haben die Eigenschaft s = 1. 
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Die verbreitete Anwendung der Lognormal-Verteilung grÃ¼nde sich nicht darauf, daÂ 
sie tatsÃ¤chlich GrÃ¶flenverteilunge viel besser als andere Funktionen beschreibt, 
sondern basiert auf ihrer einfachen mathematischen Handhabbarkeit. Die Funktion 
ist integrierbar fÃ¼ alle Radien und die k-ten Momente der Verteilung lassen sich in 
einer einfachen analytischen Form darstellen [Reist, 19841, 

Aufierdem lassen sich beliebige reale GrÃ¶fienverteilunge immer durch eine Sum- 
me von Lognormal-Verteilungen darstellen; den einzelnen Summanden entsprechen 
physikalisch Moden der Verteilung. 
Die Form flÃ¼ssige Teilchen wird in der Regel in ausreichender Genauigkeit durch 
SphÃ¤re beschrieben. Feste Partikel kÃ¶nne amorphe Strukturen oder komplexe Kri- 
stallformen entwickeln, die von der Kugelform stark abweichen [Pruppacher und 
Klett, 19781. FÃ¼ die Beschreibung dieser asphÃ¤rische Teilchen fÃ¼hr man Ã„quiva 
lentradien ein, die sich von SphÃ¤re gleicher Volumina, gleicher Massen oder gleichen 
aerodynamischen oder optischen Verhaltens ableiten. 

1.3.2. Entstehungs- und Entwicklungsprozesse von Aerosolen 

Nukleation 

Die Entstehung eines Aerosolpartikels aus der Gasphase bezeichnet man als Nuklea- 
tion. Eine Voraussetzung fÃ¼ das Einsetzen der Nukleation ist das Vorhandensein 
einer ÃœbersÃ¤ttigu d.h. der Partialdruck p des betreffenden Gases mufl grÃ¶Â§ als 
der SÃ¤ttigungsdampfdruc ps sein. Das VerhÃ¤ltni S = p / p 5  bezeichnet man als 
Ãœber~Ã¤tt i~un~sverhal tn  oder kurz ÃœbersÃ¤ttigun 

0 Nukleationsrate: Die Wahrscheinlichkeit fÃ¼ das Entstehen eines Teilchens 
pro Volumen- und Zeiteinheit wird durch die Nukleationsrate J angegeben 
[Pruppacher und Klett, 19781. Per definztzonem wird eine Nukleationsrate 
J > 1 c m 3  s e c 1  mit einsetzender Teilchenbildung identifiziert. Der genaue 
Zahlenwert ist nicht relevant, da  J sehr empfindlich von den PartialdrÃ¼cke 
des kondensierenden Gases abhÃ¤ngt Beispielsweise nimmt die Nukleationsrate 
von HzO-TrÃ¶pfche bei einer Temperatur von 261 K um etwa fÃ¼n GrÃ¶flenord 
nungen zu, wenn die ÃœbersÃ¤ttigu von S = 5 auf S = 6 zunimmt [Pruppacher 
und Klett, 19781. 

Homogene Nukleation: Mit homogener Nukleation oder Selbstnukleation be- 
zeichnet man die Kondensation aus der Gasphase ohne die Gegenwart von 
Nukleationskeimen. Homogene Nukleation spielt bei der Entstehung strato- 
sphÃ¤rische Aerosole nur unter extremen Bedingungen, wie z.B. tiefen Tempe- 
raturen oder hohen Spurengaskonzentrationen, eine Rolle [Hamill et al., 19821. 
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Heterogene Nukleation: WÃ¤hren homogene Nukleation sehr hohe Ã œ b e r ~ ~ t t i  
gungen benÃ¶tigt bevor Teilchenwachstum einsetzen kann, erlaubt das Vor- 
handensein von Kondensationskernen Partikelentstehung schon bei ÃœbersÃ¤tt 
gungen von wenigen Prozent Ã¼be eins. Man bezeichnet diesen Fall als hete- 
rogene Nukleation [Pruppacher und Klett, 19781. Hierbei hÃ¤ng die Definition 
des Kondensationskerns vom betrachteten Aerosol ab. Beispielsweise dienen 
Ionencluster oder Mikrometeore offenbar als Nukleationskeime fÃ¼ das strato- 
sphÃ¤risch HaS04-Hintergrundaerosol IArnold, 19801. Bei der Entstehung von 
polaren stratosphÃ¤rische Wolken fungieren nun die H2S04-Aerosole ihrerseits 
als Kondensationskerne. 

Gefrierprozesse: Neben der Kondensation aus der Gasphase spielt in der Stra- 
tosphÃ¤r auch der Gefrierprozess eine Rolle, der flÃ¼ssig in feste Partikel 
ÃœberfÃ¼hr Auch hier kann wieder zwischen homogenem Gefrieren eines TrÃ¶pf 
chens und heterogenem Gefrieren an einen sog. Gefrierkeim unterschieden wer- 
den. Die Nukleationsraten einiger stratosphÃ¤risc wichtiger Substanzen werden 
zur Zeit im Labor untersucht [KrÃ¤me et al., 1996, 1998a,b]; ich werde spÃ¤te 
darauf zurÃ¼ckkommen 

Kondensation und Verdunstung 

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

Ã¼bersteigt wÃ¤chs es durch Kondensation weiter an, andernfalls verdunstet es. In 
GI. 1.4 ist S das ~bersÃ¤t t i~un~sverha l tn i  und T die Temperatur; o-, m und p be- 
zeichnen die OberflÃ¤chenspannung MolekÃ¼lmass und Massendichte der FlÃ¼ssigkeit 
k ist die Boltzmann-Konstante. 

Sedimentation 

Neben Teilchenverlust durch Verdunstung ist Sedimentation eine weitere Senke fÃ¼ 
stratosphÃ¤risch Aerosole. Die Sedimentationsgeschwindigkeit V, ist proportional zur 
Dichte des Teilchens p und proportional zum Quadrat des Teilchenradius r .  
In der Abbildung 1.3 aus [Stebel, 19981 sind die Fallgeschwindigkeiten fÃ¼ Teilchen, 
die in erster NÃ¤herun als sphÃ¤risc angenommen werden, als Funktion des Teil- 
chenradius fÃ¼ drei verschiedene HÃ¶he (10, 20 und 30 km) dargestellt. Die Angaben 
gelten fÃ¼ 75 prozentige SchwefelsÃ¤ure NAT, STS und Eis (mit Dichten aus Drdla 
et al. [1993]; Carslaw et al. [1995b]). Ein SchwefelsÃ¤uretrÃ¶pfch mit einem Radius 
von 0.05 pm sedimentiert aus 20 km HÃ¶h lediglich 5 cm pro Tag. Wachsen die 
stratosphÃ¤risch Aerosolteilchen auf 1 - 10 ,um an (z.B. PSCs des Typs 11), kÃ¶nne 
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Abbildung 1.3.: Fallgeschwindigkeiten fÃ¼ Teilchen - die in erster NÃ¤herun als sphÃ¤risc 
angenommen werden - als Funktion des Teilchenradius, fÃ¼ verschiedene HÃ¶he (10, 20 
und 30 k m ) .  

sie von einigen 10 Metern bis zu einigen Kilometern pro Tag sedimentieren. Hier- 
durch kann es zur Denitr if i~ie~ung oder Dehydrierung bestimmter HÃ¶henbereich 
der StratosphÃ¤r kommen. 

Koagulation 

Aerosolpartikel sind nicht nur der Wechselwirkung mit MolekÃ¼le der sie umgeben- 
den AtmosphÃ¤r ausgesetzt, sondern sie kollidieren aufgrund ihrer Eigenbewegung 
auch miteinander. In der Regel verlÃ¤uf ein hoher Prozentsatz dieser Kollisionen 
inelastisch und fÃ¼hr zur Bildung neuer Teilchen, die aus den beiden Stoflpartnern 
bestehen. Diesen Prozefl bezeichnet man als Koagulation (z.B. [Pruppacher und 
Klett, 1978; Hinds, 19821). 
Die Wahrscheinlichkeit fÃ¼ die Koagulation eines kleinen mit einem grofien Partikel 
ist hÃ¶he als die gleich grofier Teilchen. Im ersteren Fall bewirkt die hohe MobilitÃ¤ 
des einen und die grofie OberflÃ¤ch des anderen Stoflpartners eine hohe Kollisionsra- 
te. Koagulation fÃ¼hr daher im Groflenspektrum zu einem Verschwinden von Moden 
bei kleinen Radien. wÃ¤hren sich der Radius des grÃ¶fiere Teilchens kaum Ã¤ndert 
In der StratosphÃ¤r beeinflufit Koagulation das GrÃ¶fienspektru nur geringfÃ¼gig da  
die Teilchendichten von groÂ§e Partikeln wenige c m 3  nicht Ãœbersteigen Nach Mo- 
dellrechnungen von Toon et al. [I9891 ist die Koagulationsrate von 0 , l  und 0,5 pm- 
Partikeln mit Teilchen, die nicht grÃ¶Â§ als 100 p m  sind, auf einer Zeitskala von 
Tagen vernachlÃ¤ssigba gering. 
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Bevor ich nÃ¤he auf polare stratosphÃ¤risch Wolken eingehe, werde ich kurz die 
wichtigsten Fakten zu den beiden anderen durch Lidar meÂ§bare Aerosoltypen, dem 
Hintergrund- und dem vulkanischen Aerosol, skizzieren. 

1.4.1. Das Hintergrun 

Man findet in einer HÃ¶h von 7-10 km oberhalb der Tropopause (d.h. in 80Â°N ca. 
16-19 km HÃ¶he eine permanent vorhandene stratosphÃ¤risch Aerosolschicht, nach 
ihrem Entdecker auch Junge-Schicht genannt [Junge et al., 19611. Die Abgrenzung 
zum vulkanischen Aerosol ist schwierig, da beide Partikeltypen Ã¤hnlich Eigenschaf- 
ten aufweisen. Langzeitbeobachtungen [JÃ¤ge et  al., 1997, z.B.1 zeigen jedoch, daÂ 
die Aerosolbeladung auch in langen vulkanisch ruhigen Zeitperioden nicht gegen Null 
tendiert; aufierdem hat das Partikelspektrum nur fÃ¼ groÂ§ Teilchen ( F  > 0, l p m )  
ein Maximum im genannten HÃ¶henbereic (1-10 Teilchen/cm3), wahrend das Mas- 
senmischungsverl~Ã¤ltni fÃ¼ Teilchen in der Nukleationsmode ( F  < 0, l pm)  mit der 
HÃ¶h stark abnimmt. Dies deutet auf eine Quelle in der TroposphÃ¤r hin. Als Quel- 
le fÃ¼ das stratosphÃ¤risch H2S04-Hintergrundaerosol kommen nur schwefelhaltige 
Gase in Betracht, die Ã¼be eine ausreichende troposphÃ¤risch Lebensdauer verfÃ¼gen 
damit vertikale Transportprozesse sie in die StratosphÃ¤r eintragen kÃ¶nnen In Pha- 
sen geringer vulkanischer AktivitÃ¤ ist die dominierende Quelle Carbonylsulfid, OCS. 
Carbonylsulfid wird photochemisch in Schwefeldioxid Ã¼berfuhrt dieses oxidiert unter 
dem EinfluÂ des OH-Radikals zu HaS04. Der direkte Eintrag von troposphÃ¤rische 
Schwefeldioxid in die StratosphÃ¤r ist vernachlÃ¤ssigbar da SO2 bereits in der Tro- 
posphÃ¤r zu H2S04 oxidiert und vom Niederschlag ausgewaschen wird. Eine wichtige 
Ausnahme sind energiereiche Vulkaneruptionen, die SO2 direkt in die Stra,tosphare 
eintragen. Dies wird im folgenden Abschnitt diskutiert. 
Es bilden sich in wenigen Wochen schlieÂ§lic H2S04-TrÃ¶pfche [Turco, 19851. Die 
Bildung dieser Aerosole muÂ durch heterogene Nukleation geschehen, da  experi- 
mentell [KrÃ¤me et al., 1998~1 fÃ¼ TrÃ¶pfche mit einem H2S04-Anteil von mehr als 
55% auch bei sehr tiefen Temperaturen (< 160K) keine homogene Nukleation beob- 
achtet wird. SchwefelsauretrÃ¶pfche befinden sich im Gleichgewicht mit dem in der 
Gasphase vorhandenen Wasser, d.h. die Anzahl der pro Zeiteinheit kondensierenden 
HaO-MolekÃ¼l entspricht der pro Zeiteinheit verdunstenden MolekÃ¼le Abschatzun- 
gen fÃ¼ diesen ProzeÂ ergeben eine Zeitkonstante in der GrÃ¶fienordnun weniger 
Sekunden ISteele und Hamill, 19811. In AbhÃ¤ngigkei von Wasserdampfpartialdruck 
und Temperatur stellt sich unter Annahme typischer StratosphÃ¤renbedingunge eine 
HzS04-Konzentration zwischen 60 und 85% ein [Steele und Hamill, 19811. 
Sedimentation in die TroposphÃ¤r bielll die Senke fÃ¼ das Hintergrundaerosol dar. 
Die Zeitskala fÃ¼ diesen Prozefl liegt grÃ¶Â§enordnungmaÂ bei etwa 10 Jahren 
(vgl. Abb. 1.3, typischer Radius 0, lpm).  
Als von vulkanischem Aerosol ungestÃ¶rt Perioden kÃ¶nne die Jahre 1979, 1989-91 
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Background aerosol 

Abbildung 1.4.: JahresmitteJwerte 
(1 994-1 996) fÃ¼ das in Berlin [Wede- 
kind, 1997, p.162, Abb. 101 gemesse- 
ne RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltn des Hinter- 
grundaerosols bei 532 nm. Die Wer- 
te R - 1 streuen um  10 bis 50%. Es 
ist deutlich der RÅ¸ckgan der Ae- 
rosolbeladung durch das Verschwin- 
den des Pinatubo-Aerosols zu erken- 
nen. 1996 kann als Jahr mit  ,,nor- 
maler" Hin tergrundbeladung ange- 
sehen werden. Vgl. Abb. 4.3 

und wieder ab Winter 1996197 angesehen werden (s.a. [Wedekind, 19971). Ein lang- 
samer anthropogener Anstieg der Hintergrundaersolbeladung kann nach neuesten 
Analysen verneint werden [ebendor t] ,  Die GrÃ¶fienverteilun der wesentlichen Mode 
des ungestÃ¶rte Hintergrundaerosols kann nach Zhao e t  al. [I9951 durch eine Log- 
normalverteilung mit den Parametern r = O.O8pm, a = 1 , 8  und N A  = 1 5 c m 3  
befriedigend dargestellt werden. 
FÃ¼ die in dieser Arbeit diskutierten Aerosolmessungen ist die Grofienordnung der 
durch das Hintergrundaerosol verursachten Aerosolstreuung interessant; hierzu wur- 
den die in mittleren Breiten gemessenen AerosolrÃ¼ckstreukoeffiziente (nach Wede- 
kind [1997]) in RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltnis -R umgerechnet und in Fig. 1.4 dargestellt. 
FÃ¼ die beiden Mefiwinter 1995196 und 1996197 sind danach maximale RÃ¼ckstreu 
verhÃ¤ltniss von 1,l zu erwarten. Eigene Messungen des Hintergrundaerosols werden 
in Abschnitt 4.3 vorgestellt. 

1.4.2. Vulkanisches Aerosol 

Der stratosphÃ¤risch Aerosolhaushalt wird zumindest sporadisch durch den Eintrag 
vulkanischen Materials beeinflufit. Die Injektion von Schwefeldioxid in die untere 
und mittlere StratosphÃ¤r fÃ¼hr zur Bildung von SchwefelsÃ¤ureaerosolen wobei der 
Mechanismus und die Zusammensetzung der HaS04-Partikel denen des Hintergrund- 
aerosols analog sind. 
In der Abbildung 1.5 ist eine Ãœbersich Ã¼be die globale optische Dicke des stra- 
tosphÃ¤rische Aerosols im Zeitraum zwischen 1883 und 1990 gegeben nach Sato 
e t  al. [I9931 Die Eruptionen des Mt. Pinatubo (Nr. 9 in der Abbildung) fÃ¼hrte 
am 15. und 16. Juni 1991 zu einem Anstieg der optischen Dicke um mehr als eine 
Grofienordnung. 
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Abbildung 1.5.; Zeitliche Entwicklung der global gemittelten optischen Dicke [Aerosolan- 
teil) der AtmosphÃ¤r bei einer WellenlÃ¤ng von 550 nm nach [Sato et  al., 19931. Eruption 
Nr. 2: Kratatau (18831, Ni-. 8: E1 Chichon (19821, Nr. 9: Mt. Pinatubo (1991). 

Der Anstieg des stratosphÃ¤rische Aerosolgehalts modifizierte das Strahlungsfeld 
und die Dynamik der ErdatmosphÃ¤r (vgl. Stebel [1998]). Die vulkanische Aerosol- 
schicht beeinfluote troposhÃ¤risch und stratosphÃ¤risch Temperaturen; die chemi- 
sche Zusammensetzung - in erster Linie der StratosphÃ¤r - wurde verÃ¤nder [Hansen 
et al., 1996; Hofmann et al., 1994; Koike et al., 19941. So wurde beispielsweise ein 
verstÃ¤rkte Abbau des stratosphÃ¤rische Ozons beobachtet IRosenfield et al., 19971. 
Vulkanische Aerosole sind ein kritischer Faktor in der Ozonchemie der mittleren 
Breiten (in den Polargebieten Ã¼berwiege die PSC-Effekte). Es ist jedoch das an- 
thropogene Chlor, das das Vorzeichen der OzonverÃ¤nderun bestimmt! Ohne Bela- 
stung der StratosphÃ¤r durch anthropogenes Chlor wÃ¼rd vulkanisches Aerosol die 
Ozondichte sogar erhÃ¶he [Tie und Brasseur, 19951. 
Zum aktuellen Zeitpunkt ist das vulkanische SchwefelsÃ¤ureaeroso fast vollstÃ¤ndi 
wieder aus der StratosphÃ¤r entfernt [Stebel, 19981, [Wedekind, 19971 und spielt 
fÃ¼ die hier diskutierten PSC-Beobachtungen unmittelbar keine Rolle; festzuhalten 
bleibt, daÂ PSCs erst nachgewiesen werden kÃ¶nnen wenn ihr maximales RÃ¼ckstreu 
verhÃ¤ltni das RÃ¼ckstreusigna des Hintergrundaerosols signifikant Ã¼bersteigt mit 
anderen Worten, wenn R 2 1,l .  

1.4.3. Polare stratosphÃ¤risch Wolken 

Schon seit mindestens dem letzten Jahrhundert sind ,,Perlmutterwolken" beschrie- 
ben worden, insbesondere in Skandinavien (Eine Zusammenstellung der Beobach- 
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tungen seit 1870 geben Stanford und Davis [1974]). Diese sehr auffÃ¤lligen hÃ¤ufi far- 
bigen und mit bloÂ§e Auge sichtbaren Wolken kÃ¶nne beobachtet werden, wenn sich 
die Sonne knapp unter dem Horizont befindet und Sonnenlicht unter einem flachen 
Winkel auf die Unterseite der Wolken fÃ¤llt Bereits Anfang des Jahrhunderts wurden 
WolkenhÃ¶he mittels Triangulation bestimmt [Stgrmer, 19291. Mit typischen HÃ¶he 
um 25 km sind Perlmutterwolken eindeutig den polaren stratosphÃ¤rische Wolken 
zuzuordnen3. Erst seit Anfang der achtziger Jahre dieses Jahrhunderts wurde durch 
satellitengestÃ¼tz Messungen der stratosphÃ¤rische Extinktion eine systematische 
Beobachtung der PSC-HÃ¤ufigkei mÃ¶glic [McCormick et al., 1982, 19931. Polare 
stratosphÃ¤risch Wolken wurden demnach wÃ¤hren der Winterhalbjahre an Ca. 30% 
aller Tage in der Antarktis und an ca. 5% aller Tage in der Arktis beobachtet. 
Einzelne PSC-Partikel sind in situ noch nie analysiert worden; indirekte RÃ¼ck 
schlÃ¼ss auf die Form der Partikel lassen die Messungen von Iwasaka et al. [I9931 
zu, die mit einem Elektronenmikroskop die ,,AbdrÃ¼cke von Partikeln auf Carbon- 
bzw. Nitronfilmen analysiert haben. Es wurden zwei Arten von Nitrat-haltigen Ae- 
rosolteilchen beobachtet, von denen die eine Art kristallin zu sein schien und die 
zweite Spezies flÃ¼ssig 
In den letzten drei arktischen Wintern (1994195 bis 1996197) bildeten polare stra- 
t o ~ p h ~ r i s c h e  Wolken (PSCs) den Hauphnteil des stratosphÃ¤rische Aerosols in der 
Arktis. 

Die erste Klassifikation von PSC-Typen stammt von Browell et al. [1990]. Die ark- 
tischen flugzeuggetragenen Lidarmessungen lieÂ§e sich in drei Klassen einteilen: sie- 
he Tabelle 1.2. 
Die WellenlÃ¤ngenabhÃ¤ngigke von RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltn und Aerosoldepolarisation 
wird dabei wie folgt angenommen (Definitionsgleichung fÃ¼ a und 0): R - 1 ex 
A 4 Â  bzw. JAeT oc A Ã  und wurde von Browell et al. aus den RÃ¼ckstreudate des 
WellenlÃ¤ngenpaar (603,1064) nm berechnet. Umgerechnet auf die in dieser Arbeit 
verwendete LidarwellenlÃ¤ng von 532 nm ergeben sich in Tabelle 1 .2  die Werte in 
Klammern. 
Zusammenfassend l%Â§ sich diese klassische Einteilung wie folgt beschreiben: Ia-  
Partikel sind offenbar grÃ¶Â§e von geringerer Konzentration, liefern niedrigere 
RÃ¼ck~treuverh~ltniss und sind asphÃ¤risch Ib-Partikel scheinen kleiner zu sein, die 
Anzahldichte ist hÃ¶her sie liefern grÃ¶Â§e RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltnis und sind sphÃ¤risc 
oder nahezu sphÃ¤risch Typ-11-Partikel sind sehr groÂ§ stark depolarisierend und das 
RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltn kann Werte von Ã¼be 100 erreichen. 
Im Laufe der Zeit sind noch andere ,,Typenu hinzugekommen: 

3Wegen der groÂ§e optischen Dichte muÂ es sich um Wassereis- (Typ 11) PSCs handeln, die oft 
in Leewellen der skandinavischen Gebirge auftreten. 
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Tabelle 1.2.: Klassifizierung von PSC-Typen aus Lidar-Messungen nach Browell et al. 
[1990]. Es bedeuten R RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltni JAer Aerosoldepolarisation; a und Ã kennzeich- 
nen die WellenlÃ¤ngenabhÃ¤ngigke von RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltn und Aerosoldepolarisation und 
werden im  Text erklÃ¤rt Die Werte in Klammern (fÃ¼ 532 n m )  wurden berechnet. Typ  I- 
Wolken werden nur fÃ¼ T < TNAT und Typ  II- Wolken nur fÃ¼ T < TIce beobachtet. 

TYP 

Ia 
Ib 
I1 

Ic Tabazadeh und Toon [I9961 beschrieben in sztu-Messungen von Aerosolvolumi- 
na und -zusammensetzung in PSCs, die im Januar 1989 im Rahmen der AASE- 
Kampagne (auf ER-2) beobachtet wurden. Es handelt sich hierbei nicht um Lidar- 
messungen, sondern um Messungen des AerosolgrÃ¶Â§enspektru mit einem Parti- 
kelzÃ¤hle und um Analysen der Gasphasenzusammensetzung. Die Daten einiger MeÂ§ 
flÃ¼g sind weder mit NAT/NAD-Wolken noch mit PSCs aus STS-Teilchen noch mit 
Mischungen beider Partikelsorten vertrÃ¤glich die Autoren postulieren deshalb die 
Existenz eines weiteren Teilchentyps, der als wasserreiche metastabile feste HN03-  
Phase charakterisiert werden kann. Wasserreich heiÂ§t daÂ etwa 5 bis 16 MolekÃ¼l 
Hz0  pro HN03-MolekÃ¼ vorliegen mÃ¼ssen um die beobachteten Zusammensetzun- 
gen zu erklÃ¤ren Metastabil deshalb, weil derartige amorphe Teilchen im Gleich- 
gewicht in die thermodynamisch stabilen Hydrate NAT (oder NAD) Ã¼bergehe 
mÃ¼ssen was auch ein mÃ¶gliche Bildungsweg der ,,klassischen" I a-Partikel (NAT) 
wÃ¤re Diese Interpretation der ER-2-Daten wird von Peter [I9971 kritisiert. A d e r -  
dem sind die (Lidar-)optischen Daten der postulierten Ic-Partikel nicht bekannt, so 
daÂ ich sie hier nicht weiter betrachten werde. 

M Bezeichnung von Rosen et al. [I9971 fÃ¼ mit RÃ¼ckstreusonde beobachtete Parti- 
kel, die aufgrund der Klassifizierung nach R(940 nm) und Farbindex weder sicher als 
I a noch als I b-PSCs separiert werden kÃ¶nnen Vermutlich eine Mischung (M=,,Mi- 
xed") beider Typen. 

Ix Shibata et al. [I9971 beschrieben nach ihren Lidar-Messungen im Januar 1995 
in ITy-â‚¬lesu einen PSC-Typ mit R=(5. .  . 8 ) ,  6Aer < 0.005 und 7 > -0,5; dies 
deutet auf groÂ§ ( F  2 0 ,4pm)  flÃ¼ssig Partikel. Die beobachtete Temperatur in den 
Ã£Ix"-Schichte war extrem kalt: <I90 K und nur wenig oberhalb des Frostpunktes. 
Die Autoren modellieren das PartikelgrÃ¶Â§enspektr mit dem STS-Modell von Ta- 
bazadeh et ul. [I99461 und kommen zu dem Schlufi, daÂ die beobachteten Aerosole 
grÃ¶Â§ sind als sie das Modell vorhersagt und daÂ sie mehr Wasser enthalten mÃ¼sse 
als NAT oder STS. 

Id KÃ¼rzlic beschrieben Peter et ul. [I9971 die Lidarmessung einer 400 km langen 
PSC sÃ¼dlic von Spitzbergen am 31.12.1996 mit R=2,5 und QAer = 0,15; diese 
Kombination paÂ§ eindeutig nicht in die Ia/Ib-Klassifikation von Browell. Ã„hnli 

a 

0,4 
2-3 

<0,8 

R Ã 

Ã §  
- 

Ã §  

QAer [%] 
603 nm (532 nm) 
1,2-1,5(1,1-1,4) 

3-8(2,5-7,s) 
>10(>7) 

603 nm (532 nm) 
30-50 

0,5-2,5 
>10 

1064 nm 
2-5 

5-20 
>20 

1064 nm 
30-50 
< 4 

>10 
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ehe Beobachtungen beschreiben Mehrtens [I9981 vom ALOMAR-Lidar in Andoya 
(6g0N, 16'0) und Wedekind [I9971 aus SodankylÃ¤/Finnland diese Messungen wer- 
den in Abschnitt 4.4.4 vorgestellt und zusammen mit vergleichbaren eigenen Be- 
obachtungen aus ~ ~ - A l e s u n d  diskutiert. Der (vorlÃ¤ufige Name ,,Idl' stammt von 
Wedekind [1997]. Alle diese Beobachtungen zusammengefafit (wenn sie denn die 
gleichen Partikel beschreiben) fÃ¼hre auf die Klassifikation Id mit R=(l ,4 . .  .3,4), 
dAei = ( 0 , l . .  .O ,  25). 

Mikrophysikalische Modelle 

Es steht aui3er Frage, daÂ Typ 11-PSCs hauptsÃ¤chlic aus Wassereis bestehen 
mÃ¼ssen nur HgO liefert genÃ¼gen kondensierbare Materie, um die hohen RÃ¼ckstreu 
verhÃ¤ltniss zu erklÃ¤ren Die Partikel in PSCs vom Typ I1 enthalten wahrscheinlich 
neben Wassereis auch Spuren von HNOs, entweder in Form von NAT-Kernen, auf de- 
nen das Eis durch Depositionsnukleation entstanden ist, oder als individuelle NAT- 
Cluster im Falle der Co-Kondensation mit Wassereis. Ã„hnlic kÃ¶nne auch Spuren 
von HC1 und anderen Spurengasen CO-kondensieren. 
Tabazadeh et al. [I9971 haben die Nukleation von Eispartikeln thermodynamisch 
betrachtet: danach kann die Nukleation von Eis auf flÃ¼ssigen hauptsÃ¤chlic aus be- 
stehenden Hintergrundaerosolen nur 2-3 K unterhalb des Frostpunktes Tice erfolgen. 
Zur Aktivierung eines signifikanten Anteils der Kondensationskeime sind zusÃ¤tzlic 
AbkÃ¼hlungsrate von > 500 K/d erforderlich, wie sie offenbar nur in kalten Leewel- 
len vorkommen kÃ¶nnen Beobachtungen [Rosen et al., 19971 zeigen indes, daÂ die 
Wahrscheinlichkeit, PSC I1 zu beobachten, innerhalb von Â± K von Tice dramatisch 
ansteigt (von w 0.05 auf w 0.95), was eine vorangegangene UnterkÃ¼hlun jedoch 
nicht ausschlieÂ§t 
Die Entstehung der Typ I-PSCs ist weniger klar. UrsprÃ¼nglic wurde vorgeschla- 
gen [Toon et al., 19901, daÂ Ia-PSCs durch Nukleation von NAT auf (gefrorenen) 
Hintergrundaerosol-Partikeln entstehen. Die geringen ÃœbersÃ¤ttigung in Luftmas- 
sen mit kleiner KÃ¼hlrat fÃ¼hre dazu, daÂ nur ein kleiner Bruchteil der Partikel als 
aktive Keime dienen kann; das Wachstum von wenigen groÂ§e Teilchen ist die Folge. 
Schnelle Abkuhlung wÃ¼rd zu hÃ¶here ÃœbersÃ¤ttigung fÃ¼hre und damit zur Kon- 
densation von NAT auf einer grÃ¶i3ere Anzahl oder auf allen vorhandenen Partikeln, 
was umgekehrt zu den kleineren Radien der Ib-Partikel fÃ¼hre sollte. Die sehr kleine 
Depolarisation der Ib-Partikel kann damit erklÃ¤r werden, daÂ die Teilchen kleiner 
als w 0,Zpm sind4. 
Dieses einfache Szenarium kann aber aus mehreren GrÃ¼nde nicht aufrechterhalten 
werden. Erstens kÃ¶nne gefrorene Hintergrundaerosole nach Laborbeobachtungen 
i.A. ausgeschlossen werden [KrÃ¤me et al., 1998~1, zweitens wurden mesoskalige 
Temperaturfluktuationen (MTF) effektiv dazu fÃ¼hren daÂ die meisten Luftpake- 
te hohe AbkÃ¼hlrate erfÃ¼hre [Murphy und Gary, 19951. Drittens ist nach neueren 

"Die Empfindlichkeit der Depolarisation auf asphÃ¤risch Teilchen wird dann bei den Å¸bliche 
LidarwellenlÃ¤nge sehr klein, vgl. Kapitel 2.3.2. 
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Beobachtungen auszuschlieÂ§en daÂ die Partikel in Ib-PSCs asphÃ¤risch d.h. fest, 
sind (die beobachteten Radien sind zu groÂ§ um eine verschwindende Aerosolde- 
polarisation bei optischen WellenlÃ¤nge zu bewirken). Es ist allgemein akzeptiert, 
daÂ Typ I-PSCs grÃ¶Â§tentei aus SalpetersÃ¤ur und Wasserdampf (sowie der Schwe- 
felsÃ¤ur des Hintergrundaerosols) entstehen, den beiden kondensierbaren Gasen, die 
in der StratosphÃ¤r in ausreichender Menge zur VerfÃ¼gun stehen. 
Anfangs ist vorgeschlagen worden, daÂ Typ I-PSCs aus SalpetersÃ¤uretrihydrat 
HN03  - 3 H 2 0  (NAT) bestehen, einem festen Kristall [Toon et al., 1986; Crutzen 
und Arnold, 19861. Dieser Vorschlag ist zunÃ¤chs einmal durch den Nachweis von 
H N 0 3  in PSCs gestÃ¼tz worden [Fahey et al., 19891, zum anderen durch Labor- 
untersuchungen [Hanson und Mauersberger, 1988~1, die zeigen, daÂ NAT bei etwa 
denselben Temperaturen entstehen kÃ¶nnte bei denen PSCs beobachtet werden. 
SpÃ¤ter genaue PSC-Beobachtungen zeigten allerdings, daÂ PSCs normalerweise 
erst mehrere Kelvin unterhalb des NAT-Frostpunktes (TNAT) beobachtet werden. 
Diese Diskrepanz kÃ¶nnt damit erklÃ¤r werden, daÂ fÅ  ̧ die normale Kondensation 
keine effektiven Nukleationskerne zur VerfÃ¼gun stehen und hohe ÃœbersÃ¤ttigung 
notwendig sind, um Kondensation auf (unbekannten) speziellen Keimen zu erzwin- 
gen. Dieses Szenarium wÃ¤r mit der Bildung von Ia-PSCs konsistent, hat aber den 
schwerwiegenden Mangel, daÂ weder Beobachtungen noch Modellrechnungen die 
notwendigen Kondensationskeime eindeutig benennen kÃ¶nne (mit der Ausnahme 
von Eispartikeln) . 
Vor wenigen Jahren wurde klar, daÂ die Mehrzahl der Ib-PSC-Beobachtungen mit 
Wolken aus unterkÃ¼hlte TrÃ¶pfche (supercooled ternary systems, STS) erklÃ¤r wer- 
den kann [Tabazadeh et al., 1994a; Carslaw et al., 19941. Diese Modelle sagen ein si- 
gnifikantes Wachsen des Hintergrundaerosols durch die rasche Aufnahme von HNOs 
und H 2 0  unterhalb einer einigermaÂ§e wohldefinierten Temperatur TSTS voraus, die 
Ca. 4 K unterhalb von TNAT liegt. In einigen Fallstudien ist bereits gezeigt worden, 
daÂ die Bildung von PSCs mit Ib-Charakteristik bei TSTS erfolgt [Dye et al., 1992; 
Carslaw et al., 1994; Drdla et al., 1994; Beyerle et al., 19971. 
Tabazadeh et al. [I9961 kritisieren daran, daÂ die Mehrzahl der Beobachtungen einen 
PSC-Ib-Einsetzpunkt in einem etwas wÃ¤rmere und breiteren Temperaturintervall 
zeigt. 
Koop und Carslaw [1996] beschrieben ein Vielkomponentensystem, bei dem gefrore- 
ne Hintergrundpartikel (SAT, H2S04 4 H 2 0 )  sich bei AbkÃ¼hlun durch die Aufnah- 
me von HN03 plÃ¶tzlic verflÃ¼ssige (bei T = TsATudet.) und Ã¼be ein nur 1 K breites 
Temperaturintervall dramatisch wachsen kÃ¶nnen Unterhalb der Verfliissigungstem- 
peratur wÃ¼rde sich die TrÃ¶pfche wie STS verhalten; bei AbkÃ¼hlun unter den 
Frostpunkt kÃ¶nnt neben Eis wieder SAT auskristallisieren, das bei nachfolgender 
ErwÃ¤rmun bis Ca. 215 K stabil wÃ¤r und bei der nÃ¤chste AbkÃ¼hlun wieder die 
Bildung von flÃ¼ssige Aerosolen einleiten wÃ¼rde Da  die VerflÃ¼ssigungstemperatu 
und die STS-Bildungstemperatur fast identisch sind, TsAT-dei. w T S ~ S  + 0 ,8K,  dÃ¼rf 
te die experimentelle Unterscheidung dieses Mechanismus' von der Kondensation 
von STS-Teilchen allerdings schwierig sein. 
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Die Annahme, daÂ SAT in der St,ratosphare existiert, ist allerdings interessant. 
Zhang et al. [I9951 haben gezeigt, daÂ NAT von aktivierten SAT-Keimen relativ 
leicht kondensiert, d.h. auf SAT-Keimen, die bereits mindestens einmal mit einer 
Monolage NAT bedeckt waren. Diese Partikel, falls sie zu Beginn des Winters ein- 
mal (z.B. in kalten Leewellen bei Temperaturen unterhalb des Frostpunktes) ent- 
standen sind und 'ktiviert wurden, kÃ¶nne lange Ã¼berlebe (ihr Schmelzpunkt von 
ca. 210.. ,215 K wird nur selten im arktischen Wirbel Ã¼berschritten und immer 
wieder zur Kondensation von NAT fÃ¼hren es sei denn, sie verflÃ¼ssige sich! Nun 
haben aber Koop et al. [1997] gezeigt, daÂ aus thermodynamischen GrÃ¼nde H2S04- 
Hydrate sich in der Anwesenheit von NAT oder Eis nicht verflÃ¼ssige kÃ¶nnen Wenn 
also wirklich aktiviertes gefrorenes Hintergrundaerosol, mit 'nderen Worten SAT, in 
der arktischen StratosphÃ¤,r entstehen kann, dann sind Keime fÃ¼ die Kondensation 
von NAT bei moderaten ÃœbersÃ¤ttigung vorhanden; bei ErwÃ¤rmun Ã¼be TNAT 
bliebe der Keim erhalten, falls die Temperatur nicht Ã¼be 210.. ,215 K steigt. 
Zur Zeit werden nur noch zwei andere MÃ¶glichkeite zur Bildung fester PSC- 
Teilchen im Temperaturbereich Tgis < T < TNAT diskutiert: Die Kondensation von 
NAX/SAX5 auf Eisteilchen bei T < TEis und nachfolgender ErwÃ¤rmung wobei das 
NAX/SAX-Partikel Ã¼brigbleib und sich langsam in die thermodynamisch stabilste 
Form, NAT, umwandelt [Koop et al., 19971; und das Gefrieren von STS-Teilchen 
im Nichtgleichgewicht (z.B. durch schnelle Temperaturschwankungen in Leewellen 
verursacht) zu NAX oder NAD [Meilinger et al., 19951. 
Zusammenfassend kann festgestellt werden, daÂ die mikrophysikalischen Theorien 
zur Bildung von PSC-Ia-Teilchen sÃ¤.mtlic die Unterschreitung der Frostpunkttem- 
peratur bzw. schnelle Temperaturschwankungen in Leewellen fordern, zumindest zu 
Beginn des Winters (Erzeugung von aktivierten SAT-Keimen). 

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

Obwohl die Physik und Chemie von PSCs gut genug verstanden sind, um das antark- 
tische Ozonloch erklÃ¤re zu kÃ¶nnen ist man noch weit davon entfernt, die komplexe 
Situation in der Arktis zu verstehen bzw. modellieren zu kÃ¶nnen Dieser Unterschied 
hat meteorologische GrÃ¼nde die Chloraktivierung in der extrem kalten antarktischen 
StratosphÃ¤r ist oft in SÃ¤ttigun (was die genaue Kenntnis der Partikeltypen relativ 
unwichtig macht), wahrend in der wÃ¤rmere Arktis die Details der PSC-Entstehung 
und die chemischen Prozesse auf den verschiedenen PSC-Typen von groÂ§e Bedeu- 
tung sind. 
Nach [Sessler et al., 1996; R a ~ i s h a n k ~ r a  und Hanson, 19961 laufen die Konversionsre- 
aktionen, die die Reservoirgase in reaktives Chlor umwandeln, an flÃ¼ssige Aerosolen 
schneller (etwa eine GrÃ¶fienordnung ab als an NAT oder SAT. Neben der Reaktions- 
geschwindigkeit spielen noch die OberflÃ¤chendicht der Partikel und die HÃ¶he in der 
die PSCs auftreten, eine Rolle. Wegen der um ca 3 K tieferen Existenztemperatur 
von flÃ¼ssige (STS) Aerosolen ist das Volumen der AtmosphÃ¤re das von Ib-PSCs 

^AX: Sammelbegriff fÃ¼ alle HNOs-Hydrate, SAX: Sammelbegriff fÃ¼ alle HzSO4-Hydrate 
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eingenommen wird, wesentlich kleiner als das Volumen, in dem feste PSCs existie- 
ren kÃ¶nnen Andererseits treten, wie in dieser Arbeit gezeigt werden wird, Ib-PSCs 
bei Unterschreitung ihrer Existenztemperatur immer auf, wÃ¤hren die Bildung von 
Ia-PSCs eine komplizierte Funktion der Geschichte des Luftpakets zu sein scheint, 
Zusammenfassend: feste PSC-Teilchen sind fÃ¼ die Chloraktivierung nicht notwen- 
dig, es kÃ¶nne (auf flÃ¼ssige PSCs) in der Arktis substantielle Mengen aktives Chlor 
auch ohne die Nukleation von festen PSCs generiert werden. 

PSCs und Klima/Strahlungshaushalt 

Die Wechselwirkungen von PSCs mit der Solarstrahlung sind von untergeordne- 
ter Bedeutung, da  sie zumeist nur bei groÂ§e SonnenzenitstÃ¤nde auftreten. Die 
ErwÃ¤rmungs und AbkÃ¼hlrate am Boden sind von der aufsteigenden thermischen 
Infrarotstrahlung abhÃ¤ngi [Kinne und Toon, 19901. Ãœbe warmen Gebieten (Ozea- 
nen) erwartet man eine ErwÃ¤rmun (Ãœberwiege des Effekts der absorbierten RÃ¼ck 
strahlung), iiber kalten FlÃ¤che (Polarregionen) eine AbkÃ¼hlun (Ãœberwiege des 
Effekts der absorbierten kurzwelligen Strahlung). Der Effekt von PSCs des Typs I auf 
die radiativen Heizraten in der StratosphÃ¤r ist mit & 1 K pro Tag vernachlÃ¤ssigbar 
PSCs des Typs I kÃ¶nne im 70 mbar Niveau zu einer TemperaturÃ¤nderun zwischen 
+1 und -0.2 K pro Tag fÃ¼hren FÃ¼ orographisch induzierte PSCs wurden +3 bis 
-0.5 K pro Tag berechnet [Rosenfield, 19931. 
FÃ¼ die Arktis mit vergleichsweise wenigen und kurzlebigen PSCs vom Typ I1 dÃ¼rf 
te der direkte EinfluÂ auf den Strahlungshaushalt vernachlÃ¤ssigba sein. Allerdings 
kann der indirekte Einflufi iiber den Abbau des stratosphÃ¤rische Ozons in der un- 
teren StratosphÃ¤r signifikant sein [ebendort].  
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Experimentelle Fragen 

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

0 Wie lassen sich PSCs sinnvoll klassifizieren, d.h. nicht nur phÃ¤nomenologisch 
sondern auch mikrophysikalisch sinnvoll? 

0 WELS ist der Existenztemperaturbereich bzw. die Einsatztemperatur dieser Ty- 
pen? 

Wie hÃ¤ng das Auftreten der verschiedenen Typen (auÂ§e von der Umgebungs- 
temperatur) von der Temperatur- und sonstigen Vorgeschichte der Luftpakete 
ab? 

0 Welche mikrophysikalischen Modelle sind mit den Beobachtungen konsistent? 

0 Wie kann die PSC-Statistik mit der Meteorologie der StratosphÃ¤r erklÃ¤r 
werden? 

0 Wie kann die beobachtete zeitliche Entwicklung der PSCs mit mikrophysika- 
lischen Modellen unter BerÃ¼cksichtigun der Meteorologie erklÃ¤r werden? 

Was bedeutet das fÃ¼ die Os-Chemie? 



2. Streu- und 

In diesem Kapitel mÃ¶cht ich die wichtigsten GrÃ¶fie aus den Bereichen MolekÃ¼l 
und Partikelstreuung sowie die grundlegenden Lidar-Gleichungen darstellen, soweit 
ich sie spÃ¤te noch brauchen werde. Da. die Theorie der Streuung und die des hier 
verwendeten Lidar-Systems seit Jahren bekannt ist, lehne ich mich hier an die ent- 
sprechenden Abschnitte aus der Dissertation von Georg Beyerle [Beyerle, 19941 an. 

Die Laserstrahlen, die das Aerosol-Lidar emittiert, werden von den MolekÃ¼le der 
AtmosphÃ¤r und dem suspendierten partikulÃ¤re Material gestreut und absorbiert. 
Ersteres bezeichnet man als MolekÃ¼lstreuung letzteres als Partikelstreuung, falls 
die Ausdehnung des streuenden Objekts von gleicher GrÃ¶fienordnun wie die Wel- 
lenlÃ¤ng A des eingestrahlten Lichts ist. Der Spezialfall der Streuung an einer optisch 
homogenen Kugel heiÂ§ Mie-Streuung. Die Wechselwirkung von Licht mit Objekten, 
deren Dimensionen sehr viel grÃ¶Â§ als A sind, wird durch die Gesetze der geometri- 
schen Optik beschrieben (2.B. [Born und Wolf, 19801). Die Wirkungsquerschnitte fÃ¼ 
MolekÃ¼l und Partikelstreuung sind abhÃ¤ngi von der WellenlÃ¤ng des eingestrahl- 
ten Lichts sowie von den optischen Eigenschaften und der Dimension des streuenden 
Teilchens. 
Da in den Aerosol-Lidar-Messungen neben der IntensitÃ¤ auch die Anderung des Po- 
larisationszustands der emittierten Lichtwelle bestimmt wird, beginne ich die Dar- 
stellung mit der Definition von Stokes-Vektoren und MÃ¼ller-Matrizen dann wird auf 
die Berechnung von MolekÃ¼l und Partikelstreukoeffizienten eingegangen, worauf wir 
die Lidar-Gleichungen hinschreiben kÃ¶nnen 

2.1. Stokes-Vektoren und MÃ¼ller-Matrize 

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

Â§( t  = ( E ! ~  ( t )  cIl  + EL ( t )  L) exp (i (i F - 2,r U t ) )  

Hier bezeichnen e\\ und C L  die Einheitsvektoren senkrecht zur Ausbreitungsrichtung 
sowie EIl ( t )  und EL( t )  den Betrag der elektrischen FeldstÃ¤rk in Richtung von eI l  und 
G L .  Auf einer Zeitskala, die deutlich @Â§e als die inverse Frequenz ist (T 3> l / u ) )  
kann die Lichtwelle durch vier GrÃ¶Â§ charakterisiert werden: die IntensitÃ¤ der 1- 
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und der 11-Komponente, die Phasendifferenz zwischen der -L- und der 11-Komponente 
und der prozentuale Anteil des vollstÃ¤.ndi polarisierten Lichts. Es gibt verschiedene 
MÃ¶glichkeite der Darstellung dieser vier-elementigen GrÃ¶Â [van de Hulst, 1957; 
Shurcliff, 1962; Clarke und Grainger, 1971; Bohren und Huffman, 19831. Ungeachtet 
der differierenden Definitionen bezeichnet man diese GrÃ¶Â als Stokes-Vektor P = 

(PI ,  -P2, P3, Pd). Ich folge der Notation von Bohren und Huffman [1983], 

Die zeitliche Mittelung, angedeutet durch die eckigen Klammern, erfolgt Ã¼be einen 
Beobachtungszeitraum T >> l /v .  Ei ist die komplex Konjugierte von E\\. P1 ist 
proportional zur GesamtintensitÃ¤ der Lichtwelle, P-) ist proportional zur Intensitat 
des parallel (0') oder senkrecht (90') polarisierten Anteils, P3 ist proportional zur 
Intensitat des unter 45' oder 135' polarisierten Anteils und Pd ist proportional zur 
Intensitat des zirkular polarisierten Anteils [Bohren und Huffman, 19831. Da im Rah- 
men dieser Arbeit die Absolutbetrage von LichtintensitÃ¤te nicht von Belang sind, 
identifiziere ich im folgenden PI mit der GesamtintensitÃ¤t Entsprechend verfahre ich 
fÃ¼ P-), P3 und P4. Als Referenzebene, auf die sich die Polarisationsrichtungen bezie- 
hen, wird konventionell die Streuebene gewÃ¤hlt Bei reiner RÃ¼ckwÃ¤rtsstreuu wie 
beim monostatischen Lidar gibt es unendlich viele Streuebenen, aus denen diejenige 
ausgewÃ¤hl wird, die parallel zur Polarisationsebene des ausgesandten Lichtpulses 
liegt. Der polarisierte Anteil der Lichtwelle ist gegeben durch 

Man bezeichnet p als P~l~r isa t ionsgrad [van de Hulst, 1957; Bohren und Huffman, 
19831. VollstÃ¤ndi parallel oder senkrecht polarisiertes Licht besitzt demnach einen 
Polarisationsgrad von eins. FÃ¼ parallel bzw. senkrecht linear polarisiertes Licht 
(P3 = 0 = Pd definiere ich die Depolarisation1 6 nach van de Hulst [I9571 durch die 
Beziehung 

Beschreibt der Stokes-Vektor P die aus einem Atm~sph~renvo lumen  zurÃ¼ckgestreut 
Lichtwelle, werde ich im folgenden 6 auch als Volumendepolarisation bezeichnen. 

'Genauer: Die lineare Depolarisation. FÃ¼ zirkulares Licht kann man analog eine zirkulare Depo- 
larisation definieren, siehe [Mishchenko und Hovenier, 19951. 
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Aufgrund der LinearitÃ¤ der elektromagnetischen Wechselwirkung kÃ¶nne die Kom- 
ponenten des Stokes-Vektors einer gestreuten Lichtwelle P" als Linearkombination 
der Stokes-Komponenten des einfallenden Lichts Fe dargestellt werden, 

Die 4x4-Matrix F bezeichnet man als MÃ¼ller-Matrix Jeder Streuproze8 lÃ¤Â sich in 
eindeutiger Weise durch eine MÃ¼ller-Matri beschreiben. Dies gilt fÃ¼ die Streuung 
an MolekÃ¼le oder Partikeln, aber auch fÃ¼ die Transmission durch Linearpolarisa- 
toren oder VerzÃ¶gerungsplatte und fÃ¼ die Reflexion an OberflÃ¤chen 

2.2 .  MolekÃ¼lstreuun 

Die Streuung einer elektromagnetischen Welle an MolekÃ¼le oder Atomen bezeichnet 
man als MolekÃ¼lstreuung Das Streuspektrum enthÃ¤l Komponenten der Rayleigh- 
Streuung und der Vibrations-Raman-Streuung [Young, 19811. Letztere werden durch 
Ã„nderunge von VibrationszustÃ¤nde des streuenden MolekÃ¼l verursacht. Das 
Rayleigh-Spektrum seinerseits besteht aus der zentralen Cabannes-Linie (elasti- 
sches Signal) und Rotations-Raman-Linien. Ebenso wie die Cabannes-Linie sind 
auch die Vibrations-Raman-Linien von Rotations-Raman-Linien umgeben. Die Fre- 
quenzdifferenzen zwischen den Raman-Linien und der zentralen Cabannes-Linie 
sind jeweils molekÃ¼lspezifisch fÃ¼ Stickstoff und Sauerstoff betragen die Vibrations- 
Ramanverschiebungen resp. 2331 c m l  und 1556 c m l ,  wÃ¤hren die Breite (Abfall 
auf 0,1% der IntensitÃ¤ der Q-Linie) der Rotationsnebenlinien typischerweise etwa 
300 c m  betrÃ¤gt 
Die spektrale AuflÃ¶sun AA/A des Aerosol-Lidar-Detektors betrÃ¤g etwa 0,005 
bis 0,02 (vgl. Abschnitt 3.2.3). Eine Trennung des Rotations-Raman-Spektrums von 
der Cabannes-Linie ist mit dieser geringen AuflÃ¶sun nicht mÃ¶glic und ich be- 
schrÃ¤nk mich daher in der folgenden Diskussion auf die Beschreibung der Rayleigh- 
Streuung. 

2.2.1. Rayleigh-Streuquerschnitt 

Der differentielle Rayleigh-Streuquerschnitt d e / d Q ( ~ ,  6} fÃ¼ linear polarisiert ein- 
gestrahltes Licht ist [Jackson, 1983; Kerker, 1969; Young, 19811 

Der Winkel 6 bezeichnet den Streuwinkel, d) den Winkel zwischen der Polarisations- 
ebene des einfallenden Lichts und der Streuebene, A die WellenlÃ¤ng und N M  die 
MolekÃ¼lteilchendichte Der Brechungsindex m(A) ist eine Funktion der WellenlÃ¤nge 
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im sichtbaren Spektralbereich ist die effektive WellenlÃ¤ngenabhÃ¤ngigke des Streu- 
querschnitts etwa proportional A 4 > O 8  [Penndorf, 1957; Young, 19821 . FÃ¼ den Bre- 
chungsindex von Luft verwende ich die in [Birch und Downs, 19941 angegebene Di- 
spersionsformel. Die Faktoren TJftO, e) hÃ¤nge ab  von 6 und dem Anisotropiefaktor e. 
Die Tabelle 2.2.1 listet T^%, E )  fÃ¼ verschiedene PolarisationszustÃ¤nd des einfallen- 
den und gestreuten Lichts auf. Der Anisotropiefaktor e ist wellenlÃ¤ngenabhÃ¤ngi von 
0.2 ,um bis 1.0 P m  sinkt sein numerischer Wert von 0.36 auf 0.21 (Abbildung 2.1). 

0100 400 600 800 K 
Wavelength [nm] 

Abbildung 2.1.: WellenlÃ¤ngenabhÃ¤ngigke des Anisotropiefaktors e von trockener Luft 

Ich benutze hier die von [Bucholtz, 1995; Bates, 19841 zitierten Resultate von Labor- 
untersuchungen und molekÃ¼ltheoretische Berechnungen im WellenlÃ¤ngenbereic 
0.2 ,um 5 A < 1.0 ,um; man erhÃ¤l fÃ¼ A = 532 nm: e = 0,2205. Diesen Wert 
werde ich im folgenden der Auswertung bei der depolarisationsempfindlichen Wel- 
lenlÃ¤ng von 532 nm zugrunde legen; bei anderen WellenlÃ¤nge geht der Anisotro- 
piefaktor nur in die Berechnung der Rayleigh- Streuquerschnitte ein. 
Der Rayleigh-RÃ¼ckstreuquerschnit fÃ¼ die gesamte Streustrahlung berechnet sich 
mittels Gl. 2.1 und Tab. 2.2.1 zu 

(Die RÃ¼ckstreuquerschnitt fÃ¼ die polarisierten Komponenten der Rayleighstreu- 
ung erhÃ¤l man analog.) Den totalen Rayleigh-Streuquerschnitt erhÃ¤l man durch 
Integration von Gl. 2.1 Ã¼be den gesamten Raumwinkel 47r 
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Tabelle 2.1.: Depolarisationsfaktoren fÃ¼ Rayleighstreuung. 0 ist der Streuwinkel und 
e der Anisotropiefaktor. Die Superskripts s ,  p und o bezeichnen senkrecht und parallel 
polarisiertes sowie unpolarisiert einfallendes Licht. Die Subskripts s, p und o kennzeichnen 
die senkrecht und parallel polarisierte Komponente der Streustrahlung sowie die Summe 
der beiden Komponenten [Young, 19821. 

Aus Gl. 2.2 und 2.3 folgt, daÂ das VerhÃ¤ltni von totalem Rayleigh-Streuquerschnitt 
zu Rayleigh-RÃ¼ckstreuquerschnit eine Konstante ist, 

Im folgenden werde ich LRaY auch als Rayleigh-StreuverhÃ¤ltni bezeichnen. Die De- 
polarisation des Lidar-RÃ¼ckstreulicht einschliefilich der Rotationsramanlinien fÃ¼ 
einen linear polarisierten, einfallenden Strahl ist durch 

= 0,0144 
gegeben. Wird nur die Streuung der Cabannes-Linie berÃ¼cksichtigt so ist die Depo- 
larisation bei linear polarisiert emittiertem Licht durch 

[Young, 19801 gegeben. 
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2.2.2. Streu- und Extinktionskoeffizienten 

FÃ¼ die Auswertung der Lidar-Daten erweist sich die Verwendung des Rayleigh- 
RÃ¼ckstreukoeffiziente als sinnvoll. Er ist gegeben durch 

N M  bezeichnet die MolekÃ¼lteilchendichte Analog definiere ich den Rayleigh-Ex- 
tinktionskoeffizienten, 

2.2.3. Linienbreiten 

Die Linienbreite im Streuspektrum ist beeinfluflt durch die natÃ¼rlich Linienbreite 
und die Doppler-Verbreiterung. Unter atmosphÃ¤rische Bedingungen (T = 220 K) 
und bei einer typischen WellenlÃ¤ng von A = 532 nm ergibt sich eine natÃ¼rlich 
Linienbreite von etwa 0.01 pm und eine Dopplerbreite von etwa 1,5 pm. Die Dopp- 
lerlinienbreite ist damit fast vier GrÃ¶Benordnunge geringer als die Breite der In- 
terferenzfilter (um 5 nm) und wird daher im folgenden ebenso wie die natÃ¼rlich 
Linienbreite nicht berÃ¼cksichtigt 
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2.3. Partikel-Streuung 

Die Streuung von elektromagnetischen Wellen an Objekten, deren Ausdehnung mit 
der WellenlÃ¤ng des eingestrahlten Lichts vergleichbar ist, bezeichnet man als Parti- 
kelstreuung. Nur fÃ¼ wenige, spezielle Teilchenformen existieren analytische LÃ¶sun 
gen dieses Streuproblems. Die fÃ¼ Aerosoluntersuchungen wichtigste analytische 
LÃ¶sun ist die Streuung an einer homogenen Kugel (Mie-Streuung [Mie, 19081); es 
existieren analytische LÃ¶sunge fÃ¼ andere Teilchenformen, die jedoch nur mi t  ho- 
hem numerischen Aufwand auswertbar sind. Ich werde daher im folgenden nur die 
Mie-Streuung kurz anreifien und gesondert auf wichtige Abweichungen der Streu- 
Charakteristik bei asphÃ¤rische Streuern eingehen (2.3.2). 

2.3.1. Mie-Streuung 

Die Dimensionen, die das Streuproblem charakterisieren, sind der Kugelradius r 
und die WellenlÃ¤ng A des einfallenden Lichts. Daraus ergibt sich, daÂ die Streueffi- 
zienz Qstr, d.h. der auf das geometrische Profil der Kugel normierte Wirkungsquer- 
schnitt 

nur von dem dimensionslosen Quotienten T / \  abhÃ¤ng [Mie, 19081. Man definiert 
daher eine dimensionslose GrÃ¶fi als 

und bezeichnet sie als Groflenparameter. 
Es lÃ¤Â sich zeigen2, daÂ Mie-Streuung unter RÃ¼ckwÃ¤rtsrichtu den Polarisations- 
grad der einlaufenden Lichtwelle beim Streuprozefi nicht Ã¤ndert Dies ist ein wesent- 
licher Unterschied zur Rayleigh-Streuung, die nach Gl. 2.5 fÃ¼ RÃ¼ckwÃ¤rtsstreuu 
eine Depolarisation von S  ̂ = 0,014 verursacht. Kleine Abweichungen von der 
RÃ¼ckwÃ¤rtsrichtu erzeugen bereits signifikante Depolarisation; bei den sehr klei- 
nen, beim Lidarverfahren vorkommenden Winkeln zu 0 = T (maximal 0.5 mrad) 
lÃ¤Â sich jedoch zeigen [Beyerle und Neuber, 19951, daÂ die resultierende Polarisa- 
tionsÃ¤nderun weit unterhalb der Mefigenauigkeit liegt (maximale Depolarisation 
< 3 , 5  X IGT6 fÃ¼ 1 mrad Abweichung von 0 = T). 

Die RÃ¼ckstreueffizien QRck und die Extinktionseffizienz QExt sind folgenermafien 
definiert: 

^ies ist auch unmittelbar aus SymmetriegrÃ¼nde einsichtig! 
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In der Literatur existieren optimierte Algorithmen zur numerischen Berechnung die- 
ser GrÃ¶Â§ [Wiscombe, 1980; Bohren und Huffman, 19831. 

Streu- und Extinktionskoeffizienten, 
Streuung an Ensembles von Teilchen 

Ebenso wie fÃ¼ Rayleigh-Streuung kann man auch fÃ¼ Mie-Streuung Extinktions- 
und RÃ¼ckstreukoeffiziente definieren. Da Partikel mit unterschiedlichen Radien 
unterschiedliche Streueffizienzen aufweisen, sind die Wirkungsquerschnitte mit der 
GrÃ¶fienverteilun dNA/dr  zu wichten. Der Mie-RÃ¼ckstreukoeffizien ist daher gege- 
ben durch 

Entsprechend definiert man den Mie-Extinktionskoeffizienten, 

Analog zu Gl. 2.4 bezeichne ich im folgenden das VerhÃ¤ltni 

als Mie-StreuverhÃ¤ltnis Im Gegensatz zu LRay weist LAer eine deutliche AbhÃ¤ngig 
keit von WellenlÃ¤nge Brechungsindex und GrÃ¶fienverteilun auf. 

2.3.2. Streuung an asphÃ¤rische Partikeln 

Die Berechnung der Streuung an asphÃ¤rische Aerosolpartikeln ist ungleich schwie- 
riger als die Miestreuung. Insbesondere ist die Form der Partikel nicht bekannt, so 
daÂ man sich mit Annahmen behelfen muÂ§ Eine MÃ¶glichkei ist die Berechnung 
der RÃ¼ckstreuun an SphÃ¤roide mit einer Schar von verschiedenen ,,aspect ratios" 
(grofie Achselkleine Achse). Abbildung 2.2  auf S. 30 zeigt eine derartige Berechnung 
fÃ¼ NAT-Partikel unter typischen stratosphÃ¤rische Bedingungen in AbhÃ¤ngigkei 
von den mittleren Radien und dem AspektverhÃ¤ltnis 
Es ist bemerkenswert, daÂ die Depolarisation erst bei mittleren Radien von ca. O.l,um 
spÃ¼rba von Null abweicht; das bedeutet, daÂ die Messung der Depolarisation bei 
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kleineren Partikeln und kleinem RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltn nicht zur experimentellen Un- 
terscheidung von sphÃ¤rische und asphÃ¤rische Teilchen eingesetzt werden kann 
(vgl. [Toon et al., 19901). 
In einer neueren Arbeit [Mishchenko und Sassen, 19981 sind die Depolarisationen 
fÃ¼ polydisperse asphÃ¤risch Aerosole fÃ¼ eine Schar von Teilchenformen (SphÃ¤roide 
Zylinder und Chebyshev-Partikel) mit einer exakten T-Matrix-Methode berechnet 
worden. Der angenommene Brechungindex war m = 1,308 + 1,328 X 1 0 6 z  (Eis bei 
532 nm) und die Grofienverteilung ein l/r3-Potenzgesetz mit der Randbedingung, 
daÂ die effektive Varianz 0 , l  betragen soll, entsprechend einer moderat breiten Ver- 
teilung. Der effektive Radius ist hier der Radius der Kugel mit gleicher OberflÃ¤che 
Es ergibt sich (vgl. Abbildung 2.3.2), daÂ die starken Oszillationen der monodi- 
spersen Verteilung durch die Faltung mit der Grofienverteilung nahezu vÃ¶lli ver- 
schwinden; 6 steigt mit dem effektiven Grofienparameter zunÃ¤chs etwa oc x4 an, 
um bei Groflenparametern von 10. .  . 20  ein Maximum zu erreichen; bei noch groÂ§e 
ren effektiven Radien sinkt S wieder ab. Es werden, je nach Geometrie der Teil- 
chen, maximale Depolarisationen von 0,25 bis 0,7 erreicht. Alle Partikel (bis auf nur 
ganz schwach von der Kugelgestalt abweichende) erreichen eine Depolarisation von 
0,05 bei X = 3 . .  . 4 ,  entsprechend einem effektiven Radius von ca. 0,14/mi. Sogar 
Teilchen mit einer Abweichung von nur 2% von der idealen Kugelform kÃ¶nne fÃ¼ 
r > ( 0 , 4 .  . .O, 8) p m  signifikante (6 > 0,05) Depolarisation erzeugen. Analoge Rech- 
nungen an Teilchen mit einem Brechungsindex von m = l , 5 3  + 8 X 1 0 2  zeigen ein 
qualitativ gleiches Verhalten, nur treten die Maxima der Depolarisation schon bei 
kleineren effektiven Grofienparametern ein und sind etwas kleiner (um Ca. 0 , l )  als 
oben angegeben [Mishchenko et al., 1996b,a]. 

Allgemein: Streuung an Ensembles von Teilchen 

Werden in den Gleichungen 2.8 bzw. 2.8 die Mie-Streueffizienzen durch allgemeine 
Streueffizienzen ersetzt (z.B. auch Streueffizienzen an  asphÃ¤rische Partikeln), so 
erhÃ¤l man die allgemeinen RÃ¼ckstreu und Extinktionsquerschnitte fÃ¼ Ensembles 
von beliebigen Teilchen. Die Streueffizienzen in den Integralen 2.8 und 2.8 nennt man 
auch die Kerne1 und die GrÃ¶fienverteilun dJÃ‘(r kann als Gewichtungsfunktion 
aufgefai3t werden. 
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Abbildung 2.2.: RÃ¼ckstreuun (oben), Aerosoldepolarisation (Mitte) und ,,color index" 
(Â§&/ÃŸ$ (unten) fÃ¼ eine monodisperse NAT-Aerosolpopulation bei T = 193 K, p = 60 
hPa und 5,0 ppbvkondensierter H N 0 3  und einer Lidarwellenlange von 532 n m  [Tsias, 19981 
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Abbildung 2.3 .: Depolarisationen versus effektiven Groflenparameter fÃ¼ polydisperse, 
zufÃ¤lli orientierte Eispartikel verschiedener Teilchenformen. Die obere Achse zeigt den 
effektiven Radius fÃ¼ eine Lidarwellenlaz~ge von 532 n m .  
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0 Die optische Dicke der AtmosphÃ¤r ist so gering, daÂ Mehrfachstreuung ge- 
genÃ¼be Einfachstreuung vernachlÃ¤ssig werden kann. 

FÃ¼ eine WellenlÃ¤ng von 532 nm betrÃ¤g der Rayleigh-Extinktionskoeffizient 
in einer HÃ¶h von 16 km etwa 1 0 6  m l .  â " Ã¼bersteig diesen Wert in der Re- 
gel um nicht mehr als eine GrÃ¶fienordnung die optische Dicke der Typ I-PSCs 
liegt immer unter Oll. Daher ist die Annahme korrekt, daÂ Einfachstreuung in 
der StratosphÃ¤r der dominierende Streuprozefl ist3. 

Die ZÃ¤hleradditionszei des Detektors Ãœbersteig die PulslÃ¤ng des Laserpulses 
um mindestens eine GrÃ¶fienordnun (vgl. Kapitel 3.2.1). 

Die PulslÃ¤nge der Laser, die in dieser Arbeit zum Einsatz gekommen sind, 
liegen zwischen 5 und 10 nsec. Die HÃ¶henauflÃ¶su des Detektors betrÃ¤g 15 
bis 200 m.  Dies entspricht einer Additionszeit von von O l l  bis 1,33 psec. 

Die spektrale Bandbreite des emittierten Laserpulses ist gegenÃ¼be der 
WellenlÃ¤ngenabhÃ¤ngigke der RÃ¼ckstreu und Extinktionskoeffizienten ver- 
nachlÃ¤ssigba gering. 

Die Linienbreiten AA/A der Laser betragen zwischen 3 1 0 5  und 1 0 4  (vgl. 
Tab. 3.1 und 3.2 ). Ãœbe diesen spektralen Bereich hinweg Ã¤nder sich die 
Rayleigh-Extinktions- und -RÃ¼ckstreukoeffiziente um etwa 1 0 4  bis 4 10-4. 
Die WellenlÃ¤ngenabhÃ¤ngigke von G@ und ÃŸAe ist in der Regel geringer als 
A 4  und liegt daher noch unterhalb dieser Werte. RÃ¼ckstreu und Extinktions- 
koeffizienten kÃ¶nne folglich in guter NÃ¤herun Ã¼be den Spektralbereich als 
konstant angesehen werden. 

2.4.2. Lidar-Gleichung fÃ¼ polarisiertes Licht 

EnthÃ¤l das Emissions- oder Streusignal einen polarisierten Anteil, muÂ die ska- 
lare Lidar-Gleichung durch eine Beziehung fÃ¼ die Stokes-Vektoren ersetzt werden 
[Kavaya, 1987; Anderson, 19891, 

Es bezeichnet 
F  ̂ die Rayleigh-Streumatrix fÃ¼ RÃ¼ckwÃ¤rtsstreuun 
F ^ ( z )  die Partikelstreuma,trix fÃ¼ RÃ¼ckwÃ¤rtsstreuun 

P ~ ( A )  den Stokes-Vektor des mit der WellenlÃ¤ng A emittierten Laserlichts und 

@(z, A) den Stokes-Vektor des in der HÃ¶h z gestreuten Laserlichts 
vor Eintritt in Teleskop und Detektor. 

3 ~ i n e  die Depolarisation der PSC-Signale mÃ¶glicherweis durch Mehrfachstreuung verfÃ¤lschend 
Wirkung von durchstrahlter CirrusbewÃ¶lkun wird immer wieder diskutiert, ist aber weder in 
Mei3daten noch durch Modellrechnungen bisher eindeutig nachgewiesen worden. 
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In der Regel Ã¤nder ein realer Detekt,or den Polarisationszustand des Streusignals P1', 

Hier bedeutet Dk die MÃ¼ller-Matri des k-ten Detektorkanals und Pd den Stokes- 
Vektor des Lichts, dem der Photodetektor im Kanal k ausgesetzt ist. Besonders inter- 
essant sind die MÃ¼ller-Matrize der polarisationsempfindlichen DetektorkanÃ¤le wo 
die - mÃ¶glichs ideale - Separation der s- und p-Anteile des Streulichts ja erwÃ¼nsch 
ist. Die Rayleigh-Streumatrix fÃ¼ einen Streuwinkel von 180' hat die Form [van d e  
Hulst, 1957; Bohren und Huffman, 19831 

mit dem molekularen Anisotropiefaktor e (vgl. Abschnitt 2.2.1). Unter der An- 
nahme einer isotropen, spiegelsymmetrischen Partikelverteilung4 ist die Partikel- 
Streumatrix FAer gegeben durch [van de Hulst, 19571 

Da die Form der Partikel in der Regel hÃ¶henabhÃ¤ng ist, sind die positiven Para- 
meter a(z)  und b(z) Funktionen von z. Nach Mishchenko und Hovenier [I9951 gilt: 
b(z) = 2a(z) - 1. FÃ¼ isotrop verteilte sphÃ¤risch Partikel gilt a = 1 = b. FÃ¼ aspÃ¤ri 
sehe Partikel steckt in den a(z) und b(z) gerade die Information Ã¼be die lineare 
Depolarisation: 

Pi - Pz 1 - a(z) 
J=-- 

PI+Pz  l + a ( z ) '  

Es gilt 0 < 5 < 1 [Mishchenko und Hovenier, 19951. Der Vorfaktor in Gl. 2.13 
garantiert, daÂ Gl. 2.11 fÃ¼ unpolarisierte Emission in die skalare Form der Lidar- 
Gleichung Ã¼bergeht 
Im folgenden verzichte ich der Ãœbersichtlichkei wegen auf die Indizierung mit dem 
Kanalindex k .  Ist die Quantenausbeute der Photodetektoren unabhÃ¤ngi vom Po- 
lar i~~t ionszustand des eingestrahlten Lichts, hÃ¤ng die ZÃ¤hlrat Z(z) im k t e n  De- 
tektorkanal nur von der ersten Komponente von Pd ab.  Unter der Voraussetzung, 
daÂ der Photodetektor nicht Ã¼bersteuer wird, gilt daher 

"d.h. entweder zufÃ¤lli orientierte Partikel mit einer Symmetrieebene wie zB. Ellipsoide undIoder 
Partikel und ihre Spiegelteilchen in gleicher Anzahl und zufÃ¤llige Orientierung [Mishchenko 
und Hovenier, 19951. Ganz allgemein ist FM = # 0. 
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C bezeichnet die Detektorempfindlichkeit und Zu die UntergrundzÃ¤hlrat im Ka- 
nal k. 
FÃ¼ parallel bzw. senkrecht linear polarisiertes E~nissionslicht ( F  = (P:, P;, O,O)) 
verbleiben von Gl. 2.11 nur zwei nichttriviale Gleichungen, die skalare Lidar- 
Gleichung und eine Gleichung, die die Depolarisation des RÃ¼ckstreusignal be- 
schreibt, 

A 
P,'(.!, A) = (ÃŸRa (2, A) + ÃŸAe (z, A)) Pf(A) 7 O(z) ~ ' ( z ,  A) Az (2.16) 

z 
P;(z, A) = (F? ÃŸRa (2, A) + F.$ ÃŸAer(z A ) )  

A 
X P a )  - O(Z) ~ ~ ( 2 ,  A) Az  . (2.17) 

z2 

FÃ¼ die Berechnung von ÃŸAer(z A) (unpolarisierter oder Gesamt-RÃ¼ckstreukoeffi 
zient) wird Gl. 2.16 verwendet, fÃ¼ die Berechnung von Ã Ÿ p ( z  A )  b z w . m ,  X) 
(polarisierte Komponenten des RÃ¼ckstreukoeffizienten Gl. 2.17. Die GI. 2.17 in 
Kombination mit  Gl. 2.16 gestattet die Bestimmung der Volumendepolarisation 
vg l .  Abschnitt 3.3.2). Wie die Diskussion des Klett-Verfahrens zur Berechnung 
von RÃ¼ckstreukoeffiziente in Abschnitt 3.3.3 zeigen wird, genÃ¼g fÃ¼ die Berech- 
nung der RÃ¼ckstreukoeffiziente die Kenntnis von PT(z ,  A) bis auf eine multiplikative 
Konstante. 

2.4.3. RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltn 

Der aus Lidar-Messungen abgeleitete Aerosolgehalt in der AtmosphÃ¤r wird Ã¼bli 
cherweise in Form des RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltniss angegeben. Das RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltn R 
ist definiert als 

FÃ¼ eine aerosolfreie AtmosphÃ¤r nimmt R den Wert eins an. Ebenso wie das Vo- 
lumenmischungsverhÃ¤ltni eines Tracers ist das RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltn auf einer Zeits- 
kala, wÃ¤hren der die Zusammensetzung und die Grofienverteilung des Aerosols 
als konstant angesehen werden kann, eine konservative GrÃ–i3e Aui3erdem steht R 
(genauer das Aerosol-MischungsverhÃ¤ltnis R - 1), in einem halbquantitativen Zu- 
sammenhang mit dem MischungsverhÃ¤ltni der Spurengase, die zur Partikelbildung 
beitragen. Nach Wedekind [I9971 gilt nÃ¤herungsweis 

Hier ist X H N ~  der Anteil HNO3, der in den Teilchen kondensiert ist. Die Konstan- 
te C ist von Wedekind fÃ¼ NAT als Kondensat und Annahme sphÃ¤rische Teilchen 
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aus Lidardaten abgeschÃ¤tz worden. Durch den Zusammenhang von R mit dem Mi- 
schungsverhÃ¤ltni der kondensierten Gase ist es mÃ¶glich PSCs, die in unterschiedli- 
chen HÃ¶he beobachtet wurden, miteinander zu vergleichen. 
In dieser Arbeit werde ich die Bezeichung ,,RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltni (konform mit der 
Konvention im Lidar-Bereich) synomym mit der GrÃ¶Â Ru ,  also dem ~npo l~r i s i e r t en  
RÃ¼ckstreuverh~ltni verwenden. FÃ¼ den 532 nm-Kanal wurden auch die polarisier- 
ten RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltnis Ri. und Rll (analog die polarisierten AerosolrÃ¼ckstreu 
koeffizienten ÃŸfe und Pter) bestimmt; falls diese GrÃ¶Â§ verwendet werden, wird 
explizit darauf hingewiesen. Die Definition der polarisierten RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltnis 
ist analog zu Formel 2.18, es sind lediglich alle GrÃ¶Â§ als polarisation~abh~ngig zu 
verstehen. 

2.4.4. Korrektur der Spurengasabsorption 

Bisher wurde in der Lidargleichung lediglich die Extinktion durch Streuung be- 
handelt. Absorption durch Spurengase ist jedoch zu berÃ¼cksichtigen wenn die 
Emissions- oder AbsorptionswellenlÃ¤ng auf Absorptionsbanden atmosphÃ¤rische 
Gase liegen. Zur Korrektur ist ein HÃ¶henprofi des betreffenden Spurengases und die 
Kenntnis des jeweiligen molekularen Absorptionsquerschnittes notwendig. FÃ¼ die 
beim vorliegenden Aerosol-Lidar verwendeten WellenlÃ¤nge ist nur das Chappuis- 
Absorptionsband von Ozon, und hier auch nur bei 532 nm (und 607 nm) von Bedeu- 
tung. Formal wird die Korrektur in den Rayleigh-Extinktionskoeffizienten Q Â ¥ ~ ~ ~ ' ( A  
hineingezogen durch 

(Al z)  := 02 (A) NM (z) + o~~~~ (Al ~ ( z ) )  NoZon(z) . 

Hier bedeutet NoZon(z) die Ozonteilchenzahldichte als Funktion der HÃ¶h z und 
ooZon(.\, T(z))  den auch von der Temperatur abhÃ¤ngige molekularen Absorptions- 
querschnitt von Ozon. 

2.4.5. Raman-Lidargleichung 

Das hier besprochene Lidar-System ist dafÃ¼ ausgelegt, die (Vibrations-)Raman- 
rÃ¼ckstreuintensitÃ¤t des Stickstoffs auf mindestens zwei WellenlÃ¤nge zu messen. 
Hier ist der Zusammenhang zwischen emittierter und detektierter IntensitÃ¤ gegeben 
durch [Ansmann et al., 19901: 

wobei 
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ÃŸRaman(z ^^ ,̂ den RamanrÃ¼ckstreukoeffizienten 
p e ( A o )  die IntensitÃ¤ des zum Zeitpunkt t und mit der WellenlÃ¤ng Ao 

emittierten Laserlichts, 
Pd(& AR)  die IntensitÃ¤ des zum Zeitpunkt t = 2 z / c  und bei der 

WellenlÃ¤ng AR delektierten Signals, 
a ( z ,  Ao) den totalen Extinktionskoeffizienten bei A n ,  
4 2 ,  \n) den totalen Extinktionskoeffizienten bei AB 

bezeichnet. 

Der Raman-RÃ¼ckstreukoeffizien ist gegeben durch den differentiellen Ram- 
anruckstreuquerschnitt da^/dÂ eines Gases mit der molekularen Anzahldichte Af: 

Es kann z.B. das Stickstoffprofil benutzt werden, da  hier die Anzahldichte Ã¼be 
meteorologische Sondierungen gut bekannt ist. 
Der differentielle Ruckstreuquerschnitt fÃ¼ die Detektion der Summe der beiden 
Polarisationsrichtungen bei 532 nm liegt fÃ¼ Stickstoff bei 4 , 5  X 1 0 2 7  m2 s r l  [Stebel, 
1998; Inabe, 19761. Er ist damit drei Grofienordnungen kleiner als der entsprechende 
Wert des Rayleigh-RÃ¼ckstreuquerschnitt 6,22 X 1 0 2 4  m2 sr-I. 
Wenn der Raman-Ruckstreukoeffizient bekannt ist, hsngt das Signal nur noch von 
den gesuchten totalen Extinktionskoeffizienten a ( z ,  Ao) bzw. a ( z ,  AR)  ab, die man 
schreiben kann als 

a(z,A) = a^z,^ + aAer(z,A).  
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In diesem Kapitel werde ich erst den experimentellen Aufbau des fÃ¼ diese Arbeit 
verwendeten Lidarsystems begrÃ¼nde und vorstellen, beschreibe dann detailliert die 
verwendeten Methoden zur Datenauswertung und die Berechnung der abgeleiteten 
GrÃ¶fien zum SchluÂ stelle ich die sonstigen zur Auswertung verwendeten Daten vor. 

S t r a t eg ien  zur AufklÃ¤run d e r  N a t u r  d e r  P S C s  

1. Mikrophysikalische Modellrechnungen und Labormessungen (z.B. Crutzen und 
Arnold [1986]; Molina et al. [1993]). Sie haben das Potential, die Natur und 
die Bildung von PSCs detailliert zu beschreiben. Allerdings mÃ¼sse sie mit 
Feldmessungen verglichen und Ã¼berprÃ¼ werden. 

2. I n  situ-Meflverfahren. Sie kÃ¶nne die Form, GrÃ¶Â und Zusammensetzung von 
PSC-Partikeln aus einem begrenzten Probevolumen bestimmen und haben u.a. 
bestÃ¤tigt daÂ PSC-Partikel HN03 und Wasser enthalten [Fahey et al., 1989; 
Kawa et al., 199011. Ballon- oder auch Flugzeuggetragene in situ-Messungen 
sind jedoch aufwendig und liefern immer nur Ã¶rtlic und zeitlich eng begrenzte 
Momentaufnahmen. Eine direkte, quantitative, chemische in situ-Analyse von 
PSC-Partikeln ist bis heute nicht geglÃ¼ck [Peter, 19961. 

3. Satellitenmessungen. Satelliten kÃ¶nne grofirÃ¤umi die stratosphÃ¤rische 
Aerosole erfassen; sie liefern Extinktionsprofile mit  einer mÃ¤Â§ig HÃ¶hen 
auflÃ¶sun (GrÃ¶fienordnun 1 km). KleinrÃ¤umig PhÃ¤nomen und Aerosole in 
der Polarnacht kÃ¶nne jedoch durch die Natur der Methode (Limb-Messungen) 
nicht erfaÂ§ werden. Immerhin haben die Messungen des TOMS-Satelliten zum 
ersten Mal gezeigt, daÂ PSCs in den Polargebieten ein hÃ¤ufige PhÃ¤nome sind 
(Mc Cormick et al. [1982]; vgl. Abschnitt 1.4.3). 

4. Fernerkundende Systeme, hier: LIDAR 

Optisches Mefiverfahren, keine Interaktion im Probevolumen 

Phase mefibar, ebenso sind Aussagen Ã¼be OberflÃ¤chen und Volu- 
mendichten, die GrÃ¶ssenverteilun und sogar Ã¼be den Brechungsindex 
mÃ¶glich 

lWas zu erwarten ist, weil die StratosphÃ¤r nur drei kondensierbare Substanzen - HN03, Hz0 
und HzS04 - in signifikanten Mengen enthÃ¤lt 
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Das in dieser Arbeit besprochene Lidar-System erfÃ¼ll alle oben angefÃ¼hrte Anfor- 
derungen (die ErfÃ¼llun der ,,Wunschliste" im Winter 1996197 scheiterte leider a n  
technischen Problemen). Im Vorgriff auf noch folgende genaue Definitionen stelle ich 
hier die Liste der MeÂ§grÃ¶Â auf, wie sie in beiden hier betrachteten Wintern fÃ¼ 
alle Mefitage vorliegen (z ist der HÃ¶henvektor) 

Lidar: 
S(z): Volumendepolarisation bei 532 nm. 
ÃŸAeT AerosolrÃ¼ckstreukoeffiziente 

(fÃ¼ die beiden Polarisationsrichtungen des 532nm-Kanals 
und fÃ¼ den unpolarisierten 353 nm-Kanal.) 

R(z) : RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltn (Ru) 
bei 353 und 532 nm (bei 532 nm auch Rl und R n ) .  

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

Modelle: 
stratosphÃ¤risch Spurengasprofile fÃ¼ H 2 0 ,  HN03, H2S04 
RÃ¼ckwÃ¤rts-Trajektori (insbes. geographischer Ort, Temperatur und Druck 

von Luftpketen auf Isentropen) 

3.1. Fernerkundung mit Lidar 

Das Akronym LIDAR steht fÃ¼ light detectzon und  ranginq.  Das Mei3prinzip ist das 
eines optischen Radars: intensive, quasi monochromatische Laserlichtpulse werden 
(hier: senkrecht) in die AtmosphÃ¤r emittiert. Die ausgesandten Photonen (grÃ¶fien 
ordnungsmÃ¤fii 1017 pro Puls) werden an den Partikeln und MolekÃ¼le absorbiert 
und gestreut; das in RÃ¼ckwÃ¤rtsrichtu gestreute Licht wird mit einem Teleskop 
gesammelt und mit einem geeigneten Detektorsystem zeitlich aufgelÃ¶s nachgewie- 
sen. Aus der Laufzeit des Lichtes t ,  d.h. der Zeitdifferenz zwischen der Emission 
der Laserpulse und der Detektion des Streusignals im Detektor, kann die HÃ¶h z 
berechnet werden, in der der Streuprozefi stattgefunden hat3. 

C t 
z = - C: Lichtgeschwindigkeit 

2 

Die HÃ¶henauflÃ¶su des Lidars ist theoretisch nur durch die PulslÃ¤ng TJ, des 
Lasers begrenzt, entspricht also CTL. Die HÃ¶henauflÃ¶su wird aber auch durch die 
Integrationszeit des Detektors rn reduziert, so daÂ die in der Praxis erreichbare 

3Der Fehler durch verWendung der Vakuurnlichtgeschwindigkeit c gegenÃ¼be der Gruppenge- 
schwindigkeit in Luft kann praktisch vernachlÃ¤ssig werden 
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effektive HÃ¶henauflÃ¶su insgesamt durch c(rL + rD)/2 gegeben ist. 

Aus der Analyse der gemessenen IntensitÃ¤tsprofil gewinnt man Informationen Ã¼be 
die geophysikalischen Parameter der AtmosphÃ¤r (umfassende Darstellungen z.B. in 
Measures [I9841 oder Ansmann et al. [1997]). 
Neben der Untersuchung von Aerosolen liegen Anwendungen fÃ¼ atmosphÃ¤risch Li- 
dar im Bereich der Bestimmung von Dichte-, Temperatur-, Windfeldern und Schwe- 
rewellen, siehe z.B.  [Neuber et al., 1988; Hansen und von Zahn, 1994; Meriwether 
et al., 1994; Gardner et al., 1995; Whiteway und Carswell, 19951. 
Das in dieser Arbeit vorgestellte Lidarsystem ermÃ¶glich neben der Bestimmung 
von Aerosolparametern auch die Messung des stratosphÃ¤rische Ozonprofils nach 
dem (Raman-) DIAL-Prinzip [Neuber und KrÃ¼ger 1990; McGee et al., 1993; 
Steinbrecht und Carswell, 1995; Heese, 19961. Das Prinzip der differentiellen 
Absorption (DIAL steht fÃ¼ Differential Absorption Lzdar) besteht darin, daÂ 
Laserlicht auf zwei WellenlÃ¤nge emittiert wird, die unterschiedlich stark von 
dem zu messenden Spurengas (z.B. Ozon) absorbiert werden. Aus dem Vergleich 
der rÃ¼ckgestreute SignalintensitÃ¤te konnen HÃ¶henprofil der Gaskonzentration 
ermittelt werden. Die am atmosphÃ¤rische Stickstoff oder Sauerstoff inelastisch 
rÃ¼ckgestreute Raman-Signale (Vibrations-Rotations-Spektren) sind nicht durch 
die Aerosol-RÃ¼ckstreuun beeinfluflt (vgl. Abschnitt 2.2). Daher kann durch die 
Implementierung von Raman-KanÃ¤le im Prinzip die Spurengaskonzentration auch 
bei einer Aerosolbelastung der AtmosphÃ¤r korrekt ermittelt werden. 

3.1.1. Geschichte der Lidar-Beobachtungen in Ny-Alesund 

Da ich mich in dieser Arbeit mehrfach auf die langjÃ¤hrig Lidar-Meflreihe des Alfred- 
Wegener-Instituts auf Spitzbergen beziehen werde, ist hier ein kurzer Ãœberblic Ã¼be 
die instrumentelle Entwicklung der Lidarstation angebracht. Die Darstellung bis 
1995 folgt [Stebel, 19981. 

Seit dem Sommer 1988 werden in Ny-Alesund (78.924ON, 11.934OE) auf Spitz- 
bergen Lidar-Messungen vom Alfred-Wegener-Institut fÃ¼ Polar- und Mee- 
resforschung (AWI) durchgefÃ¼hrt Die anfÃ¤nglic als reine DIAL-Ozon-Lidar 
konzipierte Anlage [Steinbrecht, 19871 wurde im Winter 1991192 im Rahmen der 
EASOE-Meflkampagne (European Arctzc Stratospheric Ozone Experiment) fÃ¼ die 
Untersuchung von stratosphÃ¤rische Aerosolen erweitert [Neuber et al., 1992a; 
Beyerle, 19941. 1992 wurde die deutsche Arktisforschungsstation (Koldewey-Station) 
in das internationale Netzwerk zur Erkundung stratosphÃ¤rische VerÃ¤nderunge 
NDSC (Network for the Detectzon of Stratospherzc Change) aufgenommen. Sie ist - 
neben Thule in GrÃ¶nlan und Eureka in Kanada - eine arktische Przmary Station. 
Dies beinhaltet U .  a. eine kontinuierliche Beobachtung des stratosphÃ¤rische Ozons. 
Bis zum Winter 1991192 standen nur die beiden DIAL-WellenlÃ¤nge 308 nm und 
353 nm zur VerfÃ¼gung Aerosolmessungen waren nur mit der off-WellenlÃ¤ng 
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(353 nm) mÃ¶glich Im November/Dezember 1991 sind mit dem neuen Nd:YAG- 
Laser die SendewellenlÃ¤nge 532 nm und 1064 nm hinzugekommen, mit denen die 
vulkanische Aerosolwolke des Pinatubo-Ausbruchs4 und im Winter 1992193 auch 
zahlreiche PSCs untersucht werden konnten [Beyerle, 19941. Das Hauptaugenmerk 
der im Winter 1993194 durchgefÃ¼hrte Messungen lag auf der Untersuchung der 
Variation der Ozonkonzentration [Heese, 19961. Im November 1994 wurde das Lidar 
im bis dahin verwendeten Meficontainer abgebaut. Bis Ende Dezember 1994 konnte 
ein erweitertes Lidar-System komplett neu in dem fertiggestellten NDSC-GebÃ¤ude 
aufgebaut werden. Dabei wurde der im Rahmen der Dissertation von Kerstin Stebel 
IStebel, 19981 fÃ¼ die ESMOSIArctic (European Stratospheric Monitoring Stations 
in the Arctic)-Mefikampagne entwickelte MehrwellenlÃ¤ngen-Detekto installiert, 
mit dem ab Januar 1995 Aerosol-Messungen durchgefÃ¼hr wurden. Modifikationen 
und Verbesserungen im Rahmen dieser Arbeit erfolgten fÃ¼ die Mefikampagnen im 
Winter 95/96 und noch einmal fÃ¼ den Winter 96/97. 

FÃ¼ die hier vorgestellten Aerosol-Messungen wurde das Lidar als reines RÃ¼ckstreu 
Lidar eingesetzt. Bei dieser ungenau auch als Rayleigh-Lidar bezeichneten Anwen- 
dung wird das aus der AtmosphÃ¤r rÃ¼ckgestreut Signal auf der emittierten Wel- 
lenlÃ¤ng detektiert. Die Bandbreite der Detektoren umfafit die zentrale Cabannes- 
Linie und die Rotations-Raman-Linien (s. Abschnitt 2.2). 

Â¥'De Mt. Pinatubo (15"N,120Â°0 brach im Juni 1991 aus 
'Die genauen geographischen Koordinaten des Lidars sind nach eigenen astronomischen 

Beobachtungen: A = 11Â°55'20 5 35" <A = 78'55'23'' Â 7" 
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3.2. Beschreibung des Instruments 

Das Aerosol-Lidar besteht aus fÃ¼n mechanischen, optischen und elektronischen 
Komponenten: 

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

0 Die Aussendeoptik lenkt die Laserpulse vertikal in die AtmosphÃ¤re Strahlauf- 
weitungssysteme verringern zuvor die Divergenz des emittierten Laserstrahls. 

Mittels eines Spiegelteleskops in modifizierter Cassegrain-Montierung werden 
die RÃ¼ckstreusignal aufgefangen und in den Detektor fokussiert. 

0 Der Detektor separiert das RÃ¼ckstreusigna in die verschiedenen WellenlÃ¤ngen 
komponenten und bestimmt zusÃ¤tzlic fÃ¼ eine WellenlÃ¤ng die Depolarisation. 
Die RÃ¼ckstreusignal werden mit empfindlichen und rauscharmen Photomul- 
tipliern nachgewiesen, die alle im PhotonenzÃ¤hlmodu arbeiten. 

Eine rechnergestÃ¼tzt Datenaufnahme nimmt die von den Photodetekto- 
ren erzeugten ZÃ¤hlpuls in VielkanalzÃ¤hler auf. Ein Rechner steuert die 
Datenaufnahme-Elektronik, speichert die ZÃ¤hlrate periodisch ab und fÃ¼hr 
eine einfache Datenanalyse fÃ¼ die Kontrolle und Steuerung des Instrumentes 
durch. 
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beam expander UV 

Abbildung 3.1 .: Lidarschema im Winter 1995/96 
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Abbildung 3.2.: Detektoraufbau i m  Winter 1995/96 



AWI ozone and aerosol field ~f V,CW 1) 

Y 
U Multiwavelength 
F. - 
Q Detector 
C 
3 
00 

LIDAR - Ny Aalesund, 
Spitsbergen, 78.9 N, 11.9 E 

(308,353,385,532~,532~, 

beam expander BE F 7  
Octal- 
Discriminato I 

f PC 486 AWI Bremerhaven 
7 & Spare 

Interface -+ 

Station Internet AwI 

Multi Channelcounter System controll and 
(MCS) Data Aquisition 



3. Instrument und Methode 
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Hersteller 

TYP 
WellenlÃ¤ng 

Polarisationserad 1 
I I 

k.A. 1 0.995 1 

Continuum 
Nd:YAG NY 61-30 

1064 nm 1 532 nm 
Pulsfrequenz 

" I I 
... 

1 Energiestabilitat 1 3% 1 4,5% 1 

30 Hz 
Pulsenergie 1 ca. 200 mJ 1 ca. 190 mJ 

Tabelle 3.1 .: Die technischen Daten des Nd: YAG-FestkÃ¶rperlaser N Y  61-30. Die ange- 
gebenen Pulsenergien beziehen sich auf  den Betrieb mit Frequenzverdoppler. 

strahlProfil kreisfÃ¶rmi 

3.2.1. Laser 

Stromversorgung 
Wasserversorgung 

Da die RÃ¼ckstreuintensitate aufgrund der abnehmenden Luftdichte etwa exponen- 
tiell mit der HÃ¶h abnehmen, sind fÃ¼ stratosphÃ¤risch Lidar-Untersuchungen lei- 
stungsstarke Laser, groÂ§ Teleskope und empfindliche Photodetektoren erforderlich. 
Als Laserlichtquellen werden daher zwei Lasersysteme hoher Pulsenergie und Re- 
petitionsrate eingesetzt. Beide Systeme sind kommerziell erhÃ¤ltlich FÃ¼ die Erzeu- 
gung des UV-Laserlichts bei 308 nm wird ein XeCl-Excimer-Laser verwendet, die 
WellenlÃ¤ng 353 nm entsteht durch Konversion eines Teils der Photonen mittels in- 
duzierter Ramanstreuung in einer Hz-Gaszelle. Die WellenlÃ¤ng 532 nm wird von 
der zweiten Harmonischen eines Nd:YAG-Lasers ,geliefert6. 

220 V 
11-15 l/min 

Als Quelle fÃ¼ die Erzeugung von Laserlicht bei 532 und 1064 nm wird der gepulste 
Nd:YAG-FestkÃ¶rperlase NY 61-30 des Herstellers Continuum eingesetzt,. Die wich- 
tigsten technischen Daten des GerÃ¤te sind in Tabelle 3.1 aufgelistet [Continuum, 
19901. 
Der NY 61-30 verfÃ¼g Ã¼be eine Oszillator- und eine VerstÃ¤rkerstufe Beide YAG- 
StÃ¤b werden mittels einer Blitzlampe optisch gepumpt. Zur ErhÃ¶hun der Puls- 
energie und zum Erreichen kurzer Pulslangen ist der Laser mit einer GÃ¼teschaltun 

6Es ist leicht mÃ¶glich auch die Fundamentale bei 1064 nm zu benutzten, was zusammen mit 
der Installation eines Zweiges fÃ¼ einen neuen Titan:Saphir-Laser bei 779 nm fÃ¼ den Winter 
1996197 geplant war; leider versagte der vorgesehene Detektor (Avalanche-Photodiode) fÃ¼ den 
IR-Zweig in beiden Wintern; 1996197 konnte der Ti:Sa-Laser nicht rechtzeitig nach Ny-Alesund 
transportiert werden 
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ausgestattet. Der Verdopplerkristall erzeugt die zweite Harmonische aus der Funda- 
mentalwellenlÃ¤ng von 1064 nm. Durch Verkippen des Kristalls wird auf maximale 
Pulsenergie bei 532 nm justiert. Die nominelle Blitzlampenfrequenz des ND 61-30 
betrÃ¤g 30 Hz; aufgrund der Ausdehnung des optischen Mediums kÃ¶nne hÃ¶her Fre- 
quenzen eine Fokussierung des Laserstrahls innerhalb der YAG-StÃ¤b verursachen 
und damit zur ZerstÃ¶run des Lasermediums fÃ¼hren 
Frequenzen niedriger als 30 Hz gefÃ¤hrde zwar keine optischen Komponenten, 
erhÃ¶he aber die Divergenz des emittierten Lichts. 
FÃ¼ den Einsatz des Nd:YAG-Lasers als Lidar-Lichtquelle muÂ die MÃ¶glichkei ei- 
ner externen Triggerung bestehen. Der NY 61-30 benÃ¶tig zwei Triggerpulse. Der 
erste Puls zÃ¼nde die Blitzlampe, die das Lasermedium optisch pumpt. Nach etwa 
280 psec schaltet ein zweiter Puls den GÃ¼teschalte durch und startet damit die La- 
seraktivitÃ¤t FÃ¼ eine maximale Pulsenergie ist die genaue Justage der Zeitdifferenz 
zwischen erstem und zweitem Triggersignal erforderlich. 

Excimer-Laser 

FÃ¼ die Erzeugung des UV-Laserlichts bei 308 nm wird ein XeCl-Excimer-Gaslaser 
(LPX 250) des Herstellers Lambda Physik eingesetzt. Die wichtigsten Systempa- 
rameter sind in Tabelle 3.2 zusammengefaÂ§t Es ist zu beachten, daÂ dieser Laser 
(falls keine besonderen Vorkehrungen getroffen werden) meist auf beiden XeCl*- 
Linien breitbandig emittiert. Durch eine genaue Abstimmung eines hinter der Oszil- 
latorrÃ¶hr angeordneten dispersiven Elements kann jedoch eine schmalbandige Emis- 
sion auf nur einer der beiden Linien erzwungen werden. Leider ist diese Abstimmung 
instabil, so daÂ der Laser die meiste Zeit breitbandig mit einem Energieschwerpunkt 
bei 308,1 nm lief. Ein Teil der Laserenergie bei 308 nm wird in einer mit Hz gefÃ¼llte 
Raman-Zelle zu Strahlung mit der WellenlÃ¤ng 353 nm (1. Stokes-Linie) konvertiert 
[Werner et al., 19831. Der Wasserstoffdruck lÃ¤fi sich wÃ¤hren des Betriebes regeln, so 
daÂ eine fÃ¼ das Experiment optimale Konversion eingestellt bzw. gehalten werden 
kann. Bild 3.5 zeigt typische experimentelle Spektren vor bzw. nach der Konversion. 
Eine detaillierte Beschreibung des Lasers sowie der Justage der Raman-Zelle findet 
sich in [Steinbrecht, 19871. 
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tuned tuned, after H2 

Abbildung 3.5.: Gemessene Spektren des Eximerlasers LPX 250T i m  breit- und i m  
schmalbandigen Betrieb sowie die erste Stokes-Linie nach der Konversion in der Was- 
serstoffzelle. [Rairoux, 19971 

Tabelle 3.2.: Die technischen Daten des Excimer-Gaslasers LPX 250T 

Hersteller Lambda Physik 
TYP LPX 250T 
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3.2.2. Sende- und Empfangsoptik 

Abbildung 3.6.: Ãœberlappschem Teleskopgesichtsfeld/Laserkonus 

Wie in 3.1 bzw. 3.3 schematisch angedeutet, ist die gewÃ¤hlt Anordnung die eines bi- 
statischen Lidars, d.h.  Sende- und Empfangsachsen sind nicht koaxial. VollstÃ¤ndige 
Ãœberlap des Laserstrahls mit der Divergenz "Qit dem Gesichtsfeld des Telekops 6 
(jeweils volle Winkel) wird damit erst a b  einer HÃ¶h erreicht; falls '0 < 6 verbleibt 
dann der Sendestrahl bis ins Unendliche im Teleskopgesichtsfeld. 
Es gelten nach Bild 3.6 die folgenden Beziehungen in geometrischer und Kleinwinkel- 
NÃ¤herun unter der Voraussetzung, daÂ das Teleskop auf ,,unendlichu eingestellt 



3. Instrument und Methode 

ist und der eine Laserrandstrahl parallel zu einem Rand des Teleskopgesichtsfeldes 
verlÃ¤uft vzz a = ( 9  - 79)/2: 

Hierbei ist b der horizontalen Abstand von Teleskop und Sendeoptik (hier: b = 
(0 .7 . .  .1.1) m), D der Durchmesser des PrimÃ¤rspiegel und d der Durchmesser des 
Laserstrahls auf dem Sendespiegel (hier: d = (0.025. . .0.25) m). 

Abbildung 3.7.: HÃ¶h zi fÃ¼ 
vollstÃ¤ndige Ãœberlap als E'unkti- 
on der Laserdivergenz i9, Abstand 
Teleskop-Sendeoptik b als Para- 
meter. Alle anderen GrÃ¶fle fest 
(vgl. Abb.3.6) . 

0.2 0.4 0.6 
Laserdivergenz [mrad] 

Bei richtiger Ãœberlappjustag ist hier im ungÃ¼nstigste denkbaren Fall, 8 = 

0.6mrad und b = 1,l  m,  3 w 7 km (siehe Abb. 3.7). 

Aussendeopti k 

Die Aussendeoptik lenkt die Laserpulse, die horizontal aus den Laserquellen emit- 
tiert werden, vertikal in die AtmosphÃ¤re Die Stellung der Aussendespiegel ist justier- 
bar, um einen vollstÃ¤ndige Ãœberlap des Sendestrahls mit dem Teleskopgesichtsfeld 
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einstellen zu kÃ¶nnen Das Emissionslicht des Nd:YAG- und des Excimerlasers wird 
separat durch zwei voneinander unabhÃ¤ngig Aussendeoptiken gefÃ¼hrt 
Die Aussendeoptik des UV-Zweigs ist fÃ¼ die beiden Mefiwinter unterschiedlich 
(vgl. Bilder 3.1 und 3.3). Im Winter 1995196 wird der Strahl Å¸be einen 50mm- 
UV-Spiegel durch ein Aufweitungsteleskop geleitet. Das Teleskop besteht aus einem 
Konvexspiegel der Brennweite f = -175 mm und einem Konkavspiegel mi t  ei- 
ner Brennweitevon f = 1750 mm. Diese Anordnung liefert eine Strahlaufweitung 
von 1:10 und verringert damit die Divergenz des emittierten Laserstrahls um eine 
GrÃ¶fienordnung In Abb. 3.1 ist diese StrahlfÃ¼hrun schematisch dargestellt. 
Im Winter 1996197 konnte auf eine Aufweitung verzichtet werden, weil eine Verbes- 
serung des Lasers7 die reale Divergenz auf akzeptable Mafie senkte. 
Die Justage des StrahlÃ¼berlapp erfolgt Ã¼be zwei Schrittmotoren am Konkavspiegel, 
welche auch wÃ¤hren des Mefibetriebes die Kontrolle und das Reproduzieren der 
Einstellungen erlauben. 
FÃ¼ den VIS-Kanal wird ein fÃ¼ 532 nm vergÃ¼tete Galileo-Teleskop verwendet, das 
den Strahl um den Faktor 10 aufweitet. Die Aussendeoptik besteht aus einem ovalen 
(80xl13mm) -Spiegel, der in einem kardanischen Halter eingefafit ist. Der Spiegel ist 
mit einer hochreflektierenden Beschichtung fÃ¼ 532 nm versehen und wird analog zur 
Sendeoptik des UV-Zweiges mit Schrittmotoren gesteuert; diese motorgetriebenen 
Linearversteller werden durch eine Kontrolleinheit angesteuert, die Å¸be die serielle 
Schnittstelle mit dem Steuerrechner fÃ¼ das gesamte Experiment verbunden ist. Die 
WinkelauflÃ¶sun der Verstellmechanik betrÃ¤g ca. 0,3 prad. Die Antriebe mufiten 
bei Betriebstemperaturen unter ca. -lOÂ° geheizt werden. 

Teleskop 

FÃ¼ die Detektion der RÃ¼ckstreusignal wird das Spiegelteleskop des alten DIAL- 
Lidars verwendet [Steinbrecht, 19871. Der PrimÃ¤rspiege ist ein sphÃ¤rische Zerodur- 
Spiegel, dessen SpiegelflÃ¤ch einen Durchmesser von 600 mm besitzt. Seine Brennwei- 
t e  betrÃ¤g 2,4 m,  damit ist das Ã–ffn~n~sverhÃ¤l tn  f 14. Der durch die sphÃ¤risch Ab- 
erration des Spiegels verursachte Streukreis hat  einen Durchmesser von etwa 0,7 mm. 
Durch eine modifizierte Cassegrain-Anordnung wird eine effektive Brennweite von 
5,O m erreicht. 
Das Teleskop ist in einem stabilen Stahlrahmen gelagert, an den auch die Aussende- 
spiegel angeschraubt sind. Zur Vermeidung von Streulicht wird das Telekop wÃ¤hren 
des Betriebs bis auf die EintrittsÃ¶ffnun mit schwarzen TÃ¼cher verhÃ¤ngt 

3.2.3. MehrwellenlÃ¤ngendetekto 95/96 und 96/97 

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

E inbau  von NovaThbeTM-~Ã¶hren besserer Abgleich von Oszillator und VerstÃ¤rke 
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Das Signal tr i t t  seitlich in den Detektor ein8 und trifft zunÃ¤chs auf die Gesichtsfeld- 
blende. Durch eine sorgfÃ¤ltig Justage ist sichergestellt, daÂ sich die Blende im Fokus 
des Teleskops befindet. Das Gesichtsfeld a des Teleskops wird durch die GrÃ¶Â der 
Blende bestimmt: FÃ¼ die Aerosol-Lidarmessungen werden zumeist Blendendurch- 
messer d von 4 mm verwendet. Mit einer Teleskopbrennweite f = 4985 mm ergibt 
sich ein Gesichtsfeld a 

d 
a = - w 0,8 mrad 

f 

Die Blendenmitte legt zusammen mit der Komponenten des Teleskops die ,,Blick- 
richtung" des Lidars fest; die Zenitrichtung wird mit einer Unsicherheit von et- 
wa l mrad erreicht. FÃ¼ eine korrekte Depolarisationsmessung ist es notwendig, daÂ 
die polarisationsempfindlichen Empfangszweige (532s und 532p) genau senkrecht 
bzw. parallel zu der vom Sendezweig definierten Polarisationsebene orientiert sind. 
Bei exakt vertikaler Laserpolarisation ist hierfÃ¼ eine Bedingung , daÂ der Detektor- 
tisch exakt horizontal steht und die Richtungen der Empfangszweige zur Richtung 
des Sendestrahls (vor der Auslenkung in die AtmosphÃ¤re genau gefluchtet sind. Bei- 
de Bedingungen sind mit Hilfe einer Schlauchwaage bzw. optischer Fluchtung auf 
etwa 1 mrad erfÃ¼ll worden. Ob die Polarisationsebene des Nd:YAG-Lasers exakt 
vertikal orientiert war, lief3 sich nicht prÃ¼fen diese Unsicherheit wird mit Â±1 mrad 
(0.6') abgeschÃ¤tzt 
Unmittelbar hinter der Blende befindet sich das FlÃ¼gelra (2 X 60' -FlÃ¼gel des 
Choppers fÃ¼ die Abschattung der Photodetektoren im Nahbereich; dies ist notwen- 
dig, um eine Ãœberlastun der Photomultiplier zu verhindern. Der Abstand der Blen- 
denmitte von der FlÃ¼gelradachs betrÃ¤g 48 mm, das Rad rotiert mit ca. 300 Hz. Eine 
optische Abtastung der FlÃ¼gelradpositio mittels einer Leuchtdiode und einem licht- 
empfindlichen Element liefert TTL-Pulse, aus denen die Signale fÃ¼ Lasertriggerung 
und Datenaufnahme abgeleitet werden, d.h. der Chopper liefert den ,,Masterpuls" 
fÃ¼ die Triggerung aller Ã¼brige Komponenten. 
Eine plankonvexe Quarzlinse mit einer Brennweite von 100 mm parallelisiert das 
einfallende Licht und leitet es auf dichroitische Strahlteiler. Die Transmissionswer- 
te der Dichroite sind in Tab. 3.3 aufgelistet. Die Daten beruhen auf Hersteller- 
angaben und gelten fÃ¼ unpolarisiertes Licht, Inzidenzwinkel 45'. Es existert ein 
geringfÃ¼gige Unterschied der Transmissionen fÃ¼ senkrecht (s-) bzw. parallel (P-) 
zur Einfallsebene der Strahlteiler polarisiertes Licht, z.B. gilt fÃ¼ D4 bei 532 nm 
nach Angaben des Herstellers9: T, = 0,998, Tu = 0,992, Tp = 0,985. Zum Ver- 
gleich: die s-,P-ReflektivitÃ¤te der im Teleskop verwendeten Aluminiumspiegel un- 
terscheiden sich bei einem Einfallswinkel von 45'bereits um 8%! Diese, auf den er- 
sten Blick erschreckenden, ,,Depolarisationen" haben allerdings keinen stÃ¶rende 

'Auch der Detektor ist wÃ¤hren des Betriebs bis auf den Strahleintritt vollstÃ¤ndi abgedeckt. 
'Diese Werte sind gerechnet und stimmen deshalb nicht exakt mit den gemessenen Zahlen in 

Tabelle 3.4 Ã¼berein 
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1 Hersteller 1 LOG 1 LOG 1 LOG 1 PMS 1 LOG 1 PMS 1 LOG 1 LOG 1 
Tabelle 3.3. : Die Daten der dichroitischen Strahlteiler nach Herstellerangaben. Die Be- 
zeichnung mit (D1 . . . Dg) korrespondiert mit  den Bezeichnungen auf  den Bildern 3.2 und 
3.4. HerstellerkÃ¼rzel LOG = Laseroptik, Garbsen; PMS = PMS Optik, Frankfurt/Main. 

Einflui3 auf die Messung1', da  eine polarisationsabhÃ¤ngig Reduktion der Signa- 
le nur die Nachweiseffizienz der KanÃ¤l bestimmt und durch die Normierung im 
aerosolfreien HÃ¶heninterval die Bestimmung der RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltnis und Depo- 
larisationen nicht beeinflui3t. Wie in Abschnitt 3.3.2 gezeigt wird, kÃ¶nne Fehler in 
den polarisationsabhÃ¤ngige MeÂ§grÃ–Â ausschliei3lich durch die Depolarisation des 
emittierten Laserlichts, die fehlerhafte Justage der Empfangszweige auf die Polari- 
sationsebene des ausgesandten Lichts und durch ungenÃ¼gend Trennung der s- und 
p-Komponenten im Detektor (,, Ãœbersprechenu entstehen. 
Die genaue Anordnung der Strahlteiler und der einzelnen Zweige ist aus den Abbil- 
dungen 3.2 und 3.4 ersichtlich. 

Nach der spektralen Zerlegung sorgen Interferenzfilter fÃ¼ eine Reduktion des Un- 
tergrundlichts in den vier WellenlÃ¤ngenkanÃ¤l und fÃ¼ eine ErhÃ¶hun der Kanal- 
trennung. Tab. 3.4 enthÃ¤l Angaben Ã¼be die verwendeten Interferenzfilter und deren 
optische Daten. Die hohe Blockung sorgt dafÃ¼r daÂ ein Ãœberspreche der intensiven 
elastischen RÃ¼ckstreuwellenlÃ¤ng in die RamankanÃ¤l vernachlÃ¤ssig werden kann. 
Die WellenlÃ¤ng maximaler Transmission A eines Interferenzfilters variiert mit dem 
Einfallswinkel a nach [Macleod, 19691 

wobei Ao die ZentralwellenlÃ¤nge mo den Brechungsindex des umgebenden Mediums 
und m* den effektiven Brechungsindex des Filters bezeichnet (vgl. Tab. 3.4). 
Mit experimentell mÃ¶gliche Restdivergenzen der auf die Interferenzfilter einfal- 
lenden StrahlenbÃ¼nde von etwa 10 mrad bzw. von Abweichungen von lotrechter 

''Sofern sich im Detektorzweig keine optischen Elemente befinden, die die Polarisationsebene 
drehen. 
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Tabelle 3.4.: Die Daten der Intcrfcrenzfiltcr nach Unterlagen des Herstellers Barr  Asso- 
ciates. Die Blockung ist Ã¼be den gesamten Spektralbereich besser als 1 0 5 .  Der effektive 
Brechungsindex wird mit m* = l , 4 5  fÃ¼ den UV-Bereich und m* = 2,05 fÃ¼ die sichtbaren 
WellenlÃ¤nge angegeben. 

Kanal 
308 
332 

Inzidenz auf die Filter von maximal 1' verschiebt sich die WellenlÃ¤ng maxima- 
ler Transmission um Ca. 0 , 0 1 . .  .0,02%. Diese Wellenlangendifferenz ist wesentlich 
geringer als die Halbwertsbreite der Filter (AA/A > 0,4%) und kann daher ver- 
nachlÃ¤ssig werden. Der Einflufi der Temperatur auf die WellenlÃ¤ng maximaler 
Transmission betrÃ¤g Ca. 0,01 nm/K, so daÂ auch Temperaturschwankungen um 50 
K vernachlÃ¤ssig werden kÃ¶nnen 

Im 532-nm-Kanal erfolgt die Separation der parallel und der senkrecht polarisierten 
Komponenten mittels eines polarisierenden StrahlteilerwÃ¼rfels Die Transmission fÃ¼ 
vollstÃ¤ndi parallel polarisiertes Licht (11-Licht) und die ReflektivitÃ¤ fÃ¼ vollstÃ¤ndi 
senkrecht polarisiertes Licht (.L-Licht)ll wird vom Hersteller mit X 99% angege- 
ben. Die durch Rayleigh-Streuung verursachte Depolarisation des RÃ¼ckstreusignal 
betragt etwa 0,014 (s. Kapitel 2.2). Das Â±-Signa ist damit fast zwei GrÃ¶fienord 
nungen geringer als das /-Signal. Um den Anteil von parallel polarisiertem Licht 
(das sog. Ãœbersprechen im Â±-Kana weiter zu verringern, wird im Â±-Kana ein 
zweiter Polarisator eingefugtl2. Der Nachweis der Signale in den beiden VIS- und 
den beiden UV-KanÃ¤le erfolgt mit Photomultipliern. Fokussierlinsen, die vor jedem 
der Detektoren angeordnet sind, bilden zusammen mit der Parallelisierungslinse die 
Gesichtsfeldblende auf die empfindlichen DetektorflÃ¤che ab. Die Brennweite die- 
ser Linsen in den VIS- und UV-KanÃ¤le betrÃ¤g je 100 mm. Unmittelbar vor den 

Ao [nm] 
307,8 
331,7 

"Hier beziehen sich die Bezeichnungen 1 1  und -L auf die Einfallsebene mit der reflektierenden FlÃ¤ch 
des StrahlteilerwÃ¼rfels Verwechslungen mit den 11- bzw. .L- Komponenten der Streustrahlung 
sollte man vermeiden! 

"Leider kam es im MeBwinter 1996197 durch das Schwenken des Detektortisches um 90" relativ 
zum Sendestrahl anfÃ¤nglic zu einer Verwechslung der -L- und /-KanÃ¤le so daÂ der zwei- 
te  StrahlteilerwÃ¼rfe fÃ¤lschlicherweis im 11-Kanal eingebaut wurde; er war damit unwirksam. 
Vgl. Abschnitt 3.3.2 

Halbwertsbreite [nm] 

5,0 
5,4 

Transmission [%] 
45 
5 6 
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Kanal 

Hersteller 
Detektortyp 

TYP 
Betriebsart 

UV 
I 

Thorn EMI 
Photomultiplier 

9 9 / 3 0  1 9863QA/350 
PhotonenzÃ¤hlune 

DunkelzÃ¤hlrat 
Grenzfrequenz 

VIS 

U 

300 sec-' 1 40 sec-' 
ca. 200 MHz 1 ca. 200 MHz 

max. Quantenausbeute 
eff. Kathodendurchmesser 
Spannungsversorgung 
VorverstÃ¤rke 

Tabelle 3.5.: Die technischen Daten der Photodetektoren. Die Angaben sind den Herstel- 
lerunterlagen entnommen. Die ins PM-GehÃ¤us eingebauten VorverstÃ¤rke des Typs A2 
vom selben Hersteller sind mit  einer Anstiegszeit von 2,5 nsec und einem Rauschen von 
4,2 n V  ~ z ~ / ~  spezifiziert. 

1 I 

Photomultipliern sind Neutraldichtefilter angeordnet, im Aufbau 95/96 als Wech- 
selfilter, 96/97 in manuellen Filterrevolvern, die je fÃ¼n Neutralfilter fassen. Diese 
Filter dienen zur Anpassung der Signal in ten~i~t  an den Lastbereich der Multiplier; 
sie werden so gewÃ¤hlt daÂ die maximale Zahlrate an  der Chopperkante unterhalb 
einer Grenzfrequenz bleibt, die vom jeweiligen Photodetektor abhÃ¤ng (genaueres 
siehe 3.3.1). Die Spezifikationen der Photodetektoren sind in Tabelle 3.5 zu finden. 

ca. 12% 
9 mm 

2250 V (typ.) 
A2: 10 x 

3.2.4. Trigger- und Datenaufnahmesystem 

ca. 23% 
9 mm 

1950 V (typ.) 
A2; 10 X 

- KÃ¼hlune 

Das Datenaufnahmesystem diskriminiert die Zahlpulse der Photodetektoren, liest 
diese in VielkanalzÃ¤hle ein, steuert Ã¼be Triggersignale die Laserpulsemission, star- 
tet die VielkanalzÃ¤hler stellt die Rohdaten graphisch dar und speichert diese in 
geeigneter Form ab. 

- 

Triggerung 

Das a m  Chopper abgegriffene 540 Hz-Taktsignal wird von einem, in der Elektro- 
nikwerkstatt des AWI in Potsdam entwickelten, Triggermodul heruntergeteilt und 
zeitverzÃ¶gert Das Modul liefert 30 Hz (fÃ¼ Nd:YAG-Laser) bzw. 90 Hz (fÃ¼ den 
Excimer-Laser) Ausgangspulse fÃ¼ die Triggerung der Laser. Der Nd:YAG-Laser 
benÃ¶tig zwei Trigger-Pulse mit definiertem Zeitabstand von 187 ps fÃ¼ das ZÃ¼nde 
der Blitzlampen und das Schalten des Q-Switch. Der Excimer-Laser wird Ã¼be einen 
Puls extern getriggert. Um ein Ãœberspreche der UV- und der VIS-Laseremissionen 
zu verhindern, steuert eine interne Logik die Emissionen derart, daÂ sie nie gleich- 
zeitig stattfinden. Die Trigger-Pulse kÃ¶nne mittels eines Potentiometers verzÃ¶ger 
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werden. Hierdurch ist die HÃ¶h des Abschattbereichs des Choppers einstellbar. Ein  
weiteres VerzÃ¶gerungsglie stellt der, seit dem Winter 1995196 eingebaute, Multi- 
Delay-Generator (Model DG535 Digital Delay/Pulse Generator; Standford Rese- 
arch Systems) dar. FÃ¼ den MeÂ§betrie bedeutet das, daÂ der Abschattbereich des 
Choppers fÃ¼ die Excimer-WellenlÃ¤nge und die Nd:YAG-Laseremissionen getrennt 
einstellbar ist. 
Die Triggerpulse fÃ¼ die VielkanalzÃ¤hle werden direkt von den Laserpulsemissionen 
des Nd:YAG-Lasers und des Excimer-Lasers mittels schneller Photodioden abgegrif- 
fen. Ãœbe zwei Weichen werden die Signale in jeweils vier Vielkanalzahler (MCS) ein- 
gespeist. Um elektronische Einstreuungen zu verhindern, werden die mittels Elektro- 
optischer-Wandler konvertierten Trigger-Signale durch Lichtleiter Ã¼bertragen 

Signalverarbeitung 

Die invertierten verstÃ¤rkte Ausgangssignale der Photomultiplier werden auf den 
Oktal Diskriminator (NIM Model 708, Fa. Phillips Scientific) gegeben. Es kÃ¶nne 
gleichzeitig acht unabhÃ¤ngig KanÃ¤l mit Pulsraten bis zu 300 MHz verarbeitet wer- 
den. Die Diskriminatorschwelle ist variabel zwischen -10 mV und -1 V. Die Mes- 
sungen wurden bei Diskriminatorschwellen von -10 mV durchgefÃ¼hrt Durch den 
Diskriminator sind keine zusÃ¤tzliche Totzeiteffekte zu erwarten. Die Spezifikation 
der Doppelpuls-AuflÃ¶sun betrÃ¤g weniger als 3,3 ns. 
Zum Auslesen der Signale werden acht Vielkanalzahler des Typs Turbo-MCSTM 
des Herstellers EG&G ORTEC [EG & ORTEC, 19921 eingesetzt. Die Tabelle 3.6 
gibt die fÃ¼ die Datenaufnahme wesentlichen Parameter wieder. Eine weitergehende 
Beschreibung der VielkanalzÃ¤hle findet sich in [Wittrock, 19941. 

Tabelle 3.6.: Spezifikationen der VielkanalzÃ¤hle (nach Herstellerangaben). 

I 

Kanalstandzeit 1 5 ns - 216 s (intern) 1 
Turbo-MCSTA' VielkanalzÃ¤hler EG&G ORTEC 

Maximale ZÃ¤hlrat 150 MHz 

SpeicherkapazitÃ¤ 

Anzahl der KanÃ¤l 

3.2.5. Software 

224 pro Kanal 

4 - 16384 

Totzeit zwischen KanÃ¤le 

Diskrimator 

Die Steuerung des Systems und die Datenaufnahme erfolgen zentral von einem 
PC aus. Hierzu wurde am AWI-Bremerhaven ein menÃ¼-orientierte Datenaufnah- 

keine 

inaktiviert 
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me- und Steuerprogramm 'LIDAR.EXE' entwickelt, das auf die Anfordungen des 
Aerosol-Lidars abgestimmt ist [Ruhe, 19961. Das Programm ist auf einem 486-PC 
installiert und transferiert im Mefibetrieb die Daten im Hintergrund auf eine Sparc- 
Workstation, von der aus die gepackten und komprimierten Daten eines Tages per ftp 
ins Alfred-Wegener-Institut Potsdam Ãœbertrage werden. WÃ¤hren des Meflbetriebs 
steuert dieses Programm die Datenaufnahme: 

Die Daten werden von den Turbo-MCS VielkanalzÃ¤hler Ã¼bernomme und zusam- 
men mit weiteren, fÃ¼ die Auswertung benÃ¶tigte Mefiparametern (z.B.: Startzeit; 
Sender-Daten: Laserleistung und -frequenz, Druck in der Hz-Ramanzelle, Positionen 
der Aussendespiegel; MCS-Daten: Anzahl der HÃ¶henkanÃ¤l Diskriminatorschwel- 
len; Detektor-Daten: WellenlÃ¤nge Polarisation, Photomultiplierspannung, Optiken) 
visualisiert und abgespeichert. Die Software erlaubt die Steuerung der HÃ¶hen und 
ZeitauflÃ¶sung die zeitliche AuflÃ¶sun wird durch die Anzahl der zu summierenden 
Laserpulse bestimmt; die untere Grenze entspricht 30 sec, die obere Grenze ist 
offen. Die rÃ¤umliche d.h. HÃ¶henauflÃ¶su wird durch individuelle Ansteuerung 
der MCS eingestellt und hat eine untere Grenze von 7,5 m. Die HÃ¶henauflÃ¶su 
der im Rahmen dieser Arbeit durchgefÃ¼hrte Messungen lag zwischen 15 m und 
200 m. 2000 Nd:YAG-Pulse (bzw. 6000 Excimer-Pulse) werden aufsummiert, das 
entspricht einer ZeitauflÃ¶sun von 66.7 s.  Da die Untergrundbestimmung aus der 
Analyse der ZÃ¤hlrate aus groÂ§e HÃ¶he (> 100 km) erfolgt, wurde Ã¼blicherweis 
die maximale Anzahl der HÃ¶henkanÃ¤ von 16384 ausgenutzt. Dies entspricht, bei 
einer HÃ¶henauflÃ¶su von 15 m,  einer maximalen HÃ¶h von > 245 km. Hierdurch 
kÃ¶nne bei Betrieb aller acht Detektor-KanÃ¤l Datenraten bis 30 MByte/h anfallen. 

Weiterhin kann die Justierung der Aussende-Spiegel direkt vom Datenaufnahme- 
Rechner aus erfolgen. Eine automatisierte Suche des StrahlÃ¼berlapp ist mÃ¶glich 
Dazu werden, unter Vorgabe der Startposition, der Endposition und der Schrittweite 
der motorgetriebener Linearversteller, Schnitte durch das Gesichtsfeld des Teleskops 
abgefahren. Anhand der auf dem Monitor dargestellten SignalintensitÃ¤te kann die 
optimale Ãœberlapp-~ositio rekursiv ermittelt werden. 

3.3. Methoden zur Datenauswertung 

In diesem Kapitel stelle ich die Methoden und Algorithmen fÃ¼ die Auswertung 
der Aerosol-Lidardaten vor. Die Auswertesoftware ist in MatlabTM geschrieben und 
baut auf dem â‚¬;wzkloo~-Progra von Georg Beyerle [Beyerle, 19941 auf. Die tech- 
nische Programmiersprache Matlab bietet den Vorteil, daÂ alle GrÃ¶Â§ als Matrizen 
behandelt werden; als Interpretersprache ist eine sehr einfache interaktive Manipu- 
lation der Variablen mÃ¶glich Der Geschwindigkeitsverlust kann durch die einfache 
Einbindung externer Programme leicht ausgeglichen werden. 
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3.3.1. Rohdatenerfassung und -aufbereitung 

Im ersten Schritt der Auswertung mÃ¼sse die Rohdaten in einer geeigneten HÃ¶hen 
und ZeitauflÃ¶sun eingelesen und wegen Untergrund, NichtlinearitÃ¤te der Photo- 
detektoren und evt. Ãœberspreche korrigiert werden. AuÃŸerde ist dafÃ¼ Sorge zu 
tragen, daÂ - soweit programmgesteuert mÃ¶glic - fehlerhafte bzw. zu schwache 
Profile ausgesondert werden. 

Einlesen 

Die Rohdaten eines Kalendertages bestehen aus mehreren hundert Einzeldateien 
pro Meflstunde, je einer pro Kanal und eingestellter Integrationszeit des Datenauf- 
nahmesystems (typischerweise Ca. 1 min). Diese Einzeldateien liegen nach der Da- 
tenfernÃ¼bertragun zunÃ¤chs gepackt und komprimiert (unix-Dienstprogramme tar  
und gzip) vor. Die einzelnen Schritte beim Einlesen in das Matlab-Programmpaket 
,lidarl '  sind nun bei Vorgabe des Datumsstrings ,,YYMMDDX: 

1. Rohdatengesamtfile zu Tag ,,YYMMDDN entkomprimieren und auspacken 
(unix-Dienstprogramme tar und gzip). 

2. Einzeldateien zusammenfassen zu grÃ¶fiere zeitlichen IntegrationsblÃ¶cken Die 
StandardzeitauflÃ¶sun ist 1 h; weitere Standardzeitmittel sind 10,20,30 min, 
bei Bedarf kÃ¶nne die Mittelungszeiten vom Benutzer frei definiert werden. 

3. Einlesen aller Einzeldateien im laufenden Mittelungsintervall en bloc mit dem 
externen (C-)Programm ,,mcstoasc". Dieses Programm ist auf das spezielle 
binÃ¤r Datenformat [Ruhe, 19961 der Rohdaten zugeschnitten und besorgt im 
wesentlichen eine Datenreduktion (Ausgabe nur im HÃ¶heninterval 0 . .  .50 km 
bzw. 0. . . 100 km), die Bestimmung der UntergrundzÃ¤hlrat in einem frei wÃ¤hl 
baren HÃ¶henbereic (typisch 100.. .I48 km) und die ,,kritischeo Addition der 
Einzelprofile zu einem Gesamtprofil. ,,Kritischx bedeutet hier, daÂ offenbar zu 
schwache Profile nicht aufaddiert werden, da  dies nur eine VergrÃ¶fierun des 
Rauschens ergeben wÃ¼rde Solche Profile kÃ¶nne im DauermeÃŸbetrie leicht 
durch den (zuweilen unbemerkten) Durchzug von kleineren Wolkenfeldern ent- 
stehen. Es werden nur diejenigen Einzelprofile berÃ¼cksichtigt deren Maxima 
mindestens 30% (einstellbar) des Maximums des zÃ¤hlratenstÃ¤rkst Profils er- 
reichen. StandardmÃ¤ssi wird das resultierende Profil zum Schlufi noch auf das 
,,AWI-StandardhÃ¶henraster interpoliert13, nÃ¤mlic z = (100 : 200 : 49900) 
m. Diese ,,Interpolationsoption" kann jedoch abgeschaltet werden, man erhÃ¤l 
dann die volle HÃ¶henauflÃ¶su der VielkanalzÃ¤hler Das Ausgabeformat von 
,,mcstoascK ist das bekannte NASA-Ames ASCII-Format, das z.B. in [Gaines 

13Eigentlich ist dies eine interpolierende Integration; es wird das Akima-Verfahren [Hilberg, 19891 
verwendet. 
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und Hipskind, 19901 beschrieben ist. Diese Datei enthÃ¤l neben den ZÃ¤hlraten 
profilen im Datenblock auch alle fÃ¼ die Weiterverarbeitung benÃ¶tigt Informa- 
tionen wie WellenlÃ¤nge emittierte Polarisation, Empfangspolarisation, Start- 
und Endzeit des Mittelungszeitraums, HÃ¶henauflÃ¶su (im Zeitmafi), Anzahl 
der HÃ¶henbins HintergrundzÃ¤hlrate Anzahl emittierte Laserpulse, Anzahl ad- 
dierter Laserpulse. 

4. Einlesen des (intermediÃ¤ren NASA-Ams-Files mit dem externen C- 
Programm ,,asci2mat1', welches die Umsetzung der ASCII-Datei in Matlab- 
Variablen besorgt. 

5. Abspeichern der Matlab-Variablen in einer binÃ¤re Matlab-Datei (eine Datei 
fÃ¼ jeden Mefitag). 

Datenkorrekturen 

95 1 222 1 600 raw 

counts 

Abbildung 3.8.: Rohdaten fÃ¼ die KanÃ¤l 35313, 532s und 532p am 22.12.95, 1600-1700 
Uhr. Die HÃ¶henauflÃ¶su betrÃ¤g 200 m .  Es sind PSCs auf bin 110 (ca. 22 km HÃ¶he zu 
erkennen. 
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1 1.05 1.1 1.15 1.2 
Correction factor 

Abbildung 3.9.: Linker Graph: Signal unkorrigiert und wegen NichtlineraritÃ¤ korrigiert. 
Rechter Graph: Korrekturfaktor mit Fehlerschranken (die Fehler sind fÃ¼ die Korrekturen 
1996/97 wesentlich kleiner). Als Beispiel ist das 532s-Profil aus Abb. 3.8 gewÃ¤hlt 

Hier bezeichnet ~d den Totzeitparameter, r d  = (10 & 5) nsec  und T wieder 
die ZÃ¤hleradditionszeit Bei einer HÃ¶henauflÃ¶su von l\z = 200 m betrÃ¤g 
T = 1,33 psec. In Abb. 3.9 ist der Totzeitkorrekturfaktor 2'^(z;)/2(zi) als 
Funktion der HÃ¶h fÃ¼ das Rohdatenprofil fÃ¼ den Kanal 532 nm (s-pol) dar- 
gestellt. 

Im Winter 1996/97 sind die NichtlinearitÃ¤te der Detektoren gemessen und 
parametrisiert worden; die Korrektur der ZÃ¤hlrate erfolgt ebenfalls mit Glei- 
chung 3.2, allerdings sind hier die r d  fÃ¼ jeden Kanal individuell einzusetzen. 
Die Ableitung der Totzeitpa,rameter aus Testmessungen und Zahlenwerte fÃ¼ 
die Ergebnisse der Parametrisierung werden auf Seite 66 diskutiert. 

Die Fehlerfortpflanzung der Unsicherheit von rd ergibt eine systematische Un- 
sicherheit &'YB fÃ¼ jedes Profil. 

5. Untergrundkorrektur. Die UntergrundzÃ¤hlrat setzt sich zusammen aus der 
DetektordunkelzÃ¤hlrat und dem Hintergrundsignal, das durch die Himmels- 
resthelligkeit verursacht wird. Ãœberspreche aus anderen KanÃ¤le ist zum 
einen durch das abwechselnde Feuern der Laser, zum anderen durch die wirk- 
samen dichroitischen Filter und die hohe blocking-effizienz der Interferenzfilter 
als auch durch sorgfÃ¤ltig Abschirmung der StrahlengÃ¤ng gegen Streulicht ge- 
genÃ¼be frÃ¼here Aufbauten (vgl. [Beyerle, 19941) praktisch vÃ¶lli vermieden 
worden (auf den Spezialfall der Separation der s- und p-KanÃ¤l fÃ¼ 532 nm 
werde ich gesondert eingehen, s. Abschnitt 3.3.2). Die HintergrundzÃ¤hlrat Zu 



3. Instrument und Methode 

wird aus einem einstellbaren HÃ¶henbereic (zuOn. . . ̂ bis) durch Bildung des 
arithmetischen Mittels bestimmt. Der verwendete HÃ¶henbereic ergibt sich 
aus der Forderung nach VernachlÃ¤ssigbarkei des Signals und daraus, daÂ %s 

kleiner sein muÂ als die HÃ¶h (ca. 156. . ,172 km), wo der Chopper beginnt das 
Himmelsrestlicht wieder abzuschatten. Typische Werte sind zÃ£o = 100 km und 
zbis = 148 km. Die untergrundkorrigierte ZÃ¤hlrat ist nun 2'1" = 2 l i n  - Zu.  

Es ist empirisch verifiziert worden, daÂ bei den verwendeten maximalen 
Photomultiplier-ZÃ¤hlrate das sogenannte SIN (Signalinduziertes Rauschen, 
szgnal induced nozse) keine Rolle spielt, der zur Hintergrundmittelung verwen- 
dete Abschnitt des Profils mithin im Rahmen der Meogenauigkeit konstant ist. 
Es zeigte sich, daÂ bei den verwendeten Photomultipliern in der Tat der SIN- 
Effekt der die mÃ¶glich Maximalintensitat limitierende Faktor ist und nicht 
die Nichtlinearitat! 

6. Berechnung des Gesamtfehlers &(2p) Es gilt: 

~(2s") ^ J (&Sta t (~ )p  + (&"~(+))2  + & W  ( 2 )  

7. Korrektur des Ãœbersprechen zwischen den beiden polarisationsempfindlichen 
KanÃ¤le und Normierung des -L-Kanals auf den 11-Kanal anhand des Atmo- 
sphÃ¤rensignal in groÂ§e HÃ¶hen Hierauf wird in Abschnitt 3.3.2 naher einge- 
gangen. 

8. Herstellung eines quasi-unpolarisierten Signals fÃ¼ aus den 532s- und 532p- 
Signalen: Ãœblicherweis wird bei 532 nm auch ein ,,Gesamt-RLL berechnet. 
Das geschieht einfach dadurch, daÂ die Intensitaten In und IL (nach der Nor- 
mierung im vorigen Schritt) addiert werden und dieses quasi-unpolarisierte 
Signal in die Klettinversion eingeht. 

9. Bestimmung des auswertbaren HÃ¶henbereichs Die Rohdatenbearbeitung wird 
abgeschlossen mit der Bestimmung des HÃ¶henbereich \ZM, 4, in dem eine 
Auswertung mÃ¶glic ist. ist diejenige HÃ¶henstufe auf der das Signal un- 
ter die Untergrundzahlrate gesunken ist bzw. das Signal-zu-Rausch-VerhÃ¤ltni 
kleiner eins wird; sie ergibt sich zwanglos als diejenige HÃ¶he a b  der das un- 
tergrundkorrigierte Signal zum erstenmal < 0 wird. ZM wird definiert als die 
minimale HÃ¶h oberhalb der Chopperkante, in der keine Beeinflussung der 
SignalintensitÃ¤ durch den Chopper vorliegt. Die Bestimmung dieser HÃ¶h er- 
folgt durch die (numerische) Ableitung des Profils nach der HÃ¶he empirisch 
ergibt sich, daÂ die Chopperkante ZM sehr gut a n  dem scharfen Minimum 
dieser Ableitung erkannt werden kann. Vgl. Bild 3.10, wo links das 353 nm- 
Signal aus Abb. 3.8 noch einmal aufgetragen ist und rechts die Ableitung. ZQ 

bezeichnet die EinsatzhÃ¶h des Choppers; ZM - zg ist der gesamte vom Chop- 
per beeinfluÂ§t HÃ¶henbereic und kann von Messung zu Messung schwanken 
infolge Variationen in der Laserdivergenz und der AbbildungsqualitÃ¤ in der 
Blendenebene. Weil das gemessene Signal verrauscht ist, kÃ¶nne ZQ und ZM 

64 
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Abbildung 3.10.: Bestimmung der Chopperkante durch Analyse der Ableitung des Signals. 

nicht beliebig genau ermittelt werden. Zur AbschÃ¤tzun des Fehlers wurde ei- 
ne Monte Carlo - Simulation durchgefÃ¼hrt ein synthetisches, verschieden stark 
verrauschtes Lidarprofil wurde analysiert und die Standardabweichung von zo 
und ZM in AbhÃ¤ngigkei des Signal-zu-Rausch-VerhÃ¤ltnisse in 20 km HÃ¶h 
(SN20) bestimmt. Sie lassen sich wie folgt parametrisieren: 

-1050 * loglo(SN20) + 635 m falls SN20 < 3 ,6  
f(z0) = sonst 

-1060 * loglo(SN20) + 2920 rn falls SN20 < 150 
sonst 

Zum SchluÂ werden alle SignalstÃ¼ck unterhalb Z M  und oberhalb ZN auf Null 
gesetzt (= ,,NoValueii). 

10. Speichern als binÃ¤re Matlab-File. 

Die korrigierten Signale sind beispielhaft in Abb. 3.11 dargestellt. 
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951 2221 600 corr. 

Abbildung 3.11.: Aufbereitete Profile fÃ¼ dieselben Daten wie in Abb. 3.8. Die Signale 
sind mit dicken, absolute Unsicherheiten mit dÃ¼nne Linien gezeichnet. 

Testmessungen zur NichtlinearitÃ¤ der Detektoren und zum SIN 

Bei hohen Pulsraten tr i t t  in PhotonenzÃ¤hlsysteme durch das Ã¼berlappe von Pul- 
sen und die endliche Totzeit der ZÃ¤hle NichtlinearitÃ¤ auf. Weil alle Komponenten 
des Nachweissystems - Photomultiplier, Kabel, Diskriminator- und ZÃ¤hlelektroni 
- beitragen, kann die Korrekturfunktion nur am Gesamtsystem, so wie es auch bei 
der realen Lidarmessung benutzt wird, ermittelt werden [Donovan et al., 19931. Im 
einzelnen tragen drei Effekte zur NichtlinearitÃ¤ bei (vgl. Fig. 3.12): 

A: ZÃ¤hlratenreduktio durch ,,pulse pileup" 

B: ZÃ¤hlratenerhÃ¶hu durch ,,pulse pileup" 

C: ZÃ¤hlratenreduktio durch mehr als einen Puls innerhalb der Totzeit der 
ZÃ¤hlelektronik 

Offenbar hÃ¤ng der Nettoeffekt stark von der PulshÃ¶henverteilun und der HÃ¶h 
der Diskriminatorschwelle ab.  Die Diskriminatorschwelle des vorliegenden Lidarsy- 
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time 

Abbildung 3.12.: Pulsratenreduktion und -erhÃ¶hun durch Diskriminator- und Totzeit- 
effekte. Die dÃ¼nnen gestrichelten Linien sollen Einzelpulse reprÃ¤sentieren die dicke Linie 
ist jeweils die Summe der Einzelamplituden. 

stems ist auf ein optimales Signal/Rausch-VerhÃ¤ltni eingestellt und wurde nicht 
verÃ¤ndert Nach [Donovan et al., 1993; Steinbrecht, 19941 kann der Zusammenhang 
zwischen gemessener ZÃ¤hlrat Po und der linearisierten, der IntensitÃ¤ streng propor- 
tionalen ZÃ¤hlrat P; in realistischen Detektionsaufbauten wie folgt genÃ¤her werden: 

woraus bei VernachlÃ¤ssigun des kubischen Gliedes 

folgt, also Gl. 3.2. 
T und k sind die gesuchten Konstanten, die das Verhalten des Systems beschrei- 
ben; sie kÃ¶nne auf einfache Weise durch Messung zweier Lidarprofile bestimmt 
werden, von denen das eine mit vorgeschalteten Neutraldichte- (ND) -filter aufge- 
nommen wird. Stellt man sicher, daÂ die ZÃ¤hlrate P r D  des abgeschwÃ¤chte Profils 
im linearen Bereich liegen und miÂ§ kurz darauf (die atmosphÃ¤risch Variation muÂ 
vernachlÃ¤ssigba sein) ein nichtabgeschwÃ¤chte Profil mit den ZÃ¤hlrate P T N D ,  so 
gilt 
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9702030458 vs. 9702030449,308~ 
601 

Abbildung 3.13.: Beispiel fÃ¼ die Bestimmung der Detektor-NichtlinearitÃ¤t Das obere 
Bild zeigt die beiden RÃ¼ckstreuprofil mit und ohne Neutraldichtefilter; das untere Bild 
stellt den Quotienten nach GI. 3.5 dar. 

also eine lineare Gleichung (T ist die Transmission des ND-Filters). 
Als Beispiel zeigt Abb. 3.13 die Analyse des 308 nm-Kanals; ein gewichteter linearer 
Fit der Megpunkte des unteren Figur an Gl. 3.5 ergibt = 24,07 und T = 8,2693 X 

10-9 sec. 
Aus einer Reihe solcher Testmessungen ergaben sich die Mittelwerte der Tabel- 
le 3.7 (hier sind auch schon die SIN-Konstanten eingetragen; der Fehler (in Klam- 
mern) wurde aus der Streuung der Fitkonstanten bei verschiedenen Profilkombi- 
nationen bestimmt). Bemerkung zum 532p-Kanal: dies war der einzige, bei dem 
die Mitnahme des kubischen Gliedes in Gl. 3.3 signifikant war. Bei einer maxi- 
malen ZÃ¤hlrat bis 10 MHz im MeÂ§betrie lohnt sich jedoch die AuflÃ¶sun der 
kubischen Gleichung nach 8 nicht und es wurde mit einer linearen NÃ¤herung 
r = 12.4 X 1 0 '  (1 & 3,5%) sec gerechnet. FÃ¼ die RamankanÃ¤l wurde die Kor- 
rektur weiterhin mit T^. = (10 Â 5) nsec durchgefÃ¼hrt 

Signal-induziertes Rauschen, SIN: Es ist bekannt, daÂ die meisten Photomul- 
tiplier nach einer kurzzeitigen Exposition an hohe LichtintensitÃ¤te ein erhÃ¶hte 
Rauschsignal zeigen, das in etwa exponentiell nach der Exposition abklingt. Diese 
,,SIN-ZÃ¤hlrate addiert sich auf das normale Hintergrundsignal; weil der SIN zeit- 
und damit hÃ¶henabhÃ¤ng ist, wird dadurch der Hintergrundabzug verfÃ¤lscht Hier 
mÃ¶chte wir den SIN-Effekt mÃ¶glichs vermeiden, d.h. es war experimentell zu er- 
mitteln, welche maximale ZÃ¤hlrat noch einen vernachlÃ¤ssigbare SIN-Effekt ergibt. 
Dazu wurden wieder Testmessungen an der AtmosphÃ¤r durchgefÃ¼hrt es wurden 
Profilpaare mit hohem und niedrigem Chopperdelay unter sonst gleichen Bedingun- 
gen gemessen. Man erwartet dann, daÂ das Profil mit hoher Chopperkante von SIN 

6 8 
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SIN measurernent 9702030245 vs. 9702030230,308~ 

Abbildung 3.14.: Beispiel fÃ¼ die Bestimmung des Signalinduzierten Rauschens. Es sind 
zwei RÃ¼ckstreuprofil (dÃ¼nn Linien) mit  hoher und mit niedriger Chopperkante fÃ¼ groÂ§ 
HÃ¶he dargestellt; die dicke Linie ist die Differenz beider Signalprofile. Gestrichelt einge- 
zeichnet ist ein Fit an diese Differenz nach Gl. 3.6. 

unbeeinfluflt ist, so daÂ die Differenz die SIN-ZÃ¤hlrat PSIhr wird. Ein Beispiel fÃ¼ 

Tabelle 3.7.: Totzeit- und SIN-Konstanten i m  Winter l996/97 fÃ¼ die elastischen KanÃ¤le 
Unsicherheiten in Klammern. Die RamankanÃ¤l konnten wegen der geringen IntensitÃ¤te 
nicht getestet werden. 

Kanal 

308 nm 
353 nm 
532s nm 
532p nm 

eine derartige Messung ist in Abb. 3.14 dargestellt; hier sind die Profile erst stark 
geglÃ¤tte und etwas oberhalb der Chopperkante aufeinander normalisiert worden, 
um Schwankungen der Laserleistung bzw. der Transmission der Atmosphare auszu- 
schalten. Der in der logarithmischen Auftragung nÃ¤herungsweis lineare Verlauf der 
Differenz (der unterste Teil ist stark fehlerbehaftet und kann auÂ§e Betracht blei- 
ben) kann an eine exponentielle Funktion angepaflt werden, wobei die beobachtete 
ProportionalitÃ¤ zwischen PSIN und der maximalen ZÃ¤hlrat beachtet wurde: 

1 

PMT-Seriennummer 

9893172058 

9893/5018 
989315171 

9863115044 

T [nsec] 

8,27(0,02) 
9,5(2,3) 
9,2(1,9) 

12,75(0,04) 

k / ~ ~  

0 
P- 

SIN [Hz/MHz] 

7,1(2,0) 
o 
0 

0,265(0,009) 7,5(2,0) 
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wo zmax die HÃ¶h des Signalmaximums PLmax und S I N  sowie s die zu ermittelnden 
Konstanten bedeuten. Als Mittelwert von s ergab sich s = (50 & 10) km entspre- 
chend einer Abklingzeit von 250 psec; die Vorfaktoren SIN sind in Tabelle 3.7 ein- 
getragen. Es ergibt sich, daÂ fÃ¼ eine maximale Auslastung der Photomultiplier von 
2,s  MHz (UV) bzw. 7,5 MHz (VIS) des signalinduzierte Rauschen fÃ¼ Aerosol- und 
Ozondialmessungen bis 50 km HÃ¶h vernachlÃ¤ssigba ist. 
Die Grenzfrequenz, ab  der die gemessene ZÃ¤hlrat nicht mehr eindeutig ist 
(AuflÃ¶sun der Gl. 3.3 nach Gl. 3.2 nicht eindeutig bzw. Diskriminante negativ) 
liegt bei 1/(4 X T )  oder, je nach Kanal, zwischen 19,6 und 30,2 MHz. Es liegt nur 
an den stÃ¶rende SIN-Effekten, daÂ die Detektoren nicht hÃ¶he belastet werden 
kÃ¶nne und deshalb der brauchbar auswertbare HÃ¶henbereic (ChopperkantenhÃ¶h 
bis HÃ¶h wo S / N  w 10) der Dektektoren auf etwa 15 bis 25 km begrenzt ist. 

3.3.2. Berechnung der Depolarisation 

Mit der Kenntnis der ersten beiden Komponenten des Stokes-Vektors 9 lÃ¤Â sich die 
Volumendepolarisation direkt berechnen. Die Depolarisation des RÃ¼ckstreusignal 

setzt sich zusammen aus einem Anteil des emittierten Laserlichts 

und einem durch die atmosphÃ¤rische Streuprozesse verursachten Anteil 6(z,}. Die 
lineare Polarisation des Nd:YAG-Pulses betragt nach Herstellerangaben beim Ver- 
lassen des Laserkopfs etwa 99% [Continuum, 19931; hieraus ergibt sich eine Depola- 
risation von cie = 0,005. 
Falls man einen idealen Detektor annimmt (kein Ãœbersprechen) kann man P{(%) 
und P (̂zi) bis auf Normierungsfaktoren mit den (korrigierten) Zahlraten Zs und ZP 
ausdrÃ¼cken 

Hierbei sind die C  zunÃ¤chs noch unbekannte ,,Sensitivitatsfaktorenl' in dem Ansatz 
Z = C P ;  sie hÃ¤nge von den individuellen Quantenausbeuten der Photomultiplier, 
von vorgeschalteten Neutraldichtefiltern und von der Detektionselektronik ab. Es 
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6{zi) berechnet sich nun aus P ( z J  und de zu16 

Das Problem reduziert sich auf die Bestimmung der relativen Empfindlichkeit 
C^/CL. Hier bietet sich eine Anpassung an den aerosolfreien Teil des atmosphÃ¤ri 
schen Signals an (empirisch z > 26 km), denn hier ist die theoretische Depolarisation 
der Rayleighstreuung S  ̂= 0,0144 (vgl. GI. 2.5). Zusammen mit der Laserdepola- 
risation wird das: 

oder als Zahlenwert 0,0192. 

Cl1/CL ergibt sich nun zu 

Die horizontale Linie Ã¼be dem Quotienten der ZÃ¤hlrate soll die Bildung eines 
(gewichteten) Mittels Ã¼be den Fit-HÃ¶henbereic andeuten. 
Zuletzt werden die Signale noch nach GI. 3.9 vom Einfluss der Laserdepolarisation 
befreit. 

BerÃ¼cksichtigun eines nichtidealen Detektors, 
experimentelle Bestimmung der Laserdepolarisation 

Der Winterdetektor 1996197 arbeitete effektiv mit nur einem polarisierenden Strahl- 
teiler. Nach Herstellerangaben ist damit die (normalerweise) schwache IntensitÃ¤ PL 
des querpolarisierten Kanals mit r w 1 . . . 2% der IntensitÃ¤ des Parallelkanals 
Ã¼berlagert Dies wird vor Berechnung der Volumendepolarisation mit einem sim- 
plen Algorithmus (siehe Anhang E.3) korrigiert, wobei a priori r = 0.010 und - 
konservativ - fÃ¼ die Fehlerrechnung & ( r ) / r  == 50% angenommen wird. Es wur- 
de auch versucht, die reale Depolarisation des Detektors (d.h. die MÃ¼llermatrix 
experimentell zu bestimmen; im Prinzip ist dies mÃ¶glich wenn Testreihen mit ei- 
ner vorgeschalteten Halbwellenplatte durchgefÃ¼hr werden. Leider war diese extrem 
aufwendige Messung infolge der zeitlichen Variationen der LaserintensitÃ¤ (und der 
Transmission der AtmosphÃ¤re nicht genau genug, um die Matrixelemente mit hin- 
reichend kleiner Unsicherheit zu bestimmen. Eine andere Methode zur Bestimmung 
der Korrektur wird von Baumgarten [I9971 beschrieben: an nichtdepolarisierenden 
Aerosolen kann der Einflufi der Laserdepolarisation plus instrumentelles Ãœberspre 
chen an einer linearen AbhÃ¤ngigkei des querpolarisierten RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltniss 

"Herleitung der Depolarisationsgleichungen siehe [Beyerle, 1994, Anhang]. 
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von Rl l  erkannt und iterativ bestimmt werden. Dies wurde fÃ¼ beide Mefiwinter 
durchgefÃ¼hr und ergab a posteriori-Korrekturen fÃ¼ die polarisationsabhÃ¤ngige 
MeÂ§grÃ¶Â§ Genaueres siehe Anhang E.3. 

3.3.3. Berechnung der RÃ¼ckstreukoeffiziente nach der 
Klett-Methode 

Nach der Lidar-Gleichung 2.10 ist das Mefisignal P(%) von vier physikalischen 
GrÃ¶i3e abhÃ¤ngig 

0 dem Rayleigh-RÃ¼ckstreukoeffiziente ÃŸRay(ztyX) 

dem MolekÃ¼labsorptionskoeffiziente aybs (zi, A) , 

o dem AerosolrÃ¼ckstreukoeffiziente ÃŸAe (zi, 4 und 

0 dem Aerosolextinktionskoeffizienten a^(z i ,  4. 

Der Rayleigh-Streukoeffizient a$(z,.,\) ist keine unabhÃ¤ngig GrÃ¶Â§ d a  er nach 
Gl. 2.4 proportional zu ÃŸRay(zi A) ist. 
Drei unbekannten GrÃ¶Â§ steht nun eine MeÂ§grÃ¶ gegenÃ¼ber Daher kann die Lidar- 
Gleichung nur unter Zuhilfenahme von zusÃ¤tzliche Informationen gelÃ¶s werden. 

Mit einem Temperaturprofil T(zz) und Druckprofil p(zi) kann der Rayleigh- 
RÃ¼ckstreukoeffizien ÃŸRay(zi A) berechnet werden. Unter Verwendung des idea- 
len Gasgesetzes gilt 

Auf die Ballonsondierungen des Temperatur- und Druckprofils wird in Ab- 
schnitt 3.5.1 nÃ¤he eingegangen. 

0 Absorption durch Spurengase ist zu berÃ¼cksichtigen wenn die Emissions- oder 
DetektionswellenlÃ¤ng auf Absorptionslinien oder -banden atmosphÃ¤rische 
Gase liegen. Zur Korrektur ist ein HÃ¶henprofi des betreffenden Spurengases er- 
forderlich. FÃ¼ die beim Aerosol-Lidar verwendeten WellenlÃ¤nge ist nur das 
Chappuis-Absorptionsband des Spurengases Ozon von Bedeutung, vgl. Ab- 
schnitt 2.4.4. 

Ich verwende hier die absoluten Querschnitte der GOME-Arbeitsgruppe [Bur- 
rows et al., 19971; eine Ãœbersich gibt Abb. 3.15 fÃ¼ WellenlÃ¤nge vom UV bis 
ins IR bei Temperaturen von 202 bis 293 K. Einen signifikanten EinfluÂ hat die 
Ozonabsorption nur bei der WellenlÃ¤ng 532 nm; der Absorptionsquerschnitt 

^Die Abweichungen zum realen Gasgemisch ,,Luft1' sind stets kleiner als 0,1%. 
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Abbildung 3.15.: In dieser Arbeit verwendeter absoluter Absorptionsquerschnitt von 
Ozon nach Burrows et al. P9971 bei verschiedenen Temperaturen. 

betrÃ¤g hier 0(03) = (2,83 k 0,14) I O - ~ '  m2,  die TemperaturabhÃ¤ngigkei bei 
dieser WellenlÃ¤ng ist vernachlÃ¤ssigbar 

WÃ¤hren des Polarwinters werden an der Koldewey-Station mehrmals 
wÃ¶chentlic neben der Bestimmung der meteorologischen Profile Ozonson- 
dierungen durchgefÃ¼hr [Neuber et al., 1992bl. Diese Daten werden fÃ¼ die 
Absorptionskorrektur in dieser Arbeit verwendet. 

Wie im folgenden gezeigt werden wird, benÃ¶tig man fÃ¼ die Berech- 
nung der RÃ¼ckstreukoeffiziente die Kenntnis des Aerosol-StreuverhÃ¤ltnisse 
LAer(zi, A) = aAer (zi, A)/ÃŸAer(zi A) , LA" ist eine Funktion der Aerosolzusam- 
mensetzung, des PartikelgrÃ¶f3enspektrum und der Form der Teilchen. Sowohl 
ÃŸAer(zi A) wie auch aAer(zi, A)  sollen jedoch erst als ein Ergebnis der Lidar- 
Datenauswertung bestimmt werden und sind daher zunÃ¤chs nicht bekannt. 

LAer kann jedoch anhand von in-situ bestimmten PartikelgrÃ¶i3enverteilunge 
berechnet werden. 

Solche Messungen an verschiedenen PSCs sind in die Modellrechnungen von 
IGobbi, 19951 eingeflossen und fÃ¼hre auf die in Tab. 3.8 aufgefÃ¼hrte hÃ¶hen 
konstanten Werte. Um den Ergebnissen von Raman-Lidar-Untersuchungen 
Rechnung zu tragen, die eine deutliche HÃ¶henabhÃ¤.ngigke von LAer zei- 
gen [Ansmann et al., 19931, wird ein relativer Fehler E(LAer)/LAer von 50% 
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1 (1064 um) 1 (60 sr) 

WellenlÃ¤ng 
A 

308 nm 

Tabelle 3.8.: Verwendete Aerosol-StreuverhÃ¤ltniss fÃ¼ die elastischen Lidar- 
WellenlÃ¤ngen In dieser Arbeit wird L^(z~)  durch eine hÃ¶henunabhÃ¤ngi Konstante 
approximiert. Zahlenwerte nach [Beyerle, 19941. FÃ¼ alle Werte wird ein relativer Fehler 
von 50% angesetzt. 

Mie-St,reuverhÃ¤ltni 
LAer = aAer/ÃŸAe 

25 sr 

angesetzt. Diese Vorgehensweise wird durch die geringe AbhÃ¤ngigkei des 
PartikelrÃ¼ckstreukoeffiziente ÃŸAer(zi,A von LAer gerechtfertigt (vgl. Ab- 
schnitt 3.3.5). 

Der RÃ¼ckstreukoeffizien in einer ReferenzhÃ¶h muÂ bekannt sein. Die Refe- 
renzhÃ¶h ZR wird in eine Atrno~ph~renschicht gelegt, in der Rayleigh-Streuung 
der dominierende StreuprozeÂ ist und in der daher ÃŸ(zR durch ÃŸRay(zR er- 
setzt werden kann. 

Mit diesen zusÃ¤tzliche Informationen kann Â§^fzi A) anhand der Lidarglei- 
chung 2.10 berechnet werden. Der VollstÃ¤ndigkei halber zitiere ich hier die Her- 
leitung der relevanten Formeln1' (die so auch in den Auswerteprogrammen imple- 
mentiert sind) nach [Beyerle, 19941: 

Die Lidar-Gleichung 2.10 lÃ¤Â sich als Differentialgleichung schreiben 
[Klett, 1981, 19851, 

wobei 

den Logarithmus des entfernungskorrigierten Signals bezeichnet. Glei- 
chung 3.12 hat die formale Struktur einer Bernoulli-Differentialgleichung. 
Ihre LÃ¶sun lautet [Bronstein und Semendjajew, 19811 

Aer z ( z i )  - ÃŸRaY(zi 
= C + 2Az E,",, P"(2,)  Z(2 , )  

(3.13) 

^lm Sinne der Ãœbersichtlichkei verzichte ich irn folgenden auf die explizite Darstellung der Wel- 
lenlÃ¤ngenabhÃ¤ngigke von Variablen. 

74 
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mit der Integrationskonstanten C ,  die sich aus der Anfangsbedingung 
Ã Ÿ ( z ~  = ÃŸRaY(zR ergibt, und dem ZÃ¤hle 

In der Formulierung von Gl. 3.13 ist berÃ¼cksichtigt daÂ S(zi) nur auf dis- 
kreten HÃ¶henniveau z; vorliegt; Integrationen Ã¼be z sind daher durch 
Summationen ersetzt worden. [Klett, 19811 wies als erster darauf hin, daÂ 
die StabilitÃ¤ der LÃ¶sun (Gl. 3.13) unempfindlicher gegenÃ¼be Meflfeh- 
lern wird, wenn als ReferenzhÃ¶h ZR nicht die untere GrenzhÃ¶h ZM, 

sondern die obere Grenze ZN benutzt wird. Die Integrationskonstante C 
kÃ¶nnt man direkt zu 

bestimmen. Einsetzen eines fehlerhaften Werts von ÃŸRay(zN in Gl. 3.13 
fÃ¼hr zu einer Verschiebung des gesamten Profils ÃŸAer(zi) Der Fehler von 
ÃŸRay(zi nimmt jedoch mit HÃ¶h exponentiell zu. Ich bestimme daher 
die Integrationskonstante C mittels einer Anpassung von ÃŸAer(zi an die 
Nullfunktion im HÃ¶henbereic [zK, zN],  d.h. durch Minimierung von 

Der HÃ¶henbereic [zK,zN\, in dem die Minimierung erfolgt, ist so 
gewÃ¤hlt daÂ er vollstÃ¤ndi oberhalb der Aerosolschichten liegt. 

FÃ¼ die Auswertung der Daten des Winters 1995196 und 1996197 verwende ich 
ZK = 26,l km; ist die grÃ¶Â§ HÃ¶h mit noch auswertbarem Signal. 
In Abb. 3.16 wird als Beispiel das Ergebnis der Auswertung der in Abb. 3.8 darge- 
stellten Rohdatenprofile gezeigt. Die Profile stellen allerdings nicht die RÃ¼ckstreu 
koeffizienten selbst, sondern das RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltn R (vgl. Gl. 2.18) dar. Man 
erkennt, daÂ die PSC in 20 bis 25 km HÃ¶h eine PartikelrÃ¼ckstreuun bewirkt, die 
fast viermal so stark ist wie die RayleighrÃ¼ckstreuung Weiterhin Ã¤hnel sich die 
Struktur der RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltnis bei 353u und 532p, im Gegensatz zum querpo- 
larisierten Kanal. 

3.3.4. Die Problematik der rÃ¤umliche und zeitlichen Mittelung 

Bei allen Lidarmessungen mÃ¼sse infolge der sehr geringen IntensitÃ¤ des RÃ¼ckstreu 
signals die Einzelprofile zeitlich und ggf. auch rÃ¤umlic (in der HÃ¶he gemittelt, d.h. 
aufintegriert werden; nur so lÃ¤Â sich 



3. Instrument und Methode 

95 1 222 1 600, backscatter ratios 

Abbildung 3.16.: RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltnis der in Abb. 3.11 gezeigten Profile. Die drei Kur- 
ven links sind die absoluten Fehler (Standardabweichung). Die unterbrochene vertikale 
Linie bei R=l markiert den Wert des RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltniss fÃ¼ die aerosolfreie Atmo- 
sphÃ¤re 

0 der statistische Fehler auf akzeptable Werte drÃ¼cke und 

Ã¼berhaup im Fit,bereich der Klettinversion (s. Gl. 3.14) bzw. im Bereich der 
Depolarisationsnormierung ein auswertbares Signal finden. 

Die GrÃ¶fienordnun der notwendigen Integrationsintervalle hÃ¤ng u.a. von der La- 
serleistung, der TeleskopflÃ¤ch und der ~m~f ind l i chke i t  der Detektoren ab19. Diese 
rÃ¤umlich und zeitliche Mittelung bedeutet aber auch, daÂ evt. geophysikalische Va- 
riationen im Integrationsbereich ,,weggemitteltU werden, d.h.  daÂ Information verlo- 
ren geht; der Experimentator steht vor einem nicht eindeutig lÃ¶sbare Dilemma. In 
dieser Arbeit wird standardmÃ¤fii eine zeitliche Integration von 60 min (,,Stunden- 
mittel") und eine rÃ¤umlich Mittelung von 200 m verwendet. Die Erfahrung zeigt, 

^Bei dem hier verwendeten Aufbau vergroaern auch die in den elastischen KanÃ¤le fast immer 
notwendigen Neutralfilter den statistischen relativen Fehler! 
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daÂ damit die o.a. Bedingungen stets erfÃ¼ll werden kÃ¶nne und daÂ auf der anderen 
Seite die Variation der PSC-Strukturen von Stunde zu Stunde i.a. gering sind; sich 
schnell verÃ¤ndernd Profile wurden fÃ¼ die Aussagen in Kapitel 4 nicht herangezo- 
gen. Auch im Hinblick auf die Aufgabenstellung dieser Arbeit ist der Ansatz zu eher 
grÃ¶fiere Mittelungsintervallen gerechtfertigt; beim Vergleich von PSC-Daten mit 
Radiosondentemperaturen und erst recht mit Trajektorienrechnungen auf synopti- 
schen LÃ¤ngen und Zeitskalen und bei der Masse des Beobachtungsmaterials sind 
kleinrÃ¤umige kurzzeitige und selten auftretende Strukturen von untergeordneter 
Bedeutung. 

3.3.5, Fehlerberechnung 

Der Fehler von ÃŸAer(zi = ÃŸ zi)-ÃŸRaJ'(zz und der Fehler von <5(zi) sind nach den Ã¼bli 
chen GauÃŸ'sche Fehlerfortpflanzungsformeln berechnet worden [Bevington, 19691: 

Hierbei verzichte ich der Ãœbersichtlichkei wegen auf die Angabe der expliziten 
HÃ¶henabhÃ¤ngigke und fÃ¼g den HÃ¶heninde direkt an die hÃ¶henabhÃ¤ngi Va- 
riable an;  stat t  X(zi)  schreibe ich also XÃ Der Index j lÃ¤uf Ã¼be den auswertbaren 
HÃ¶henbereic (Indizes [M. . . NI). Mit einer analogen Formel werden die Fehler der 
RÃ¼ckstreukoeffiziente E(&) berechnet. Eine explizite Darstellung der Differential- 
quotienten Q,ÃŸ?/aX findet sich in [Beyerle, 19941. In Abb. 3.17(a) ist der relative 
Fehler &(ÃŸ?)/ÃŸf zusammen mit den vier EinzelbeitrÃ¤ge aus Gl. 3.15 fÃ¼ ein Pro- 
fil des PartikelrÃ¼ckstreukoeffiziente dargestellt. Es handelt sich hierbei um die Aus- 
wertung des in Abb. 3.8 gezeigten Rohdatenprofils vom 22. Dezember 1995, 16:00 
Uhr. Im Maximum der Aerosolwolke in etwa 22 km HÃ¶h geht der Gesamtfehler 
auf etwa 10% zurÃ¼ck Unterhalb und oberhalb der Aerosolschicht nimmt der rela- 
tive Fehler deutlich grÃ¶ÃŸe Werte an, da  dort ÃŸAer(zi verschwindet. Im gesamten 
HÃ¶henbereic tragen zu &(ÃŸAer)/ÃŸA wesentlich nur der Fehler des Rohdatensignals 
und der Fehler des Rayleigh-RÃ¼ckstreuprofil bei. Die Unsicherheiten in der Bestim- 
mung von LAer und GY^ wirken sich nicht signifikant auf das Ergebnis ÃŸAer(zi aus. 
Die resultierenden absoluten Fehler im RÃ¼ckstreukoeffiziente zeigt Abb. 3.17(b), 
wÃ¤hren Abb. 3.17(c) den relativen und absoluten Fehler der Volumendepolarisa- 
tion darstellt. 
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Abbildung 3.17.: FehlerbeitrÃ¤g in 
den mit  dem Klett-Verfahren berechne- 
ten GrÃ–Be ÃŸAer R und S (Profil vom 
22.12.1995, 16-17 Uhr). In 3.17(a) und 
3.1 7(b) sind bezeichnen die Kurven mit  
dem Index L den Beitrag des Fehlers i m  
Lidarverhaltnis, Ã den Fehler in ÃŸRa , a 
den Fehler i n  und P den Fehler i m  
Signal. 

3.3.6. Validation 

Um den Auswertealgorithmus zu testen, wurde im FrÃ¼hjah 1996 gemeinsam mit 
der Lidar-Gruppe der UniversitÃ¤ NagoyaZ0, ein kleines Validationsexperiment un- 
ternommen [Shzbata, Takashi, priv. Mitt.]; es wurden nur (korrigierte) Signale, Luft- 
und Ozondichte ausgetauscht und daraus von beiden Gruppen RÃ¼ckstreuprofil be- 
rechnet. Die Unterschiede unabhÃ¤ngi voneinander berechneter R-Werte Ã¼berstie 
nirgendwo 5 X 1 0 3  bei einem maximalen RÃ¼ckstreukoeffiziente von 2,5. 

S o l a r  Terrestrial Environment Laboratory, Nagoya, Japan 
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3.4. Abgeleitete GrÃ¶ÃŸ 

In den bisherigen Abschnitten ist die Auswertung der primÃ¤re MeÂ§grÃ¶Â§ ÃŸAer(zi 
und 6 ( ~ ) ,  dargestellt worden. Die Berechnung der sekundÃ¤re MeÂ§grÃ¶Â ist Inhalt 
der folgenden Abschnitte. 

3.4.1. Aerosoldepolarisation 

Die Depolarisation 6(z,) besteht ihrerseits aus einer Komponente der Rayleigh- 
Streuung 6̂  und einer Komponente der Partikelstreuung 6Aer(zi). Sind die 
RuckstreuverhÃ¤ltniss fÃ¼ die einzelnen Polarisationskomponenten bekannt, so ist 

In der Regel bestimmen wir jedoch nur das Gesamt-R und die Volumendepola- 
risation; mit dem GesamtruckstreuverhÃ¤ltni R(zi) (GI. 2.18) und der Rayleigh- 
Depolarisation dRaY berechnet sich dann die Partikeldepolarisation zu 

Aer S[zi) = 
(1 + ŝ ) s(zt) R(zi) - (1 + 6(zi)) P y  

(1 + 6Ray) R(&) - (1 + 6(.zi)) 

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

9512221600,S 
Abbildung 3.18.: Vergleich zwi- 
schen Volumen- (linkes Bild, (a)) 
und Aerosoldepolarisation (rechtes 
Bild, (b)) fÃ¼ das 532 nm-Profil vom 25 

22.12.95, 16-17 Uhr (UT).  Gestri- 
chelt die jeweiligen absoluten Feh- 
ler. 

E 

6 (-) und Fehler (--) 

3017J- 

Die Berechnung von Ŝfzi) ist fÃ¼ einen geringen Aerosolgehalt (R w 1 und 
6 u S^) problematisch, da  nach Gl. 3.17 der Fehler &(dAer) beliebig groÂ wird. Man 
muÂ dann damit leben, daÂ die Aerosoldepolarisation experimentell nicht immer 
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zugÃ¤nglic ist. Abb. 3.18 demonstriert dies an dem Profil vom 22.12.95. Die durch- 
gezogene Kurve in (a) kennzeichnet den Verlauf der Volumendepolarisation J(z,), 
die unterbrochene Kurve den absoluten Fehler. Analog sind in (b) die Partikeldepo- 
larisation e e r ( z ; )  und ihr absoluter Fehler dargestellt. FÃ¼ HÃ¶he Ã¼be 25 km wird 
S^(zi) nicht dargestellt, da  die relativen Fehler von JAer(zt) in diesem HÃ¶henbe 
reich beliebig groÂ§ Werte annehmen. Die vertikale, unterbrochene Linie markiert 
in beiden Bildern den Wert der molekularen Depolarisation S^. 
FÃ¼ eine verschwindende Aerosoldepolarisation JAer(zi) folgt aus Gl. 3.17, daÂ die 
Volumendepolarisation mit ansteigendem RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltn abnimmt, 

also unter die molekulare Depolarisation von Ca. 1.4% fÃ¤llt 
Falls die polarisierten Komponenten der RÃ¼ckstreukoeffiziente bzw. der RÃ¼ckstreu 
verhÃ¤ltniss berechnet werden, kann auch daraus die Aerosoldepolarisation berech- 
net werden. Es ist einfach 

3.4.2. WellenlÃ¤ngenabhÃ¤ngigke der RÃ¼ckstreuun 

UrsprÃ¼nglic war ein Ziel dieser Arbeit, die GrÃ¶8enverteilunge der beobachteten 
PSC-Aerosole durch die Inversion der RÃ¼ckstreudate zu bestimmen. Dies gelingt 
jedoch nur, wenn RÃ¼ckstreukoeffiziente bei mindestens drei IBeyerle, 19941, besser 
vier WellenlÃ¤nge vorliegen; hier waren die WellenlÃ¤nge (353,532,779,1064) nm vor- 
gesehen. Leider konnte dieses Vorhaben aus technischen GrÃ¼nde nicht umgesetzt 
werden, so daÂ wir hier vor der Aufgabe stehen, aus zwei elastischen RÃ¼ckstreuwel 
lenlÃ¤nge (353,532) nm zumindest eine qualitative AbschÃ¤tzun der Partikelgrofie 
zu bestimmen. Hierzu folge ich [Steinbrecht, 19941 und definiere einen WellenlÃ¤ngen 
exponenten T] der RÃ¼ckstreukoeffizienten allgemein: 

mit A2 > Ai und R* als AbkÃ¼rzun fÃ¼ R-1 (,,Aerosol backscatter ratio"). Die Kon- 
stante -4,08 = ist der effektive WellenlÃ¤ngenexponen der Rayleighstreuung, 
vgl. Abschnitt 2.2.1. 
Die GroÂ§ T ]  ist hÃ¤ng mit Browells (Tabelle 1.2) a einfach durch T] = -a zusammen. 
Ich bevorzuge 7, weil damit keine Verwechslung mit dem schon lange in der Litera- 
tur verwendeten hgstrÃ¶rn-~oeffiziente a zu befÃ¼rchte ist (dieser beschreibt die 
WellenlÃ¤ngenabhÃ¤nigke der Extinktion). 
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Oft wird auch ein ,,color ratio" bzw. ,,color index" definiert (vgl. [Stebel, 19981) 
als cr = R*(Az)/R*(AL). Genauer: Aus den Aerosol-RÃ¼ckstreukoeffiziente bei zwei 
WellenlÃ¤nge berechnet sich das Aerosol-FarbverhÃ¤ltni CAer(Al , Xy , z )  nach Glei- 
chung 3.22 zu: 

Hierbei ist z die HÃ¶he 
-^i=1,2 die i-te WellenlÃ¤nge mit A2 > \i, 
R(Ai,z) das RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltni 
ÃŸAer(Ai 2) der Aerosol-RÃ¼ckstreukoeffizien und 
ÃŸAer(Ai z)  der Rayleigh-RÃ¼ckstreukoeffizient 

FarbverhÃ¤ltni und WellenlÃ¤ngenexponen kÃ¶nne einfach ineinander umgerechnet 
werden: 

Es zeigt sich nun, daÂ ^(Al, \-i,z) im Gegensatz zu CAer(Al, von der Wahl 
des WellenlÃ¤ngenpaare ( A I ,  \y) in erster NÃ¤herun unabhÃ¤ngi ist; bei sehr kleinen 
Modenradien r geht 7 gegen -4 (Rayieighstreuung) und bei sehr groÂ§e Modenradien 
gegen 0 (Bereich der geometrischen Optik). Steinbrecht [I9941 hat  ~ (353 ,532)  fÃ¼ 
eine groÂ§ Zahl von gemessenen stratosphÃ¤rische GrÃ¶fienverteilunge und fÃ¼ zwei 
typische Brechungsindizes berechnet (Mie-Rechnung); das Ergebnis lÃ¤Â sich wie 
folgt zusammenfassen: 

FÃ¼ 0, Olpm < r < 0,25pm wird ein T] w - l , 7  & 0 , 3  erwartet 

FÃ¼ grÃ¶Â§e Radien, bis etwa r = l p m ,  steigt 7 auf Werte von ca. (-0,3. . . +0,6). 

Ein ~ (353 ,532)  > -1 ,5  lÃ¤Â also auf einen signifikanten Anteil von Partikeln mit 
r w 0 ,5pm schlieÂ§en Ã„hnlic wie bei der Aerosoldepolarisation tr i t t  auch bei der 
Berechnung des WellenlÃ¤ngenexponente das Problem auf, daÂ der Fehler fÃ¼ R + 
l Ã¼be alle Grenzen wÃ¤chst als Anhaltspunkt mag dienen, daÂ normalerweise fÃ¼ 
R(353nm) > l , 5  die Unsicherheit von T] akzeptabel ist. 

3.4.3. Bestimmung von GrÃ¶ÃŸenverteilung aus optischen 
Daten 

In diesem Kapitel mÃ¶cht ich kurz auf die Konzepte zur Berechnung von GrÃ–Ben 
verteilungen aus Lidardaten eingehen. Das formale Problem bei der Berechnung von 
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PartikelgrÃ¶Benspektre besteht darin, 

00 
d~7& dNA 

ÃŸAer(A m)  = /'dr Ã‘Ã‘Ã‘ A ,  m) -(T) bzw.  
0 

dr  

nach dNA/dr ( r )  aufzulÃ¶sen Die GrÃ¶fienverteilun dNA/dr ( r )  ist die Anzahl der 
Partikel im GrÃ¶fieninterval [r, r + dr]. Gl. 3.24 ist eine Fredholm-Integralgleichung 
erster Art mit dem Kern dai$:[/dfl(r, X, m) .  Die entsprechende Gleichung fÃ¼ d e r ( A ) ,  
Gl. 3.25, liefert nur dann zusÃ¤tzlich Information, wenn aAer(A) aus Ramanlidar- 
profilen bestimmt wird, da  aAer(A) sonst in der Klett-Auswertung mit Hilfe von 
LAer(zh A) = aAer(zn A)/ÃŸAer(z, A) aus ÃŸAer(A berechnet wird und daher keine un- 
abhÃ¤ngig MeBgrÃ–fi ist. Um Gl. 3.24 invertieren zu kÃ¶nnen ist ein Aerosolmodell 
notwendig; z.B. kann man Mie-Streuung annehmen und die physikalisch mÃ¶gliche 
Werte des Brechungsindex einschrÃ¤nken Weiterhin wird oft die Annahme gemacht, 
daÂ sich dNA/dr ( r )  in der Form einer monomodalen Lognormalverteilung darstel- 
len lÃ¤fit deren Parameter zu bestimmen sind. Dies fÃ¼hr auf das z.B. von Beyer- 
le [1994] oder Stein [1994] verwendete Verfahren, das [Wedekind, 19971 auch zur 
Ableitung von Brechungsindizes verwendet. Allerdings ist die Annahme einer mo- 
nomodalen Lognormalverteilung fÃ¼ PSCs wahrscheinlich nicht in allen FÃ¤lle ge- 
rechtfertigt. Zwar kann man prinzipiell jede GrÃ¶fienverteilun durch eine Summe 
von Lognormalverteilungen darstellen, das oben angedeutete Verfahren der Anpas- 
sung deren Parameter an die RÃ¼ckstreudate scheitert dann aber sehr bald an der 
notwendigen Zahl der Lidar~el lenl~ngen (= Observablen) und an  starken Korrela- 
tionen der Parameter untereinander. Es ist daher wÃ¼nschenswert einen prinzipiell 
anderen Weg einzuschlagen und die Gl. 3.24 direkt, ohne Vorgabe der funktionellen 
Form von dNA/dr ( r ) ,  zu invertieren. Mathematisch stellt jede Fredholm-Integral- 
gleichung erster Art ein ,,schlecht gestelltes Problem" dar,  d.h.  es gibt im allge- 
meinen keine eindeutige LÃ¶sun und die LÃ¶sun hÃ¤ng diskontinuierlich von den 
Daten ÃŸAer(A (und ggf. den aAeT(A)) ab. Ein Ausweg aus diesem Dilemma ist es, 
nicht dNA/dr ( r )  n ( r ) ,  sondern eine geglÃ¤ttet GrÃ¶fienverteilun n7(r)  zu bestim- 
men; das neue Problem ist ,,gut gestellt", hÃ¤ng von dem Parameter 7 ab und ist 
bei verschwindenden Mefifehlern und 7 Ã‘> 0 mit dem Originalproblem konsistent. 
In Zusammenarbeit mit der UniversitÃ¤ Potsdam (Institut fÃ¼ Mathematik) wird 
gegenwÃ¤rti ein solcher Algorithmus entwickelt [BÃ¶ckman et al., 19981. 

3.4.4. IntegralgroÃŸen OberflÃ¤chen und Volumendichten der 
Aerosole 

Zur Modellierung der Ozonchemie in der arktischen StratosphÃ¤r ist neben Zusam- 
mensetzung und Phase der PSC-Teilchen vor allem die OberflÃ¤chendicht A und die 
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Volumendichte V wichtig. Da  die Ableitung von GrÃ¶fienverteilunge durch Inversion 
der Lidardaten mit nur 2 WellenlÃ¤nge nicht mÃ¶glic ist, muÂ§t auf ein statistisches 
Verfahren [Gobbi, 19951 fÃ¼ die WellenlÃ¤ng 532 nm zurÃ¼ckgegriffe werden. Die Me- 
thode gestattet die SchÃ¤tzun von A und V aus dem AerosolrÃ¼ckstreuquerschnit 
ÃŸAer 

Y = UOY + UIYX + azyX2 

wo X = lg Ã Ÿ  und Y die betrachtete IntegralgrÃ¶fi bedeuten. Die Koeffizienten a jy ,  
j=(0. .  . 2 ) ,  sind von Gobbi [I9951 durch Anpassung an einige tausend Monte Carlo- 
generierte Aerosolverteilungen bestimmt worden; den Bandbreiten der Parameter 
dieser Aerosolmodelle liegen Messungen zugrunde, alle Teilchen werden als sphÃ¤risc 
angenommen. Varianten der Parameter gelten fÃ¼ spezielle PSC's, z.B. Pinatubo- 
Aerosole, Hintergrundaerosol, STS und (sphÃ¤risc angenommes) NAT. Der typische 
Modellfehler bei ÃŸAe = lO-'Irn-'sr-l ist & ( S )  = 3 0 . .  .50% (am kleinsten in starken 
PSCs) bzw. &(V) = 1 5 . .  .50% (am grÃ¶fite in starken PSCs). 

3.4.5. Sonstige GrÃ¶ÃŸ 

In den folgenden Abschnitten mÃ¶cht ich auf die Auswertung der Ramanprofile, 
die Ableitung von Ozonprofilen aus Lidardaten und auf die Berechnung von Tem- 
peraturprofilen eingehen. Weil diese nicht direkt Thema der vorliegenden Arbeit 
sind bzw. nicht zur Auswertung herangezogen wurden2,  mÃ¶cht ich die genannten 
Themen nur kurz anreifien und einige Beispiele zeigen. 

Berechnung von Extinktionen aus den Ramansignalen 

Sind der Rayleigh-RÃ¼ckstreukoeffizien ÃŸRay die Ozon-Absorption ms und 
die WellenlÃ¤ngenabhÃ¤ngigke der Aerosol-Extinktion aRaY(A) oc A k  be- 
kannt (vgl. Kapitel 2), kann die Ramanlidargleichung 2.19 nach dem Aerosol- 
Extinktionskoeffizienten agi aufgelÃ¶s werden [Ansmann et al., 1992; Wandiger 
et al., 19951: 

Hierbei ist N(z) die Stickstoffdichte (= 0 , 7 8 0 9 ~  Luftdichte) und P(z, Ao, AR) das Ra- 
mansignal, An die emittierte und \R die zugehÃ¶rig StickstofframanwellenlÃ¤nge Der 
WellenlÃ¤ngenexponen k ist fÃ¼ den Extinktionskoeffizienten die analoge GrÃ¶fieZ zu 
-T] und wird oft a priori gleich 1 gesetzt. Der Fehler durch ein falsches k ist norma- 
lerweise klein; ist zum Beispiel der Fehler in k h 2  (was schon eine sehr ungÃ¼nstig 

21Extinktionsprofile aus den Ramansignalen wÃ¤re fÃ¼ diese Arbeit interessant gewesen; die nied- 
rige IntensitÃ¤ machte leider eine brauchbare Auswertung zunichte. 

^k wird manchmal auch AngstrÃ¶rnkoeffizien genannt. 
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SchÃ¤tzun ist), so wird der systematische Fehler in a Ca. 8% bei 300 nm und 20% 
bei 800 nm [von der Gathen, 19951. 
Die Schwierigkeit der Ramanauswertung nach Gl. 3.26 liegt in der notwendigen 
GlÃ¤ttun des Differentialquotienten 

Hier wird folgender GlÃ¤ttungsalgorithmu benutzt: 

0 Definiere Fenster der Breite W, zentriert in der HÃ¶h zi. 

W = exp(zi/6 km), d.h. die Fensterbreite wÃ¤chs exponentiell mit der HÃ¶h 
entsprechend der exponentiellen Zunahme des Quadrates des relativen Fehlers 
des Signals; die 1/e-LÃ¤ng ist fest auf 6 km gesetzt. Der Skalenfaktor scf muÂ 
vom Signal-zu-Rausch-VerhÃ¤ltni des Signals (hier: gemessen in 20 km HÃ¶h 
= SN20) abhÃ¤ngen viz.: 

scf = const. (l/SN20)' 

Im Fenster X=(- W:l:W) wird nun y = Y(x + i) mit Y( j )  = 
N(zi)/(z; P ( d o ,  &)) an eine Gerade y = Ax + B angepafit (Methode der 
kleinsten Quadrate mit Gewichtung). 

Dann ist fÃ¼ die HÃ¶h 

0 Der Fehler der Ableitung wird aus den Varianzen von A und B sowie der 
Kovarianz Cov(A, B) bestimmt [Kohlrausch, 19681. 

Bild 3.19 zeigt beispielhaft den nach obigem Verfahren ermittelten Extinktionsko- 
effizienten fÃ¼ das WellenlÃ¤ngenpaa (532,607) nm. Die an diesem Tag beobachtete 
PSC hatte ein maximales RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltn von Ã¼be 4. 
Die Genauigkeit der Ramanauswertung ist, wie die Abbildung zeigt, trotz starker 
GlÃ¤ttun nur mÃ¤Â§i Eine lÃ¤nger Integrationszeit ist andererseits wegen der hohen 
zeitlichen VariabilitÃ¤ der PSCs wenig sinnvoll. Das Problem liegt in der geringen In- 
tensitÃ¤ der Ramansignale; die RÃ¼ckstreuquerschnitt sind um etwa den Faktor 1000 
kleiner als die Rayleighquerschnitte! Damit ist die Ermittlung der Ableitung des Si- 
gnals sehr schwierig. - Die realen ZÃ¤hlrate sind noch kleiner als dieses theoretische 
VerhÃ¤ltni erwarten lÃ¤Â§ deshalb wurden die Ramandaten fÃ¼ die Auswertung im 
Rahmen dieser Arbeit nicht herangezogen. 
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10; 
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Signal , -AE 

Abbildung 3.19.: Auswertung des 607nm-Ramankanals a m  6.1.96, 12:05 bis 13:00 Uhr. 
Aufgetragen ist das Signal, der Extinktionskoeffizient nach der Ramanauswertung und der 
nach Klett aus ÃŸAe berechnete Aerosol-Extinktionskoeffizient. Unterbrochene dÃ¼nn Lini- 
en sind jeweils Fehlergrenzen. Die scheinbare Verschiebung des Raman-Profils zu grÃ¶flere 
HÃ¶he ist ein systematischer Effekt durch die sehr starke GlÃ¤ttun (GlÃ¤ttungslÃ¤n 3 bis 
4 km). 
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Ozone-Lidar Ny-Aalesund 

lidar evaluation 

45 - Lidar : 971 1 19 

s Â¥ Sonde : 9711191816 

Sonde : Max. Drift = 154 km 

.,.- - 
a 2 5 -  

20 - -- - 

Abbildung 3.20.: Ozonauswertung am 19.11.1997, Mittelwert Ã¼be 6 Stunden Lidarmes- 
sungen von 04-10 Uhr U T  (dicke Linie). Unterhalb von 15 k m  wird das Signal unbrauch- 
bar. Die GlÃ¤ttungslÃ¤n betrug hier 1 k m  in  10 k m  HÃ¶he 3 k m  in  30 k m  HÃ¶h und 
9 k m  in 30 k m  HÃ¶he Die dÃ¼nnen unterbrochenen Linien geben den Unsicherheitsbereich 
an, wÃ¤hren die durchgezogene dÃ¼nn Linie das Profil der Ozonsonde (Start 1816 UT)  
kennzeichnet. Diese Sonde driftete in der StratosphÃ¤r bis zu 154 k m  von ~ ~ - A l e s u n d  
weg. 

Berechnung des Ozonprofils mittels UV-DIAL 

Ich berechne die Ozondichte nach [Steinbrecht, 19941 unter Verna~hl~ssigung der 
BeitrÃ¤g von AerosolrÃ¼ckstreuun und -extinktion wie folgt: 

Hier ist 0-0~ = 003 (AOn)  - Ooa ( A o f f )  die Differenz der absoluten Ozonwirkungsquer- 
schnitte bei Aon = 308,15 nm und A o f f  = 353,49 nm. Zur GlÃ¤ttun der in Gl. 3.27 
vorkommenden HÃ¶henableitun wird der gleiche Algorithmus wie in 3.4.5 verwendet. 
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Fig. 3.20 zeigt das Resultat einer Ozonauswertung zusammen mit dem Profil der 
am gleichen Tag geflogenen Ozonsonde. 
Es sei angemerkt, daÂ Ozon-DIAL-Messungen nach dem hier beschriebenen Prin- 
zip bei Anwesenheit von Aerosolwolken (PSCs, vulkanisches Aerosol) systematische 
Fehler aufweisen, die sich nur schwer korrigieren lassen [Steinbrecht, 1994; Donovan, 
19961. In diesem Fall ist die Raman-DIAL-Methode genauer [ebendort]. 
Die Bedeutung von Lidarmessungen des Ozonprofils liegt in der MÃ¶glichkeit schnelle 
zeitliche und rÃ¤umlich Variationen (z.B. Filamente) in dichten Zeitreihen erfassen 
zu kÃ¶nne [Heese, 1996; Steinbrecht, 19941. Im Winter 1997198 ist in Ny-Alesund 
eine internationale Vergleichskampagne zur Validation der stratosphÃ¤rische Lidar- 
Ozonprofile durchgefÃ¼hr worden [Neuber et al., 1998; Steinbrecht et al., 19981. 

Ableitung von Temperaturprofilen 

Aus Rayleigh-Lidardaten kann bei Abwesenheit von Aerosolen die Temperatur 
bestimmt werden [Hauchecorne und Chanin, 1980; Steinbrecht, 1994, z.B. 1. Der 
Grundgedanke besteht in der Integration der hydrostatischen Gleichung von oben, 
nÃ¤mlic von einer ReferenzhÃ¶h zref mit einer Modelltemperatur Tref(zref), wobei 
der Temperaturfehler durch eine fehlerhafte Modelltemperatur unterhalb von zref 
rasch kleiner wird. 
Explizit ist die Luftdichte bei vernachlÃ¤ssigbare Extinktion (z > 30 km) 

mit dem Lidarsignal P(z). Die hydrostatische Gleichung 

(p: Druck; M: molare Masse von Luft; g: Schwerebeschleunigung) integrieren wir nun 
unter Beachtung der idealen Gasgleichung p = %T (kg: Boltzmann-Konstante): 

N( t )k~T(7 .}  = n ( ~ o ) k g T ( ~ o )  + /" N(2)AJg(Z)dZ 
2-0 

bzw. nach Division durch N(z )  , kg 

und mit N(z)  oc P(z}z2 : 

Bei den hier verwendeten Programmen wird das Lidarsignal noch 

(3.28) 

fÃ¼ Rayleigh- 
Extinktion korrigiert und kann deshalb im Prinzip auch unterhalb Ã 30 km verwen- 
det werden; in der stratosphÃ¤rische Aerosolschicht (und erst recht beim Auftreten 
von PSCs) erhÃ¤l man aber stets systematisch falsche Werte. Weiterhin kann eine 
GlÃ¤ttun des Profils der relativen Luftdichte z2P(z) durchgefÃ¼hr werden (analoger 
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Temperature 

Temperatur-Auswertung 

45 - Wvl 532 nm 
Lidar 1 8 1 2 9 5 1 1  00 
Sonde 1 8 1 2 9 5 1 0 5 9  

40 - 

Abbildung 3.21 .: Temperaturauswertung am 18.12.96; Tagesmittel der 532 nm-Profile mit 
Fehlergrenzen (gestrichelt). Zum Vergleich ist das Temperaturprofil der Radiosonde (dÃ¼nn 
durchgezogene Linie) und das CIRA89-Referenzprofil (strichpunktiert) aufgetragen. 

Algorithmus wie bei der Ramanauswertung), um die hochfrequenten Rauschanteile 
insbesondere in groÂ§e HÃ¶he zu beseitigen. 
Fig. 3.21 zeigt das Resultat einer Temperaturauswertung zusammen mit dem Profil 
der am gleichen Tag geflogenen Radiosonde sowie dem Temperaturprofil der CIRA- 
ReferenzatmosphÃ¤re Das Lidarprofil schlieÂ§ sehr gut an das Temperaturprofil der 
Radiosonde an, zeigt aber systematisch zu tiefe Temperaturen im Bereich der stra- 
tosphÃ¤rische Aerosolschicht. 

3.5. Sonstige Daten 

3.5.1. Radio- und Ozonsondenprofile 

In ~ ~ - A l e s u n d  werden vom Stationsmanager der Koldewey-Station ganzjÃ¤hri Bal- 
lonsondierungen durchgefÃ¼hrt Normalerweise wird einmal tÃ¤glichz (mittags) eine 
Radiosonde (Typ ECC 5A/6A) gestartet, welche Temperatur T ,  Druck p, relative 
Feuchte2* U und, Ã¼be die Ortsbestimmung mit dem Omega-System, Windrich- 

^Beim Auftreten von PSCs auch Ã¶fter bis zu dreimal arn Tag. 
^Diese GrÃ¶Â wird allerdings in der StratosphÃ¤r unbrauchbar. 
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Tabelle 3.9.: Die Daten der Sondensensoren nach Unterlagen des Herstellers. 

Zeitkonst. 
- 

2,3 sec 

MeGgrÃ–fi 

P 
T 
U 

~ ( 0 s )  

tung und -geschwindigkeit bestimmt. Einmal wÃ¶chentlich im Winter oder bei be- 
stimmten Kampagnen auch Ã¶fter wird eine Ozonsonde (Typ Vaisala OES, [Vaisala, 
19911) gestartet, die zusÃ¤tzlic zu den genannten GrÃ¶Â§ die Ozondichte mifit. Die 
Mefibereiche und Unsicherheiten der Sensoren sind in Tabelle 3.9 zusammengefafit 
(s.a. [Antikainen und HyvÃ¶nen 19831). Die HÃ¶henauflÃ¶su ist durch die Tastfre- 
quenz von 1/10 s e c 1  bestimmt, was mit einer typischen Steigrate von (4. .  . 6 )  m/s 
einer vertikalen AuflÃ¶sun von (40. . .60) m entspricht. 
Die Sondenrohdaten werden direkt nach der Messung korrigiert (Kalibrierung auf 
Bodenwerte, Ventilations- und Strahlungskorrektur fÃ¼ die Temperatur; siehe [Vai- 
sala, 19911). Die geopotentielle HÃ¶h wird durch Integration der hydrostatischen 
Gleichung (Annahme: Luft ist ideale Gasmischung von trockener Luft und Wasser- 
dampf25 berechnet. 

FÃ¼ die Verwendung in den Lidarauswerteprogrammen werden die DatensÃ¤tz weiter 
reduziert: 

Sensor 
Kapaz. Aneroid 

Thermistor 
HUMICAP 

ECC5A/ECC6A 

Zusammenfassung aller Sonden eines Monats in eine Datei. 

Konsistenz- und FehlerprÃ¼fung 

Mefibereich 

3 . .  ,1060 hPa 
-90.. . +60 OC 
0 . .  .100% r.F. 1 1% 

k.A. 1 l%? 

Umwandlung der geopotentiellen HÃ¶h H in die geometrische HÃ¶h z mit- 
tels der Formel z = roH/(g/go - H), wo ro = 6367829 m den effekti- 
ven Erdradius, go = 9.8301 rn/s2 die Erdbeschleunigung in Ny-Alesund und 
go = 9.80665 m/s2 die Normschwerebeschleunigung bedeuten. 

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

AuflÃ¶sun 
0 , l  hPa 
0 , l  K 

2% 
5 % 

Interpolation der Mefiwerte auf das StandardhÃ¶hengitte (50:50:50000 m) 
(Druck logarithmisch, alle anderen GrÃ¶fie linear). 

Genauigkeit 

0,5 hPa 
0,2 K 

1 sec 
42 sec 

Extrapolation von Luft- und Ozondichte von der SondenmaximalhÃ¶h bis auf 
50 km durch Anpassung an die CIRA89-ModellatmosphÃ¤r (s.u.). 

Zeitliche Interpolation: FÃ¼ die Klettinversion (cf. 3.3.3) und den Vergleich der 
PSC-Messungen mit der Differenz aus Temperatur und den verschiedenen Existenz- 
temperaturen (siehe 3.5.5) werden auf den Zeitraum der Lidarmessung interpolierte 

^Der Fehler infolge der NichtidealitÃ¤ ist vernachlÃ¤ssigba 
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Temperatur- und Dichteprofile benotigt. Dazu werden o.g. DatensÃ¤tz aus den Bal- 
lonsondierungen linear interpoliert. Der durch die Interpolation entstehende Fehler 
wird grÃ¶Â§enordnungsmÃ¤ zu &1 K abgeschÃ¤tzt 

Verdriftung der Sonden: Wenn die Radiosonden ihre MaximalhÃ¶h erreicht ha- 
ben, sind sie etwa eine Stunde lang durch die StratosphÃ¤r geflogen und dabei typi- 
scherweise (50. . . 100) km verdriftet worden26. Die horizontale Variation der Tempe- 
ratur hierbei lÃ¤ss sich anhand der ECMWF-Trajektorien (ich betrachte die Tempe- 
raturen l Stunde vor Ankunft des Luftpakets in ~y-Alesund)  synoptisch zu ca. 0,3 K 
abschÃ¤tze (Standardabweichung). Nur in EinzelfÃ¤lle treten KÃ¼hlrate von bis zu 
als 2 K/h auf. 

3.5.2. ~ ~ - A l e s u n d  ReferenzatmosphÃ¤r 

Es stellt sich bei der Auswertung von Lidar-Daten hÃ¤ufi das Problem, daÂ 
klimatologische Referenzprofile von z.B. Temperatur, Druck oder Dichte gebraucht 
werden; beispielsweise bei fehlenden Radiosondenprofilen oder fÃ¼ die Extrapolation 
derselben in groÂ§ HÃ¶hen zum Zweck der Normierung von Spurengasprofilen 
(vgl. 3.5.4) oder der auf klimatologische Mittelwerte bezogenen Darstellung von 
MeÂ§grÃ¶Â§ 

Zu diesem Zweck wurde die NARA97 (i.e. Ny-Aalesund Reference Atmosphere 
1997) konstruiert, die auf einem HÃ¶henraste von 50:50:50000 m (geometrische 
HÃ¶he Monatsmittel von T , p ,  n ,  n ( 0 3 )  bereitstellt. Sie basiert bis zu einer HÃ¶h von 
durchschnittlich 30 km auf der fast zehnjÃ¤hrige Mefireihe der Koldewey- Station 
(Radio- und Ozonsondenaufstiege 1988-1997). Ab einer monatlich unterschiedlichen 
MaximalhÃ¶h Hmx ist bis 50 km HÃ¶h die CIRA8gZ7 IFleming et al. ,  19891 angepaÂ§ 
worden, und zwar die Temperatur T durch einen Offset, alle anderen GrÃ¶Â§ durch 
je einen Faktor; die Ozondichte wurde unter Annahme eines konstanten Mischungs- 
verhÃ¤ltnisse oberhalb der maximalen SondenhÃ¶h extrapoliert. Dabei wurde darauf 
geachtet, den Ãœbergan bei Hmax auch in der 1. Ableitung stetig zu halten (gradu- 
eller Ãœbergan innerhalb eines Fitbereiches von 2,5 km unterhalb von Hmax). Die 
Unsicherheit der extrapolierten Werte wurde mit (7,5%, 50%) resp. fÃ¼ die (Luft- 
und Ozondichte) sowie dem Mittelwert der Streuung Ã¼be den Fitbereich im Falle 
der Temperatur angenommen. Hmnx wurde bei der Mittelbildung automatisch so 
gewÃ¤hlt daÂ bei dieser HÃ¶h noch mindestens 25 bzw. 75 MeÂ§wert (Ozondichte 
bzw. P, T) in den Mittelwert einflieflen muÂ§ten um hinreichend reprÃ¤sentativ Wer- 
te zu gewÃ¤hrleisten In der HÃ¶h wurde mit einem laufenden Mittel der Fensterbreite 
200 m gearbeitet, um eine gewisse vertikale GlÃ¤ttun zu erzielen (die HÃ¶henauflÃ¶su 
der Originaldaten betrÃ¤g ca. 40 bis 50 m);  die Streuung (Standardabweichung einer 

^In EinzelfÃ¤lle bis Ã¼be 300 km! 
27Cospar International Reference Atmosphere 1989, enthÃ¤l breitenabhÃ¤ngig zonale Monatsmit- 

tel von Druck und Temperatur in einem 5 km-Raster bis zu einer HÃ¶h von 120 km. 
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Messung vom Mittelwert) der einzelnen Mittelwerte wurde als Unsicherheitsrnafl der 
NARA97- Profile mitberechnet und -abgespeichert. 

Der Hauptzweck der NARA97 ist die Bereitstellung von realistischen, fÃ¼ ~ ~ - A l e -  
sund reprÃ¤sentative Profilen bis 50 km HÃ¶h zu jedem Zeitpunkt des Jahres; wegen 
einiger nachfolgend aufgefÃ¼hrte Effekte kann sie jedoch nicht volle klimatologische 
GÃ¼ltigkei (in einem statistischen Sinne; ,,unbiasedl') beanspruchen. 
Diese EinschrÃ¤nkunge betreffen im wesentlichen HÃ¶he grÃ¶Â§ Ca. 25 km, wo die 
Zahl der zum Monatsmittelwert beitragenden Profile signifikant abnimmt. D a  aus 
Erfahrung die PlatzhÃ¶h der Ballone mit der Umgebungstemperatur stark negativ 
korreliert ist, sind in groÂ§e HÃ¶he ,,warmeN Profile tendenziell Ã¼berreprÃ¤sentier 
ebenso warme Winter gegenÃ¼be kalten. Ã„hnlic bewirken die Verbesserung der 
Ballontechnik und die zunehmende Frequenz der Sondenaufstiege in den letzten 
Jahren des Beobachungszeitraums ein grÃ¶Â§er Gewicht jener Jahre. 

Januar: Vergleich von NARA97 und CIRA89 

Temperatur [K] 

Abbildung 3.22.: Vergleich der Temperaturprofile der NARA97 (durchgezogene Linie, 
Unsicherheiten punktiert) mit der CIRA89 (8CP N)  fÃ¼ Mitte Januar. 

Ãœbersichtsbilde von Temperatur, Ozondichte, der monatlichen MaximalhÃ¶h sowie 
der Bodenwerte von Druck und Temperatur sind im Anhang E.2 zu finden. Ab- 
bildung 3.22 zeigt beispielhaft fÃ¼ ein Januar-Temperaturprofil die Referenzatmo- 
sphÃ¤re CIRA89 und NARA97 im Vergleich. Es wird deutlich, daÂ die CIRA - als 
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zonales Mittel - systematische Abweichungen zum mittleren Profil Å¸be ~ ~ - A l e s u n d  
aufweist. 

3.5.3. Meteorologische Felder: ECMWF-Daten und 
Trajektorien 

o Zur Berechnung von ( R ~ c k w ~ r t s - )  Trajektorien wird auf Daten des ECMWF 
(European Center for Medium Range Weather Forecast) zurÃ¼ckgegriffen Sie 
liegen allerdings nur auf bestimmten Standardniveaus der potentiellen Tem- 
peratur vor (380,400,435,475,550,675K) und fÃ¼ jeden Tag 12 Uhr UT. Da- 
zwischenliegende Zeiten werden linear interpoliert. Da die meteorologischen 
Felder des ECMWF nur synoptische Variationen erfassen und insbesondere 
in den grÃ¶Â§t HÃ¶he stark geglÃ¤tte werden, sind signifikante Abweichungen 
z.B. zur der mittels Radiosonde gemessenen Temperatur Å¸be ~ ~ - A l e s u n d  un- 
vermeidlich; Fig. 3.23(a) zeigt die mittlere Differenz (Tsonde - TECMWF) und 
deren Standardabweichung fÃ¼ Vergleiche aus allen Tagen der beiden MeÂ§ 
winter (jeweils November bis April), wÃ¤hren in Fig. 3.23(b) zur besseren 
Veranschaulichung der Streuung alle Differenzen eingetragen sind. 

Zur Analyse jeder einzelnen PSC-Beobachtung in der HÃ¶hen und 
ZeitauflÃ¶sun der Lidarbeobachtungen (siehe Abschnitt 4.7) sind sehr viele 
hochaufgelÃ¶st RÃ¼ckwÃ¤rtstrajektori auf beliebigen HÃ¶henniveau und An- 
fangszeiten notwendig. Diese wurden von P. von der Gathen mit einem Pro- 
gramm der FU Berlin [Reimer, 19981 berechnet. Die dazu benÃ¶tigte meteoro- 
logischen Felder stÃ¼tze sich auf die ECMWF-Analysen. Die potentielle Tem- 
peratur wird auf 0 , l  K und die Endzeitpunkte auf 10 min erfaÂ§t der Zeit- 
schritt ist 1 Stunde. Der Vergleich der Temperaturen dieser Trajektorien zu 
den Radio~ondenbeob~chtungen zeigte eine starke systematische Komponente 
von T(Traj.) - T(Sonde) = (2,05 & 1,s) K, gemittelt Ã¼be alle Niveaus und 
Zeiten. 

0 Karten der potentiellen WirbelstÃ¤rk (PV) und der Temperatur auf aus- 
gewÃ¤hlte Niveaus der potentiellen Temperatur (normalerweise ist die Be- 
trachtung des 475 K- und des 550 K-Niveaus ausreichend). Diese Karten wer- 
den im Alfred-Wegener-Institut aus den tÃ¤gliche ECMWF-Analysendaten 
bzw. -Vorhersagen tÃ¤glic erzeugt. 
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Abbildung 3.23.: VergJeich aller ECMWF Trajektorien-Endpunkttemperaturen mit  den 
iVy-Alesund Radiosondentemperaturen. Es sind sÃ¤mtlich Profile beider Winter aufgetra- 
gen. 

3.5.4. Spurengasprofile 

Zur Berechnung der Koexistenztemperaturen (s.u.) sind Profile von bestimmten 
Spurengasen notwendig: insbesondere sind das Profile des MischungsverhÃ¤ltnisse 
von Wasserdampf, H20 und SalpetersÃ¤ure HNOs. FÃ¼ bestimmte Untersuchungen, 
wie die theoretische Berechnung der STS-Volumina, ist auch ein Profil fÃ¼ das H2S04 
- MischungsverhÃ¤ltnis notwendig. 

Wasserdampfprofil Ich verwende hier ein zeitlich konstantesz8, allerdings 
hÃ¶henabhÃ¤ngig Profil (Fig. 3.24), das einen geglÃ¤ttete Mittelwert aus allen mir in 
der Literatur zugÃ¤ngliche Messungen IAellig et al., 1996; Schiller et al., 1996; Ovar- 
lez und Ovarlez, 1994; Vorne1 et al., 19971 des stratosphÃ¤rische Wasserdampfprofils 
im arktischen Wirbel darstellt. 

'*Es gibt Hinweise darauf, daÂ zur Zeit der Wasserdampfgehalt der StratosphÃ¤r um grofienord- 
nungsmÃ¤Â§ 0 , l  ppmv/Jahr zunimmt [Nedoluha et al., 19981. 
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H20 - rntxlng ratio prof~le 
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Abbildung 3.24. : Verwendetes zeitlich konstantes Wasserdampfprofil 

SalpetersÃ¤ureprofi Hier werden zn sztu-FTIR-Messungen [Notholt et al., 19971 
verwendet, aus denen der mittlere Jahresgang der in Ny-&esund gemessenen HN03- 
SÃ¤ulendicht und des sog. ,,Degree-of-subsidence" (DOS-) Parameters abgeleitet 
wurde, Der DOS-Parameter gibt an, wie stark ein Referenzprofil in stratosphÃ¤rische 
HÃ¶he ,,gestaucht1' werden mufi, um die beobachteten Linienbreiten im IR-Spektrum 
zu erzeugen. Explizit ist fÃ¼ einen bestimmten Tag im Jahr: 

Hierbei bedeuten z~ die HÃ¶h der Tropopause (10 km), Xef(2) das Referenzprofil 
(Ballonmessungen aus mittleren Breiten nach [Peterson und Margitan, 1995]), v ( z )  
das ,,gestauchte" aber noch nicht auf die aktuelle GesamtsÃ¤ul S normierte Profil 
mit einer SÃ¤ulendicht 3; V(z) ist das gewÃ¼nscht ,,klimatologische" HNO3-Profil. 
Die Integration der GesamtsÃ¤ul wird mit der Luftdichte n(z) aus der NARA97 
durchgefÃ¼hrt der Beitrag zur SÃ¤ulendicht fÃ¼ z > 50 km ist vernachlÃ¤ssigbar 
Da meist keine aktuellen FTIR-Messungen fÃ¼ DOS und S vorliegen, wird eine 
ausgeglichener Jahresgang dieser Parameter verwendet, der aus den Bildern 3.25(a) 
und 3.25(b) ersichtlich ist. Bild 3.26 zeigt einige typische Winterprofile nach diesem 
,,klimatologischen'' Modell. 
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Abbildung 3.25.: Zum Salpetersaureprofil: Ausgeglichener Jahresgang des DOS- 
Parameter (a) und der SÃ¤ulendicht (b). Datenpunkte reprÃ¤sentiere einzelne FTIR- 
Messungen, die durchgezogenen Linien sind ausgleichende Splines; die finktionswerte 
dieser Splines werden zur Berechnung der ,,klimato~ogischen*~ HNO3-Profile verwendet. 
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Abbildung 3.26.: Beispiele fÃ¼ die ver- 
wendeten HN03-Profile. Es wurden je- 
weils fÃ¼ die Monatsmitten Dezember- 
MÃ¤r der ausgeglichene Jahresgang des 
DOS-Parameters und der HN03-SÃ¤ulen 
dichte zur Berechnung der SalpetersÃ¤ure 
profile benutzt (Luftdichte: NARA97). 

+ + 
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Abbildung 3.27.: Monatsmittel der Diffe- 
renz der HN03-Profile: AWI minus LIMS. 
Die ,,AWIii-Profile sind die nach dem 
hier vorgestellten Verfahren berechneten 
aus FTIR-Messungen hergeleiteten klima- 
tologischen Profile fÃ¼ ~ ~ - A l e s u n d ,  mit 
,,LIMSi' sind die monatlichen zonalen Mit- 
telwerte aus Satellitenmessungen [Gille 
et al.> 19931 bezeichnet. Die vier Kurven 
sind die Differenzen fÃ¼ die Monate De- 
zember, Januar, Februar und MÃ¤rz die sy- 
stematisch Unsicherheit der LIMS-Profile 
wird mit ca. 30% angegeben. 
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Zur AbschÃ¤tzun des Fehlers der verwendeten HN03-Profile kann die Differenz zu 
neueren (LIMS-) Satellitenmessungen [Gille et al., 19931 betrachtet werden. Die 
LIMS-Daten liegen als zonale Monatsmittel fÃ¼ 80Â°Nor fÃ¼ die Monate Oktober 
bis Mai vor; Bild 3.27 illustriert die Differenz der MischungsverhÃ¤ltniss fÃ¼ einige 
Profile im Winter. 

SchwefelsÃ¤ureprofi Ich verwende das aus zahlreichen Messungen zusammenge- 
stellte Profil aus [Warneck, 19881, das in Fig. 3.28 dargestellt ist. Nota bene: Das 

H2S04 - rnixing ratio profile 

equiv. volume rnixing ratio 

Abbildung 3.28.: Verwendetes H2S04-Profil 

MassenmischungsverhÃ¤ltni xm ist hier in das VolumenmischungsverhÃ¤ltni xU um- 
gerechnet worden, es gilt xu(z)  = MaiT/(M~2s04 p ~ % ~ t ( z ) )  X xm(z) = 0,2282 X xm(z) 
wo mit M die Molmassen und mit p(z) die Luftdichte (U.S. Standard Atmosphere) 
bezeichnet sind. In HÃ¶he ab Ca. 35 km geht die SchwefelsÃ¤ur in die Gasphase Ã¼ber 

3.5.5. Existenztemperaturen der verschiedenen Aerosole 

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

0 TNAT: Koexistenztemperatur von HN03-Gas und Wasserdampf Ã¼be NAT. 

TIce: Koexistenztemperatur von Wasserdampf mit Eis, , ,E i s -F ros tp~nk t~~ .  

TsTs: Temperatur auf der STS-Taukurve, bei der die Massenkonzentrationen 
von H2S04 und HN03  gleich sind; unterhalb dieser Temperatur beginnen die 

9 6 
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Partikel durch die Aufnahme von H2S04 und H N 0 3  sehr effektiv zu wachsen 
[Tabazadeh et al., 1994a].  Vgl. Fig. 3.29. 

STS @ 50 hPa 
".."'.- t 

',CE ;' TsTs 'NAT - - - - - - -  - - - - - - -  
- 

Abbildung 3.29.: Typische STS-Taukurve. Im oberen Teil sind die Massenanteile von 
HN03 (durchgezogene Linie) und H2S04 (gebrochene Linie) sowie der Anteil von HN03 
in der Gasphase (punktiert), gegen die Temperatur aufgetragen. Der untere Teil zeigt die 
Volumendichte der Z-Ã¶pfchen - FÃ¼ dieses Beispiel wurde ein Druck von 50 hPa, ein 
Waserdampfgehalt von 5 ppm, eine HN03-Konzentration von 10 ppbv und eine H2S04- 
Konzentration von 0.5 ppbv angenommmen. Nach [Carslaw et al., 1995aI. 

Tlce: Nach neueren Laboruntersuchungen von Marti und Mauersberger [I9931 lÃ¤fi 
sich die Koexistenztemperatur von Eis im Bereich zwischen 170 und 253 K in der 
Form 

parametrisieren. p ~ ~ o  bezeichnet den H20-Partialdruck. 
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TNAT: SÃ¤ttigungsdampfdrÃ¼c von HN03 und H 2 0  Ã¼be NAT sind in Laborunter- 
suchungen von [Hanson und Mauersberger) 1988b] bestimmt worden. Nach ihrer 
Parametrisierung ist die Koexistenztemperatur TNAT gegeben durch 

TsTs: Die Berechnung dieser Temperatur basiert auf dem analytischen thermody- 
namischen Modell von [Carslaw et al., 1995b] und auf der Iteration der entsprechen- 
den FORTRAN-Routine [Carslaw et al., 1995a]. Es stellt sich heraus, da8 unter 
typischen stratosphÃ¤rische Bedingungen in guter NÃ¤herun gilt: 

Schmelzpunkt und Deliqueszenz von SAT: 

mit A = 3236K1 B = 111 217. 

Die Schmelztemperatur von SAT (TsAT-Melt) berechnet sich nach Gleichung 3.33 
[Zhang et al., 19931 aus dem Wasserdampfpartialdruck p ~ ~ o  und liegt in der mittle- 
ren StratosphÃ¤r bei etwa 210 K. Sie ist deshalb interessant, weil die Ãœberschreitun 
dieser Temperatur impliziert, da8 sich sÃ¤mtlich Aerosole dann in der flÃ¼ssige 
Phase befinden mÃ¼ssen 

Nach [Koop und Carslaw, 19961 kann sich SAT bei AbkÃ¼hlun unter eine Tempera- 
tur TsATPdel, unter HN03-Aufnahme verflÃ¼ssigen im Temperaturbereich zwischen 
TsATpdel und TsAT-low koexistiert SAT und ein ternÃ¤re flÃ¼ssige HN03-HzSO4- 
H 2 0  Film. Bei TsAT-low ist SAT vollstÃ¤ndi unter Bildung flÃ¼ssige ternÃ¤re HN03- 
H2S04-H20-Tropfen in LÃ¶sun gegangen. Die in der Tabelle 3.10 angegebenen Tem- 
peraturen und die Auftragung der Differenz dieser Temperaturen zu TNAT in Fig. 3.30 
wurden mittels Routinen von Carslaw et al. [1995a] berechnet. 
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Tabelle 3.10.: SAT-Deliqueszenz-Temperatur TsAT-Del 
[nach Koop und Carslaw (1996)). TSATpDel ist die Tempe- 
ratur, bei der SAT zu schmelzen beginnt. Im Temperaturbe- 
reich zwischen TsAT-Del und TsAT-low koexistiert SAT und 
ein ternÃ¤re flÃ¼ssige HNOs-HyS04-H2 0 Film. Bei TSAT-lOlv 
ist SAT vollstÃ¤ndi unter Bildung flÃ¼ssige ternÃ¤re HNOs- 
H#04-H2 0-Tropfen in LÃ¶sun gegangen. 

SAT deliauiescence temoerature Jan./Feb 

Abbildung 3.30.: Typische HÃ¶henprofil - TNAT bzw. T s A T - ~ ~ ~  - TNAT fÃ¼ 
Januar- und Februar-Profile der Spurengasmischungsprofile. 
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Winter average 

Abbildung 3.31.: Mittleres Winterprofil der Koexistenztemperaturen, d.h. mit  den i n  
dieser Arbeit vorgestellten Spurengasprofilen fÃ¼ ein mittleres Druckprofil der Monate 
Dezember-Fe bruar berechnete Temperaturen. 

Typische HÃ¶henprofil der Existenztemperaturen sind in Bild 3.31 aufgetragen 
(Wintermittel DJF) .  Hier ist auch die ,,STS-Tautemperatur" Tdew aufgetragen, die 
manchmal alternativ zu TSTS angegeben wird2'. 

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

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

Fehler durch Abdrift der Sonde vom Lidar-Mei3ort und durch die Zeitdiffe- 
renz zwischen Lidarmessung und Sondenaufstieg. Die AbschÃ¤tzun in Ab- 
schnitt 3.5.1 war &l K.  

Fehler durch die Unsicherheiten in den Wasserdampf- und SalpetersÃ¤urepro 
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filen30. Dies ist der wesentliche Fehler und kann anhand der Bilder 3.32(a) 
und 3.32(b) abgeschÃ¤tz werden; aufgetragen sind die Differenzen in T N A ~ ,  Tice 
und TSTS fÃ¼ eine Ã„nderun des HgO-MischungsverhÃ¤ltnisse von 1 ppmv bzw. 
1 ppbv. Eine realistische Grofienordnung fÃ¼ die Unsicherheit der HaO- und 
HNOa-MischungsverhÃ¤ltnisse3 wird mit &1 ppmv resp. h2 ppbv angenom- 
men; es ergibt sich die in Bild 3.33 gezeigte Unsicherheit der drei Existenz- 
temperaturen, fÃ¼ die ich im weiteren einen pauschalen Fehler von &1 ,3  K 
setze. Zu beachten ist, das dies nur fÃ¼ wenig gestÃ¶rt VerhÃ¤ltniss in der win- 
terlichen StratosphÃ¤r gilt; sobald durch starke PSC-AktivitÃ¤ eine signifikante 
Dehydration bzw. Denitrifizierung eintritt, werden die Existenztemperaturen 
erheblich von den mit obigen Modellen berechneten Werten abweichen! 

Der Fehler eines Vergleichs von Existenz- mit gemessenen Temperaturen unter 
normalen Bedingungen lÃ¤i3 sich schliei3lich zu h2,5 K abschÃ¤tzen 

^Die Existenztemperaturen sind vom HzS04- MischungsverhÃ¤ltni unabhÃ¤ngig 
' vg l .  auch 3.27 
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Variation with 1 p p m  change in HO-content Variation with 1ppb change in HNO-content 

Abbildung 3.32.: h d e r u n g  der Existenztemperat uren bei Variation der Spurengasmi- 
schungsverhÃ¤ltniss (a: HzO; b: HNO3,), berechnet als Wintermittel DJF 

Abbildung 3.33.: AbgeschÃ¤tzt Gesamtunsicherheit der Existenztemperaturen. 
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3.5.6. In situ - Partikelsonden 

Als eine interessante ErgÃ¤nzun der Lidar-Messungen haben sich begleitende Mes- 
sungen von Aerosoleigenschaften mit in situ -Partikelsonden erwiesen. In Tabel- 
le 3.11 sind die Startzeiten der Partikelsonden in den Wintern 1995196 und 1996197 

1 Startzeiten der Partikelsonden 
1 OPC-Sonden 1 BKS-Sonden 

Tabelle 3.11.: Liste der Tage mit OPC- bzw. BKS-Sondierungen in den Wintern 1995/96 
und l996/97 

Riickstreusonden 

In den beiden betrachteten Wintern sind insgesamt 10 (vgl. Tabelle 3.11) von der 
University of Wyoming [Rosen und Kjome, 19911 gebaute RÃ¼ckstreusonden im 
folgenden BKS-Sonden genannt, gestartet worden. Diese Ballonsonden messen die 
RÃ¼ckstreuintensitÃ (bei einer Verteilung von Streuwinkeln um = 173') einer 7- 
JIPuls Xenon Blitzlampe, die alle 7 s getriggert wird (HÃ¶henauflÃ¶su Ca. 40 m). 
Das effektive Meflvolumen betrÃ¤g etwa 1 m3 in einer Entfernung von einigen Me- 
tern von der Sonde. Zwei Photodioden mit vorgeschalteten Glasfiltern messen die 
RÃ¼ckstreuintensitÃ bei zwei effektiven WellenlÃ¤ngen 490 und 940 nm. Meteoro- 
logische Parameter (Temperatur, Druck, O~on~ar t i a ld ruck)  werden gleichzeitig ge- 
messen und dienen u.a. zur Berechnung der HÃ¶he Eine instrumentelle Kalibration 
erlaubt die Berechnung von RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltniss Rwo und R940, aus deren Kom- 
bination (,,colorindex") es mÃ¶glic ist, grobe, aber oft ausreichende Informationen 
Ã¼be die effektive Partikelgrofle abzuleiten. Besonders interessant ist die gleichzeitige 
Messung von optischen Eigenschaften (R490 und RgdO, colorindex) und Temperatur 
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Abbildung 3.34.: Vergleich von BKS-Messungen am 25.2.1 997 mit  dem etwa gleichzeitig 
aufgenommen Lidarprofil. Das Bild oben links zeigt die AtmosphÃ¤rentemperatu (schwar- 
ze Linie) im  Vergleich mit  TNAT und Tice; im  schraffierten HÃ¶heninterval ist T < TNAT. 
Die RÃ¼ckstreuprofil sind in den beiden unteren Abbildungen dargestellt; links bei 490 n m  
(BKS) bzw. 353 n m  (Lidar), rechts bei 940 n m  (BKS) bzw. 532 n m  (Lidar). Der Wel- 
lenlÃ¤ngenexponen ~(490,940 nm)  ist in der oberen rechten Figur dargestellt (schwarze 
Linie, Fehlergrenzen grÃ¼ gestrichelt); zum Vergleich ist in  dieselben Achsen die mit Lidar 
bestimmte Aerosoldepolarisation S  ̂eingetragen. Maxima in T (groÂ§ Teilchen) entspre- 
chen deutlich einer erhÃ¶hte Aerosoldepolarisation. 

im selben Probevolumen. Weiterhin ist das Signal-zu-Rausch-VerhÃ¤ltni in groÂ§e 
HÃ¶he besser als beim Lidar, z.B. w 50 : 1 in 30 km HÃ¶he3' Bild 3.34 zeigt zur Veran- 
schaulichung gleichzeitig aufgenommene BKS- und Lidarprofile; es ist zu beachten, 
daÂ die BKS-Sonde in der StratosphÃ¤r t,ypischerweise (50. . . 150) km von der Lidar- 
station weggedriftet ist, so daÂ die PSC-Strukturen nicht direkt vergleichbar sind. 
Aufierdem sind die Meopunkte der BKS-Sonde ,,Momentaufnahmen" wÃ¤hren das 
Lidar Ã¼be 10 bis 60 min mittelt. Hinzu kommt noch, daÂ die Sonde die ,,RÃ¼ckstreu 
ung" aus einem Streuwinkel von Ca. 173Ound nicht 180Â°wi beim Lidar miÂ§t die 

^Dies allerdings nur mit GlÃ¤ttun Ã¼be 1 km-Intervalle. 
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StreuintensitÃ¤te sind somit nicht direkt vergleichbar. Nur unter Zuhilfenahme ei- 
nes Aerosolmodells und Berechung der Phasenfunktion fÃ¼ diese beiden Winkel ist 
eine Umrechnung mÃ¶glich 

Optische PartikelzÃ¤hle 

In ~ ~ - A l e s u n d  werden gelegentlich (vgl. Tabelle 3.11) an  der Koldewey-Station 
ballongetragene optische PartikelzÃ¤hle der U n i v e r ~ i t ~ t  Nagoya (abgekÃ¼rz OPC- 
Sonden) gestartet, vgl. [Watanabe et al., 19971. Diese Sonden messen die VorwÃ¤rts 
StreuintensitÃ¤ einzelner Teilchen im Probevolumen bei 810 nm (Laserdiode) und 
diskriminieren die TeilchengrÃ¶fi anhand des Vergleichs der gemessenen Inten- 
sitÃ¤ mit einer Mie-Rechnung fÃ¼ einen Brechungsindex von m = 1 , 4  + O i  Par- 
tikelgrÃ¶Â§enklass von < 0 , 3  , < 0 , 5  , < 0,8, < 1 , 2 ,  < 3 ,6  p m  (Durchmesser) 
kÃ¶nne unterschieden werden. Der MeÂ§bereic der Partikelkonzentrationen ist et- 
wa (104 . . .108) m 3  (bei kleineren Konzentrationen wird der Fehler > Ca. 50%, bei 
grÃ¶Â§er erfolgt SÃ¤ttigun der Detektoren). Abb. 3.35 zeigt ein Profil vom 6.1.96 
mit einer P S C ~ ~  etwa 20 km HÃ¶he 

OPC 9601 06 

300 

Abbildung 3.35.: OPC-Sondierung vom 6.1.1996. Der > 0.3,~~nz-Kanal ist oberhalb von 
Ca. 20 k m  fehlerhaft (Detektor in SÃ¤ttigung) 
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In diesem Kapitel mÃ¶cht ich die Resultate der Aerosol-Lidarbeobachtungen im Kon- 
text mit der StratosphÃ¤rendynami vorstellen. ZunÃ¤chs stelle ich in Abschnitt 4.1 
die Dynamik des Polarwirbels in den beiden Mefiwintern vor und gehe der Frage 
nach, ob die PSC-Messungen in Ny-Alesund als reprÃ¤sentati fÃ¼ den arktischen 
Vortex bzw. die Arktis angesehen werden kÃ¶nnen Nach einem Ãœberblic Ã¼be die 
Meflstatistik (Abschnitt 4.2) prÃ¤sentier ich die Aerosolmessungen; nach einer Dar- 
stellung des Hintergrundaerosols werde ich die zu einer Datenbank zusammenge- 
fafiten PSC-Messungen ausfÃ¼hrlic darstellen und diskutieren. Es schliefit sich die 
Vorstellung der typischen zeitlichen Entwicklung der PSC-Beobachtungen an, wor- 
aufhin die ,,normalenu und ,,SonderM-PSCs diskutiert werden. Einige interessante 
Einzelaspekte zum Test von mikrophysikalischen Modellen werden in Abschnitt 4.5 
behandelt; anschlieflend stelle ich die Resultate einer breit angelegten Analyse von 
RÃ¼ckwÃ¤rtstrajektori zu allen PSC-Beobachtungen vor. In Abschnitt 4.8 gehe ich 
abschlieflend auf die Bedeutung der hier erzielten Erkenntnisse fÃ¼ die stratosphÃ¤ri 
sche Ozonchemie ein. 

4.1. StratosphÃ¤rendynami im arktischen Wirbel 

Die rÃ¤umlich und zeitliche Verteilung der fÃ¼ die Aerosolentwicklung relevanten 
Parameter mufl bekannt sein, um die VerhÃ¤ltniss in der arktischen StratosphÃ¤r 
zu verstehen. Ich werde zunÃ¤chs abschÃ¤tzen inwieweit die Station (Ny-Alesund), 
an der die Messungen durchgefÃ¼hr werden, als typisch fÃ¼ den gesamten arktischen 
Wirbel angesehen werden kann. 
Die Verteilung der stratosphÃ¤rische Aerosole ist dynamisch beeinfluflt: Die Entwick- 
lung des Polarwirbels bestimmt die TemperaturverÃ¤nderun in der StratosphÃ¤re Die 
Temperatur ist der kritische Parameter fÃ¼ die Bildung der verschiedenen Typen von 
polaren stratosphÃ¤rische Wolken. Im Vergleich zum Polarwirbel auf der sÃ¼dliche 
HemisphÃ¤r ist der arktische Wirbel i.A. durch die AktivitÃ¤ der planetaren Wellen 
dynamisch stark gestÃ¶r (vgl. Kapitel 1.2.3). Die Entwicklung und StÃ¤rk des arkti- 
schen Wirbels und die damit verknÃ¼pfte Temperaturen variieren demzufolge stark 
zwischen den einzelnen Wintern. Diese grof3e VariabilitÃ¤ spiegelt sich in der HÃ¤ufig 
keit der PSC-Bildung wieder. Polare stratosphÃ¤risch Wolken treten verstÃ¤rk in 
Wintern mit kalten, stark ausgebildeten Polarwirbeln auf. 
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Im folgenden Abschnitt wird ein Ãœberblic Å¸be die Dynamik und die Temperatur- 
entwicklung der arktischen StratosphÃ¤r der Winter 1995196 und 1996197 gegeben. 
Die Darstellung stÃ¼tz sich auf die StratosphÃ¤ren-Analyse des Instituts fÃ¼ Meteo- 
rologie der Freien UniversitÃ¤ Berlin [Naujokat und Pawson, 1996, 19981 sowie auf 
die Analysen von Manney et al. [1996] und Kilbane-Dawe und Harris [1997]. 
Im Anschlug wird die relative Lage von Ny-Alesund im Bezug zum polaren Wirbel 
wÃ¤hren der Beobachtungen der polaren stratosphÃ¤rische Wolken diskutiert. 

4.1.1. Dynamik des Polarwirbels 

Die geographische Lage des Polarwirbels in verschiedenen HÃ¶henniveau kann durch 
Karten der potentiellen WirbelstÃ¤rk veranschaulicht werden. Die Abbildungen D.1 
und D.4 im Anhang D geben die Lage des arktischen Wirbels und die Temperatur- 
entwicklung fÃ¼ die Winterkampagnen 1994195 und 1996197 wieder. Die zeitliche 
Entwicklung der in den beiden Meawintern in situ in ~ ~ - A l e s u n d  gemessenen Tem- 
peraturen ist in den Abbildungen C.1 und C.2 im Anhang C dargestellt1. 

Winter 1995196 

Der arktische Winter 1995196 zeichnete sich durch drei Monate mit anhaltend nied- 
rigen stratosphÃ¤rische Temperaturen (Dezember bis Februar) und zwei extremen 
KÃ¤lteperiode im Januar aus [Naujokat und Pawson, 19961. Der Januar bzw. der Fe- 
bruar 1996 waren der fÃ¼nft bzw. viert-kÃ¤ltest Monat seit 1965 [ebendort]. Schon zu 
Beginn des Dezembers wurde lokal auf einer FlÃ¤ch von ca. einem halben Prozent der 
FlÃ¤ch der NordhemisphÃ¤r im 475K-Niveau die Temperatur von TNAT unterschrit- 
ten. Mit der Verschiebung des Wirbels in die kanadische Arktis am 10. Dezember 
flog relativ warme Luft ostwÃ¤rt Å¸be Europa [Naujokat, B., persÃ¶nlich Mitteilung, 
19961. Ab Mitte des Monats verlagerte sich der Wirbelkern in Richtung Spitzbergen 
mit Temperaturen, die unterhalb der langjÃ¤hrige Mittelwerte lagen. Ab dem 17. De- 
zember wurde der Schwellenwert fÃ¼ die Bildung von PSCs des Typs I grogflÃ¤chi 
unterschritten. Der Wirbel verstÃ¤rkt sich bis zum Ende des Monats verbunden mit 
einem diabatischen Absinken von Ca.. 45 K im 475K-Niveau (vgl. Abbildung 1.2 in 
Kapitel 1.2.3, Seite 5). 
Auch im Januar war die StratosphÃ¤r kalt genug fÃ¼ die Bildung von PSCs des 
Typs I. WÃ¤hren zweier extrem kalter Perioden (10. bis 16. und 22. bis 24. Ja- 
nuar) fielen die Temperaturen auf der NordhemisphÃ¤r unter T&. Der KÃ¤ltepo 
befand sich Ã¼be der europÃ¤ische Arktis (s. Abbildung D.2). Trotz einer kleinen 
mittwinterlichen ErwÃ¤rmun in der oberen StratosphÃ¤r Ende Januar blieben die 
Temperaturen wÃ¤hren des gesamten Februars Ã¼be der europÃ¤ische Arktis kalt 
genug fÃ¼ die PSC-Bildung. Auf deutlich mehr als einem halben Prozent der FlÃ¤ch 
der NordhemisphÃ¤r konnte es am 15.116. und am 20.121. Februar zur PSC-Bildung 
des Typs I1 im 475K-Niveau kommen. Die StratosphÃ¤renerwÃ¤rmu Ende des Mo- 
nats konnte sich bis in die untere StratosphÃ¤r durchsetzen. Nachdem Anfang MÃ¤r 

'Analoge Analysen fÃ¼ die Winter 1988189 bis 1994195 siehe [Stebel, 19981. 
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die Temperaturen ein letztes Mal unter 183 K fielen, war die Saison fÃ¼ die PSC- 
Bildung auf der NordhemisphÃ¤r am 8. Marz beendet. Ende MÃ¤r leitete eine groÂ§ 
StratosphÃ¤renerwÃ¤rmu den Beginn der Umstellung auf die Sommerzirkulation ein 
INaujokat und Pawson, 19961. Am 20. Februar und am 3. Marz 1996 kam es zu si- 
gnifikanten ,,blocking events"; so werden ZustÃ¤nd bezeichnet, wo ein Hochdruckkeil 
in der oberen TroposphÃ¤r zu einer hohen, kalten Tropopause und einer ungewÃ¶hn 
lich kalten Region in der unteren StratosphÃ¤r fÃ¼hrt Dies bewirkt [Manney et al., 
19961 eine Nordablenkung des polaren Strahlstroms bis in die untere StratosphÃ¤r 
(die kÃ¤lteste Regionen - und damit die PSCs - sind deshalb ausnahmsweise a m  
Wirbelrand); dies kann durch Advektion auf isentropen FlÃ¤che zum Einmischen 
von Luft aus mittleren Breiten in den Wirbel fÃ¼hre (z.B. nach dem 20. Februar 
1996 auf 465 K und darunter). Weil in diesen kalten Regionen auch die hÃ¶chste 
Windgeschwindigkeiten auftreten, kÃ¶nne groÂ§ Mengen stratosphÃ¤rische Luft a n  
PSCs prozessiert werden. 
Manney et al. [I9961 zeigten auch, daÂ die ungewÃ¶hnlic kalten Temperaturen und 
die Persistenz des Wirbels im Winter 1995196 zu einem stÃ¤rkere Ozonabbau als in 
den vorausgegangenen vier Nordwintern fÃ¼hrten 

Winter 1996197 

FÃ¼ den dritten Winter in Folge war die arktische StratosphÃ¤r auÂ§erordentlic kalt; 
entsprechend niedrige 0zonsÃ¤ulenwerte (240 DU) sind beobachtet worden [Knudsen 
et al., 19981. 
Der polare Wirbel entstand im Oktober 1996 und war zu dieser Zeit stÃ¤rke und 
kÃ¤lte als gewÃ¶hnlic [Kilbane-Dawe und Harris, 19971, allerdings fielen die Tem- 
peraturen noch nicht unter TNAT. Er schwÃ¤cht sich wÃ¤hren des Novembers und 
Dezembers infolge einer von Kanada ausgehenden ErwÃ¤rmun ab; zur Jahreswende 
1996197 verstÃ¤rkt er sich unter starker AbkÃ¼hlun wieder. Im groÂ§e und gan- 
zen war der Vortex dann bis weit in den April 1997 stabil mit seinem Zentrum 
nahe a m  Nordpol. Das Zentrum der tiefsten Temperaturen war (uncharakteristi- 
scherweise) stets nahe der Wirbelmitte. Temperaturen T < TNAT traten zuerst um 
Neujahr herum in groÂ§e HÃ¶he (bis 30 km) auf; in der unteren StratosphÃ¤r (16- 
24 km) setzten sie sich erst etwas spÃ¤te durch, wurden jedoch bis Anfang April 
beobachtet. Der Marz 1997 war durch einen andauernd kalten Wirbel mit Rekord- 
Minimumtemperaturen fÃ¼ fast jeden Tag des Monats gekennzeichnet. Die untere 
polare StratosphÃ¤r blieb auch im April kalt und wurde durch einen starken Wir- 
bel bestimmt; erst Ende AprilIAnfang Mai leitete ein ungewÃ¶hnlic spÃ¤te ,,final 
warming" den Ãœbergan von Winter- auf Sommerzirkulation ein. Zusammenfassend 
setzte dieser Winter den seit mindestens 25 Jahren beobachteten AbkÃ¼hlungstren 
der arktischen StratosphÃ¤r fort; die Minimumstemperaturen (Zeitraum: 1. Novem- 
ber bis 31.MÃ¤rz im 30 hPa-Niveau sind seit 1965166 um mehr als 2,5 K/Dekade 
gefallen [Pawson und Naujokat, 1997; Naujokat und Pawson, 19981. 

'DU = Dobson Unit = 0,001 mm GassÃ¤ul unter STP-Bedingungen = 2,69 X 1016 cm-' 
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4.1.2. Lage von ~ ~ - A l e s u n d  relativ zum arktischen Wirbel 

In beiden betrachteten Wintern konnten in Ny-Alesund polare stratosphÃ¤risch 
Wolken beobachtet werden. FÃ¼ diese Winter lagen Werte der potentiellen Wir- 
belstÃ¤rk fÃ¼ diskrete potentielle Temperaturniveaus vor. In den Abbildungen 4.1(a) 
und 4.1(b) ist die potentielle WirbelstÃ¤rk Ã¼be Ny-Alesund fÃ¼ die isentropen Tem- 
peraturniveaus 400 K, 475 K, 550 K und 675 K im Zeitraum von November bis MÃ¤r 
abgebildet. Alle in diesem Kapitel angefÃ¼hrte Werte der potentiellen WirbelstÃ¤rk 
beziehen sich, wenn sonst nichts gesagt ist, auf das 475K-Niveau. 

Winter 1995196 

Im Winter 1995/96 befand sich der arktische Wirbel von Mitte Dezember 1995 bis 
Anfang MÃ¤r 1996 Ã¼berwiegen Ã¼be Spitzbergen. Im November lag Ny-Alesund 
auÂ§erhal des Wirbels oder am Wirbelrand. Anfang Dezember wurde der Wirbel 
Ã¼be die kanadische Arktis verschoben, so daÂ Spitzbergen nicht mehr im inneren 
Bereich des Wirbels lokalisiert war. WÃ¤hren der sich anschlieÂ§ende elf Wochen 
lag die Station, mit Ausnahme zweier Tage Mitte Januar, im inneren Wirbelbereich. 
Polare stratosphÃ¤risch Wolken wurden im Zeitraum vom 17. Dezember 1995 bis 
30. Januar 1996 (bei 39 PVU bis 50 PVU), vom 4. bis 6. Januar und vom 17. Januar 
bis 19. Februar (bei 44 bis 58 PVU) gemessen (vgl. Abbildung 4.1(a)). Mit Ausnahme 
des 17. Januars 1996, als Ny-Alesund im Wirbelrandbereich (bei 34 bis 38 PVU) 
lag, befand sich die Beobachtungsstation ausschlieÂ§lic im inneren Bereiches des 
Wirbels. Am 17. Januar 1996 war der Kern des langgestreckten Wirbels Å¸be der 
kanadischen Arktis lokalisiert; der KÃ¤ltepo erstreckte sich Å¸be die kanadische und 
europÃ¤isch Arktis. Erst Anfang MÃ¤r fand sich Ny-Alesund in Bereichen geringer 
potentieller WirbelstÃ¤rke 

Winter 1996197 

Im Winter 1996197 lag ~ y A l e s u n d  im Dezember 1996 meist im Randbereich des 
noch relativ warmen Polarwirbels. Ab dem 31.12.96 wurde er kreisfÃ¶rmiger stÃ¤rke 
und begann sich abzukÃ¼hlen bis weit in den April 1997 lag Ny-Alesund meist mitten 
im Vortex. Ab dem 2.1.97 fielen die Temperaturen das erste Mal signifikant unter 
TNAT, der KÃ¤ltepo lag (wie meist den restlichen Winter) zwischen GrÃ¶nlan und 
Spitzbergen. Am 25./26.1.97 bis zum 2.2.97 und um den 18.2.97 lag die MeRstation 
im Randbereich des Wirbels, ansonsten ab dem 6.1.97 ausschlieÂ§lic innerhalb des 
inneren Bereiches des Wirbels. Der 11. MÃ¤r brachte fÃ¼ Ny-Alesund eine leichte 
ErwÃ¤rmung ab dem 14.3. bis Ende MÃ¤r waren die Temperaturen wieder ,,PSC- 
verdÃ¤chtig" Anfang April 1997 setzten steigende Temperaturen der MÃ¶glichkei des 
Auftretens von PSCs ein Ende, wÃ¤hren der Wirbel sich erst Ende April auflÃ¶ste 
PSCs Ã¼be ~y-Alesund wurden ab dem Beginn der Messungen am 3. Januar bis zum 
5.1.97, am 21./22.1. und dann an jedem MeÂ§ta vom 6.2.97-28.2.98 beobachtet. 
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Abbildung 4.1.: Die vier Kurven zeigen die zeitliche Entwicklung der potentiellen Wir- 
belstÃ¤rk fÃ¼ die potentiellen Temperaturniveaus 400, 475, 500 und 675 K.  Die beiden 
Hilfslinien bei 33 PVU bzw. 71 PVU (gestrichelt) gestatten eine grobe AbschÃ¤tzung wann 
~ ~ - A l e s u n d  i m  Wirbel lag. Sie dienen nach Knudsen (1992) als Markierungen des Wirbel- 
randes i m  475K-, bzw. 550K-Niveau. 
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4.1.3. Fazit 

In beiden Wintern sind die Beobachtungen der polaren stratosphÃ¤rische Wolken 
Ã¼be Ny-Alesund siimtlich (mit nur drei Ausnahmen, dem 17.1.96, 3.-5.1.97 und 
18./19.2.97) im inneren Bereich des polaren Wirbels gemacht worden. Sie sind da- 
her unbeeinflufit von dynamischen Effekten, die verstÃ¤rk am Wirbelrand zu er- 
warten sind (z.B. dem Austausch zwischen Luftmassen aus mittleren und polaren 
Breiten). Dies ist fÃ¼ Ny-Alesund auch schon fÃ¼ frÃ¼her Jahre festgestellt worden 
[Stebel, 19981. Hinzu kommt, daÂ in Ny-Alesund in bisher neun Wintern noch nie 
Typ 11-PSCs (Eiswolken) festgestellt worden sind; dies korrespondiert mit der sehr 
kleinen Wahrscheinlichkeit, mit der im arktischen Wirbel synoptisch Temperaturen 
T < Tice auftreten [Naujokat und Pawson, 19981. Andere (Lidar-) Meastationen 
in der Arktis, vor allem auf der Ostseite des skandinavischen Gebirgszuges, beob- 
achten demgegenÃ¼be hÃ¤ufige Eis-PSCs, was mit lokalen orographischen Effekten 
erklÃ¤r wird [Wedekind, 19971. Die hier durchgefÃ¼hrte Messungen werden folglich 
als typisch fÃ¼ Beobachtungen von polaren stratosphÃ¤rische Wolken im arktischen 
Wirbel, ungestÃ¶r von lokalen orographischen Effekten, erachtet. 

4.2. MeÃŸstatisti 

Einen (wochenweisen) Ãœberblic Ã¼be die Frequenz der Lidar- und PSC- Beobach- 
tungen gibt Abb. 4.2; die genauen Megzeiten sind in den Abbildungen im Anhang 
A aufgeschlÃ¼sselt 
Diskussion.  Im Winter 1995/96 gab es 50 Mefitage (18.11.-6.3.) mit insgesamt 299 
auswertbaren (Stunden-) Profilen; die entsprechenden Zahlen fÃ¼ 1996/97 sind 31 
Lidar-Tage (3.1.-6.3.) mit 175 Profilen. Mit der 200 m-AuflÃ¶sun ergeben sich in den 
beiden betrachteten Wintern insgesamt 19745(8482) resp. 12173(5216) Mefipunkte; 
die Zahl in Klammern gibt die Anzahl Datenpunkte an,  fÃ¼ die T < TNAT gilt. An 
64% (95196) bzw. 61% aller Mefitage (96197) sind PSCs delektiert worden; dies sind 
wesentlich grÃ¶fier PSC-HÃ¤ufigkeite als der Mittelwert der Jahre 1988-1996 fÃ¼ Ny- 
Alesund, wo an durchschnittlich 25% aller Mefitage PSCs beobachtet wurden [Stebel, 
19981. Zum Vergleich : In den Wintern 1990/91 ist keine PSC beobachtet worden; in 
den Wintern 1991/92 und 1993194 nur jeweils einmal. Diese starke VariabilitÃ¤ des 
PSC-Vorkommens spiegelt die VariabilitÃ¤ der Temperaturen (im arktischen Wirbel) 
in den einzelnen Wintern wider. 



4. Ergebnisse 

Kalenderwoche 

7 

Abbildung 4.2.: Meflstatistik aller Lidarbeobachtungen in ~ ~ - A l e s u n d .  Aufgetragen sind 
fÃ¼ jede Kalenderwoche die Zahl der Tage, an denen Lidarbeobachtungen stattfanden 
(dunkler Balken) sowie die Tage, an denen die Aerosolprofile eindeutig die PrÃ¤sen von 
PSCs zeigen (heller Balken). Man beachte die ungewÃ¶hnlic lange PSC-Saison in den 
beiden hier betrachteten Wintern. 
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4.3. Aerosolmessungen: Das Hintergrund-Aerosol 

Aus den vorliegenden Daten (Einzelprofile als Stundenmittel) kann ein mittleres 
Profil des Hintergrundaerosols konstruiert werden, indem man nur die Einzelpro- 
file (Stundenmittel) in all den HÃ¶he mittelt, wo T - TNAT > 2,5  K ist. Wie in 
diesem Kapitel noch gezeigt werden wird, hat man damit auch innerhalb der experi- 
mentellen Unsicherheiten der Temperaturbestimmung alle PSCs aus dem Datensatz 
entfernt. Das Ergebnis wird in Bild 4.3 dargestellt. Es ist unklar, ob das erheblich 
grÃ¶oer RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltn im Winter 1995196 real ist oder einen systematischen 
Meofehler darstellt, beispielsweise durch ein Ãœberlapp-~roblem Nach den Daten 
von Wedekind [l997], siehe Abb. 1.4, betrÃ¤g die jÃ¤hrlich Differenz der maximalen 
RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltnis des Hintergrundaerosols fÃ¼ den hier betrachteten Zeitraum 
etwa 0,05; die entsprechende Abnahme der hier dargestellten Profile ist etwa 0 , l .  Im 
Umkehrschlufl folgt, daÂ der systematische Fehler in R bei diesen kleinen RÃ¼ckstreu 
verhaltnissen mindestens 0,05 betrÃ¤gt 

A W i - W r S e  Wniargnindaarosol T-TÃ£,?2S 

(a) Winter 1995196 (b) Winter 1996197 

Abbildung 4.3.: In ~ ~ A l e s u n d  gemessenes Riickstreuverhaltnis des Hintergrundaerosols 
bei 532 n m  . Die mit  dem Kriterium T-TNAT > 2 , 5  K gefundenen Datenpunkte wurden 
zu gewichteten Mittelwerten zusammengefaflt; der Fehlerbalken ist der mittlere Fehler 
des Mittels und berÃ¼cksichtig weder natÃ¼rlich VariabilitÃ¤ noch BeitrÃ¤g durch syste- 
matische Fehler. Die Anzahl der gemittelten Datenpunkte variiert stark mit  der HÃ¶he in 
den kÃ¤lteste HÃ¶henbereiche um 20 km sind nur wenige Dutzend MeDpunkte vorhanden. 
Die Anzahl der Meflpunkte steigt an den RÃ¤nder auf  ca. 259 (1995/96) bzw. ca. 150 
(1996/9 7). 
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4.4. Aerosolmessungen: PSC-Beobachtungen 

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

In den folgenden Abschnitten werden die PSC-Messungen graphisch dargestellt und 
diskutiert. Ich wÃ¤hl in vorliegender Arbeit eine eher statistische Herangehenswei- 
se und verzichte weitgehend darauf, zahlreiche Einzelprofile darzustellen; vielmehr 
versuche ich, von der HÃ¶hen und Zeitinformation zu abstrahieren und aus der Kor- 
relation der MeÂ§grÃ¶Â sehr vieler Einzelbeobachtungen statistisch signifikante Zu- 
sammenhÃ¤ng zu erkennen. Dies ist, wie sich zeigen wird, auch sinnvoll, da  die 
Ã¼berwÃ¤ltigen Mehrzahl der Beobachtungen in wenige, sich stets wiederholende, 
charakteristische Gruppen zerfÃ¤llt Ausnahmen werden in Abschnitt 4.4.4 gesondert 
betrachtet. Es ist ebenfalls sinnvoll, weil viele, vor allem abgeleitete, MeÂ§grÃ¶Â 
mit groÂ§e Fehlern behaftet sind (2.B. die Aerosoldepolarisation; hier ist der Feh- 
ler zudem systematisch von einer anderen MeÂ§grÃ¶Â nÃ¤mlic R, abhÃ¤ngig und die 
Betrachtung von wenigen, subjektiv ausgewÃ¤hlte Einzelprofilen leicht in die Irre 
fÃ¼hre kann. 
Einige typische HÃ¶henprofil Ã¼be den Verlauf der Winter werden gleichwohl in Ab- 
schnitt 4.4.3 vorgestellt. 

4.4.1. Zusammenfassende Darstellung 

Auf den folgenden Seiten stelle ich alle auswertbaren PSC-Messungen in verschie- 
denen Auftragungen vor. Die dargestellten Punkte stammen aus einer Datenbasis 
(,,Aerosoldatenbank"), die alle Aerosolprofile enthÃ¤lt Die Datenbasis greift auf die 
tageweise abgespeicherten Stundenmittel (200 m HÃ¶henauflÃ¶sun zurÃ¼ck die Be- 
rechnung dieser Profile ist in Abschnitt 3.3 detailliert beschrieben. Die Aerosoldaten- 
bank fÃ¼ alle Messungen der Winter 1995196 und 1996197 wurde wie folgt erzeugt: 

Lade von allen RÃ¼ckstreuprofile Ru und 6 (532 nm).  

Die Zeiten dieser Profile sind die ,,Master1'-Zeiten fÃ¼ alle anderen Daten, d.h.  
es wird nur nach Daten gesucht, fÃ¼ die gleichzeitig auch Ru und S (532 nm) 
vorhanden sind. 

0 Lade R(353 nm). . Lade polarisierte Komponenten: R L ,  Rl1, Ã Ÿ f e r  ÃŸ (532 nm). 

0 Bestimme fÃ¼ die Mei3zeiten die Profile von T, TNAT, TIce, TSTS, TSAT-me}t und 
Q. 



4. Ergebnisse 

Berechne die Aerosoldepolarisation hAer aus ÃŸfer @PÂ 
Berechne den WellenlÃ¤ngenexponente 7 aus R(353)) R(532). 

Berechne die OberflÃ¤chen und Volumendichten S und V aus ÃŸAeT(  /?Pr + 
@P) nach Gobbi [1995], vgl. Abschnitt 3.4.4. 

Die im folgenden dargestellten Meflpunkte (,,MeÂ§punktl = BeobachungsgrÃ¶Â gemit- 
telt uber das 200 m-HÃ¶heninterval und Ã¼be 1 Stunde) wurden aus der Datenbasis 
durch folgende Bedingungen ausgewÃ¤hlt 

AusschluÂ von zu verrauschten, ungenÃ¼gen normierbaren, ,,pathologischen" 
bzw. von Profilen mit bekannten apparativen Problemen. 

AusschluÂ von zeitlich stark variablen Profilen (vgl. Abschnitt 3.3.4) 

Depolarisation 5, unpolarisiertes RuckstreuverhÃ¤ltni Ru und Temperaturin- 
formation (aus Sonden) gleichzeitig vorhanden. 

dAer - & (bAer) < 1 und dAer + & (hAer) 2 0. 

HÃ¶h z > 13000 m (AusschluÂ von Girren). 

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

1. Abbildung 4.4 zeigt die ,,klassische" Auftragung S  ̂uber Ru (eine grobe Tem- 
peraturinformation ist durch unterschiedliche Symbole dargestellt). Bei dieser 
Auftragung geht natÃ¼rlic jede Information Ã¼be die Zeitentwicklung und HÃ¶h 
verloren. Das RuckstreuverhÃ¤ltni Ru steht in einem halbquantitativen Zu- 
sammenhang mit dem MischungsverhÃ¤ltni der Aerosolpartike13 (damit ist es 
mÃ¶glich PSC-Beobachtungen aus verschiedenen HÃ¶he miteinander zu verglei- 
chen) wÃ¤hren die Aerosoldepolarisation clAer in erster Linie eine Information 
uber den Aggregatzustand der beobachteten Teilchen gibt. 

2. Abbildung 4.5 zeigt das AerosolruckstreuverhÃ¤ltni Ru - 1 in AbhÃ¤ngigkei 
von der Temperaturdifferenz ( T  - TNAT); man wÃ¤hl nicht die Tempera- 
tur selbst, weil die Existenztemperaturen der verschiedenen Aerosolphasen 
hÃ¶henabhÃ¤ng sind. Die Differenz zu TNAT beseitigt diese HÃ¶henabhÃ¤ngi 
keit weitgehend, da  alle anderen Existenztemperaturen eine nahezu hÃ¶henu 
nabhÃ¤ngig Differenz zu TNAT aufweisen, vgl. Abschnitt 3.5.5. Die Symbol- 
codierung nach JAer erlaubt es, feste (weisse Symbole) und flÃ¼ssig Teilchen 
voneinander zu unterscheiden. 

3siehe Abschnitt 2.4.3 
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3. In Figur 4.6 ist die Aerosoldepolarisation 6̂  Ã¼be ( T  - TNAT) 'ufgetragen; 
man beachte, daÂ der Fehler (und damit die Streuung) von hAer bei kleinen Ru ,  
d.h. bei hohen Temperaturen, sehr groÂ wird. Als Parameter der Darstellung 
ist Ru - 1 gewÃ¤hlt um Ia- von Ib-Wolken unterscheiden zu kÃ¶nnen 

4. Bild 4.7 enthÃ¤l eine logarithmische Auftragung des AerosolrÃ¼ckstreuverhÃ¤l 
nisses Ru - 1 gegen den AerosolwellenlÃ¤ngenexponente V .  Letzterer ist (vgl. 
Abschnitt 3.4.2) ein grobes MaÃ fÃ¼ die GrÃ¶Â der Teilchen. Die Form die- 
ser Auftragung Ã¤hnel der in [Rosen et al., 19971, wo BKS-Messungen anhand 
dieses Diagramms klassifiziert werden. Die Symboldarstellung erlaubt die Iden- 
tifizierung von Ia-Partikeln. 

5. Abb. 4.8 Ã¤hnel der Auftragung von Bild 4.4, diemal jedoch mit T ]  als Symbol- 
Parameter stat t  T - TNAT; stat t  einer zusÃ¤tzliche Temperaturinformation 
erhÃ¤l man damit einen Hinweis auf die GrÃ¶Ã der Teilchen, V ;Â -1,5 deutet 
auf groÃŸ Partikel hin. 

6. Bild 4.9 zeigt die senkrecht polarisierte Komponente des RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltni 
Ses, RJ_, Ã¼be der Parallelkomponente Rl l .  Die schwarze Linie entspricht einer 
Aerosoldepolarisation von 1 (die theoretisch nicht Ãœberschritte werden kann, 
vgl. Abschnitt 2.3.2). Diese Art der Auftragung ist neu; in der Diskussion un- 
ten wird sich zeigen, daÂ sie wichtige Informationen Ã¼be die Koexistenz von 
festen und flÃ¼ssige Teilchen gibt. Die Symbole sind nach T - TNAT codiert. 

7. In Bild 4.10 ist schlieÃŸlic die senkrecht polarisierte Komponente der 
RÃ¼ckstreu~erhÃ¤ltnisse Ri, Ã¼be der Temperaturdifferenz ( T  - TNAT) mit T] 

als Symbolparameter aufgetragen. 
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Total Backscaiier Ratio 

Abbildung 4.4.: Beide MeBwinter: Aerosoldepolarisaton Ã¼be Gesamt-RÅ¸ckstreuverhÃ¤l 
nis, Symbolcodierung nach T - TNAT: * steht fÃ¼ T - TNAT < -3.6 K,  + fÃ¼ -3.6 5 
T - TNAT < 0 K, grau X fÃ¼ T - T N ~ ~  > 0 K 
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AWI-Lidar 959697: R(532)-1 vs. T-TNAT 

Abbildung 4.5.: Beide MeBwinter: Ru - 1 vs. T - TNAT, codiert nach 6^:  + steht fÃ¼ 
0 < S  ̂<0.15, weiBofÃ¼r0.1 < 6̂  <0.30, grau * fÃ¼r0.3  < S  ̂< 1.00 
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Abbildung 4.6.: Beide Mehinter:  dAer vs.T - TNAT, codiert nach Ru - 1: + steht 
0 5 Ru - 1 < 1, weif30 fÃ¼ 1 < R u - - 1  < 3, grau * f Ã ¼ r  < R u  - 1 < 8 

fÃ¼ 
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Abbildung 4.7.: Beide M e f ? ~ i n t e r : l o g ~ ~ ( R ~  - 1) vs. V ,  codiert nach JAer: steht fÃ¼ 
0 5 JAer < 0.15, + fÃ¼ 0.15 5 JAer < 0.30, grau * fÃ¼ 0.30 5 JAer < 1.00 
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Abbildung 4.8.: Beide MeBwinter: dAe'- vs. Ru, codiert nach 7: + steht fÃ¼ -4 5 7 < -2> 
0 fÃ¼ -2 5 7 < 0 ,  grau * fÃ¼ 7 2 0 
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Abbildung 4.9.: Beide Meflwinter: Rll vs. RL, codiert nach T - TNAT: * steht fÃ¼ T - 
TN.4T < -3.6 K, fÃ¼r-3. 5 T-TKAT 5 0 K, graUXfÃ¼i-T-TNA > 0 K 
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AWI-Lidar 959697: Rs(532)-1 vs. T-TNAT 

Abbildung 4.10.: Beide MeBwinter: RL vs. T - THAT, codiert nach 7:  + steht fÃ¼ -4 5 
7 < -2,  fÃ¼ -2 5 7 < 0 ,  grau * f Ã ¼ r  2 0 
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4.4.2. Diskussion 

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

Nach Bild 4.4 zerfallen alle4 PSC-Messungen in nur 2 Klassen: solche mit  
hohen Aerosoldepolarisationen 6̂  > 5% und kleinen RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltniss 
Ru bis ca.. 1,5 und solche mit kleinem oder verschwindendem 6̂  und hÃ¶here 
Ru bis zu 6. Die erste Gruppe wird mit dem Typ Ia identifiziert, die zweite 
mit Typ Ib, wobei der Ãœbergan hier offenbar flieÂ§en ist; z.B. existiert keine 
LÃ¼ck in den Ru zwischen Ia und Ib. Die breite Verteilung der Depolarisationen 
bei den Ia-Beobachtungen kann mit den grofien Fehlern von dAer bei kleinen 
RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltniss erklÃ¤r werden. Bei den Temperaturen zeigt sich, daÂ 
der Ia-Typ bei signifikant hÃ¶here Temperaturen (bei TNAT bis einige Kelvin 
darunter) auftritt,  wÃ¤hren die Ib-PSCs offenbar erst ab  T - TNAT < -3 K 
beobachtet werden. 

In Abbildung 4.5 (AerosolrÃ¼ckstreuverhÃ¤ltn Ru - 1 in AbhÃ¤ngigkei von der 
Temperatur T - TNAT) sieht man bei hohen Temperaturen bis etwa TNAT 
praktisch konstantes Hintergrundaerosol und ab 3 bis 4 K unterhalb von TNAT 
einen starken Anstieg entsprechend der Ausbildung von stark rÃ¼ckstreuen 
den Ib-PSCs. Die depolarisierenden Ia-Teilchen erscheinen bei kleinen, nahe- 
zu konstanten RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltniss hauptsÃ¤chlic im Temperaturintervall 
-4 < T - TNAT < 0 K. Bei sehr tiefen Temperaturen scheinen die RÃ¼ckstreu 
verhÃ¤ltniss nicht mehr weiter anzusteigen bzw. wieder zu fallen, was mit na- 
hezu vollstÃ¤ndige Kondensation der verfÃ¼gbare HNOa bzw. einer Denitrifi- 
zierung der beobachteten Luftmasse erklÃ¤r werden kann. 

In Figur 4.6 (Aerosoldepolarisation Ã¼be der Temperaturdifferenz ( T  - TNAT)) 
sind bis zu T-TNAT < -5 K fast nur Ia-Partikel zu sehen; die nicht oder wenig 
depolarisierenden Beobachtungsdaten aus Ib-Wolken liegen fast alle auf der 
Abszisse. Bei sehr tiefen Temperaturen, fÃ¼ etwa T - TNAT 5 -5 K ,  existieren 
fast keine Beobachtungen mehr mit hohen hAer, weil die hohe RÃ¼ckstreuun 
der dort beobachteten Ib-Wolken den Beitrag der depolarisierenden Teilchen 
maskiert (die beobachtete Aerosoldepolarisation ist die eines Gemisches von 
wenigen festen und vielen flÃ¼ssige Partikeln.). 

0 In Bild 4.7 wird die Relation des AerosolrÃ¼ckstreuverhÃ¤ltniss Ru - 1 mit dem 
AerosolwellenlÃ¤ngenexponente 7 (als grobes MaÂ fÃ¼ die GrÃ¶i3 der Teilchen) 
deutlich. Weil die Bestimmung eines sinnvollen Werten fÃ¼ 7 von genÃ¼gen 
hohen AerosolrÃ¼ckstreuintensitÃ¤t abhÃ¤ngt sind fast nur Teilchen aus Ib- 
Wolken zu sehen; diese zeigen einen leichten systematischen Gang zu grÃ–f3ere 

'Bis auf die sog. ,,Sonder-PSCs" die hier der Ãœbersichtlichkei halber nicht mit dargestellt wurden; 
sie werden in Abschnitt 4.4.4 gesondert diskutiert. 

124 



4. Ergebnisse 

n und damit grÃ¶Â§er Teilchen bei hÃ¶here Ru - 1, was nach der STS-Theorie 
zu erwarten ist. Die Punkte mit einer signifikanten Aerosoldepolarisation lie- 
gen systematisch bei hÃ¶here n, was darauf hindeutet, daÂ die festen Partikel 
systematisch grÃ¶Â§ sind als die STS-Tropfen. Im unteren Teil der Abbildung 
liegt praktisch nur Hintergrundaerosol; das mittlere 7 hier betrÃ¤g etwa -2 
(Teilchen kleiner als Ca. 0,25pm). 

Deutlicher sieht man die AbhÃ¤ngigkei des 7 von der Teilchenart in Abb. 4.8, 
einer Auftragung wie in Bild 4.4 aber mit n als Symbol-Parameter. Die Be- 
obachtungen mit hohen n konzentrieren sich bei kleinen Ru und hohen aAer 
(,,Ial'). Dies ist wieder ein Beleg dafÃ¼r daÂ die festen PSC-Teilchen meist we- 
sentlich grÃ¶Â§ als die STS-TrÃ¶pfche sind; die Anzahldichte m ~ Â  dann sehr 
gering sein, um die geringe RÃ¼ckstreuun im Parallelkanal zu erklÃ¤ren 

Die Koexistenz von festen und flÃ¼ssige Teilchen wird aus den nÃ¤chste bei- 
den Auftragungen deutlich. Bild 4.9 zeigt die senkrecht polarisierte Kompo- 
nente des RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltnisse R1, Ã¼be der Parallelkomponente R l l .  Ganz 
klassisch sind bei Rn bis etwas 1,5 (Ia-PSCs nach Browell) hohe Ri-Werte 
bei vergleichsweise hohen Temperaturen zu sehen. Rechts davon, im Gebiet 
der klassischen (kalten) Ib-Wolken, hat  R1 jedoch keineswegs (innerhalb der 
Fehlergrenzen) einen Wert von 1, wie man es fÃ¼ Wolken aus Mie-Partikeln 
erwartet; vielmehr ist RJ_ fast immer > 1 mit einem typischen Wert von 2. 

In Bild 4.10 zeigt sich sehr schÃ¶ das plÃ¶tzlich Ansteigen von RJ_, sobald die 
Temperatur unter TiNAT fÃ¤ll (eigentlich schon bei T - TNAT M +2 K,  dies 
ist aber konsistent mit dem Fehler von bis zu 2,5 K in der Bestimmung der 
Temperaturen). Bei T w TsTs scheint R.L ein Minimum aufzuweisen; es kÃ¶nnt 
darÃ¼be spekuliert werden, ob die konkurrierende Kondensation von HNOg 
in den STS-Teilchen zu kleineren RÃ¼ckstreusignale bei den festen Partikeln 
fÃ¼hrt Bei sehr tiefen Temperaturen, unter T - TNAT w -5 ,s  K, geht Ri 
ebenfalls zurÃ¼c (bis praktisch auf 1). MÃ¶glicherweis ist diese Tendenz wegen 
der geringen Zahl der Messungen bei diesen Temperaturen nicht signifikant. 

4.4.3. Typische zeitliche Entwicklung 

Die beiden hier behandelten PSC-Winter wiesen eine Ã¤hnlich Entwicklung auf [Bi- 
ele et al., 19981; exemplarisch sind je drei charakteristische Profile fÃ¼ den Beginn, 
die Mitte und das Ende der PSC-,,Saisonx in Abb. 4.11 dargestellt. Die ersten PSC- 
Messungen (je linkes Profil) werden bei Temperaturen wenig unter TNAT nur im 
querpolarisierten Kanal detektiert, d.h.  es sind nur groÂ§ feste Teilchen mit einer ge- 
ringen Anzahldichte vorhanden; mit abnehmender Temperatur im arktischen Wirbel 
werden spÃ¤te auch im parallel polarisierten Kanal (1b)-PSCs nachgewiesen (mittlere 
Profile). Es bildet sich in der Mitte des Winters oft eine typische ,,Sandwichstruktur" 
aus wie in den mittleren Profilen der beiden Abbildungen zu sehen. Ein typisches 
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Abbildung 4.11.: Typische PSC-Profile (Tagesmittel) am Anfang, der Mitte und am  Ende 
der ,,PSC-Saisoni(. In (a) sind drei FÃ¤ll fÃ¼ den Winter 1995/96 dargestellt, in  (b)  aus dem 
Winter 1996/97. Die oberen Teil bilder stellen jeweils das RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltn (dicke Li- 
nie) und die Aerosoldepolarisationx 10 (dÃ¼nn Linie) dar; die durchgezogene vertikale Linie 
verdeutlicht R=l, d.h. aerosolfreie AtmosphÃ¤re Die unteren Teilbilder zeigen die zugehÃ¶ri 
gen Profile von Temperatur (schwarz), TNAT und Tim (gebrochene bzw. strichpunktierte 
Linien). Der jeweils schraffiert eingezeichnete Bereich verdeutlicht den HÃ¶henbereic mit  
T < TNAT- 
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Merkmal hierbei ist, daÂ die Ib-Wolke niemals bis zu den RÃ¤nder des (hier schraf- 
fiert eingezeichneten) HÃ¶henintervall reicht, wo T < TNAT; vielmehr findet man die 
Schichten mit depolarisierenden Teilchen in den HÃ¶henbereichen wo T gerade unter- 
halb von TNAT ist. Am Ende der ,,PSC-Saison'' (rechte Profile) sind wieder kleinere 
Ru charakteristisch; auch die starken depolarisierenden Schichten werden seltener 
bzw. nur abgeschwÃ¤ch beobachtet. 
Der prinzipielle Verlauf der zeitlichen Entwicklung der PSCs kann sehr gut mit  dem 
Tempera tu r~e r l~uf  erklÃ¤r werden; am Anfang der PSC-,,Saison1' fallen die Tempera- 
turen im arktischen Vortex in der unteren und mittleren StratosphÃ¤r zum erstenmal 
synoptisch unter TxAT und es kann zur Bildung von PSCs aus zunÃ¤chs nur festen 
Partikeln kommen. Bei weiterer AbkÃ¼hlun unter TSTS beginnen die flÃ¼ssige STS- 
Teilchen zu wachsen, man beobachtet Ib-PSCs in den kÃ¤lteste HÃ¶henbereiche mit 
oft gleichzeitiger Anwesenheit von festen Partikeln in dem (grÃ¶aeren HÃ¶henbereic 
wo T < TNAT. Zum Ende des Winters bzw. bei der ErwÃ¤rmun des Wirbels werden 
zuerst die Ib-PSCs schwÃ¤chc dann lÃ¶se sich auch die Schichten mit den depolari- 
sierenden Teilchen endgÃ¼lti auf. 

4.4.4. Klassifikation und Vergleich mit  Modellrechnungen 

Aus der DatenÃ¼bersich soll im folgenden versucht werden, eine sinnvolle Klassifika- 
tion von PSCs zu erarbeiten. ZunÃ¤chs betrachte ich die konventionelle Auftragung 
von dAer gegen Ru unter Hinzuziehung der Temperaturinformation (Abb. 4.4) und 
des WellenlÃ¤ngenexponente (Abb. 4.8). 

,,Normale" PSCs 

Im Ru/bAer-Bild 4.4 zeigt sich sehr klar, daÂ alle beobachteten PSCs in zwei Klassen 
zerfallen, solche mit hohen Aerosoldepolarisationen und niedrigen Ru und solche mit 
sehr kleinem bAer, aber RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltniss von ca. 1,5 bis 6. Dies ist im Rah- 
men der Fehlergrenzen mit der ,,klassischen" Einteilung von Browell et al. [I9901 
vereinbar, insbesondere wenn man die hohen Fehler von 8̂  bei kleinen RÃ¼ckstreu 
verhÃ¤ltnisse bedenkt. Allerdings gibt es keine LÃ¼ck bei den Ru zwischen den Ia- 
und den Ib-PSCs wie in Tabelle 1.2, vielmehr gehen die nichtdepolarisierenden Par- 
tikel Ã¼bergangslo aus dem Hintergrundaerosol (in der NÃ¤h von Ru = 0) hervor. 
Die Spezifikation des WellenlÃ¤ngenexponente des PSC-Typs Ia nach Browell lÃ¤Â 
sich mit den vorliegenden Daten schlecht Ã¼berprÃ¼fe da  die Unsicherheit von 7 
bei den kleinen Ru der Ia-Teilchen zu groÂ wird. Hinweise, daÂ die stark depo- 
larisierenden PSCs typischerweise grÃ¶Â§e Teilchen enthalten, geben aber die ge- 
naueren RÃ¼ckstreusondenprofil beim Vergleich mit Lidardaten; die bereits gezeigte 
Abb. 3.34 (Seite 104) ist ein Beispiel hierfÃ¼r Der WellenlÃ¤ngenexponen der nicht 
(dAer < 2,5%) depolarisierenden Teilchen ist im Mittel -1,7 und nicht -3 bis -2 wie 
in Tab. 1.2; dies kann jedoch qualitativ auf die Verwendung des WellenlÃ¤ngenpaar 
(353 nm;532 um) s ta t t  (603 nm;1064 nm) zurÃ¼ckgefÃ¼h werden. 
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Koexistenz von festen und flÃ¼ssige Partikeln 

Die Abb. 4.9 bzw. 4.10 haben bereits fiir die gesamte Datenbasis gezeigt, daÂ im 
allgemeinen bei groÂ§e Ru, d.h. nach bisherigen VerstÃ¤ndni in Ib-PSCs, das Signal 
RL im querpolarisicrten Kanal nicht auf 1 sinkt, sondern meist signifikant darÃ¼be 
liegt. Gleichzeitig geht aber (vgl. Abb. 4.4) die Aerosoldepolarisation S  ̂-+ 0 (sie 
ist innerhalb der Fehlergrenzen mit 0 vereinbar); ohne Information Ã¼be Rl wÃ¼rd 
man diese MeBpunkte als reine Ib-PSCs klassifizieren. Typische HÃ¶henprofil fÃ¼ 
solche FÃ¤ll zeigt Abb. 4.11 insbesondere an den Tagen, die fÃ¼ die Mitte der ,,PSC- 
Saison" charakteristisch sind. Dies sog. ,,Sandwich-PSCs" zeigen Ib-Wolken in der 
kalten mittleren HÃ¶henschich und Ia-Wolken darÃ¼be und darunter, wo die Tem- 
peratur nur knapp unter TNAT liegt. In Bild 4.12 sind Profile der Komponenten 
des RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltniss fÃ¼ den 12.2.1997 dargestellt; man sieht deutlich, daÂ 
R1 innerhalb der ,,IbC1-Schicht nur auf Werte von Ca. 2 sinkt. Dies ist fÃ¼ fast alle 

AWI-LIDAR 12.02. 97 532 nm SP corr, 

0 1  2 3 4 5 6 7 8 9 1 0 1 1 1 2  
backscatter ratio 

0 0.01 0.02 0.03 0.04 0.05 0.06 0.07 0.08 
volume depolarisation 

Abbildung 4.12.: Oberes Bild: Rn- und RL-Profile der PSC vom 12.2.97, einer typischen 
,+!3andwich"-PSC. RJ_ dicke Linie, R l l  dÃ¼nn Kurve. Das untere Bild zeigt die korrespon- 
dierenden Profile der Volumendepolarisation und damit die Schichten, in  denen depola- 
risierende Teilchen beobachtet wurden. Die Profile zu den zwei verschiedenen Beobach- 
tungszeiten (s. oben rechts) sind durch einen Offset von 4 bzw. 0.04 voneinander getrennt 
gezeichnet. 

derartigen geschichteten PSCs typisch; RL hat  zwar an den RÃ¤nder die hÃ¶chste 
Werte, liegt aber innerhalb der ,,flÃ¼ssigen Schicht fast immer signifikant Ã¼be 1. Da 
die durch experimentelle Fehler hervorgerufene positive Korrelation von R1 mit Rll 
a posteriori beseitigt worden ist (siehe Anhang E.3), ist dieses Ergebnis nur geo- 
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physikalisch zu erklÃ¤ren Offenbar koexistieren feste PSC-Teilchen bei T < TNAT 
mit den flÃ¼ssige STS-Teilchen, es liegt eine externe Mischung vor. Beim Vergleich 
der Aerosoldepolaristion mit dem RÃ¼ckstreuprofi ist das oft nicht zu sehen, d a  die 
hohen Rn der flÃ¼ssige Teilchen die RÃ¼ckstreuun dominieren und damit S  ̂ auf 
kleine Werte drÃ¼cken ,,maskierenu. Ein Ã¤hnliche Ergebnis fand Wedekind [1997] an 
PSC-Beobachtungen Ã¼be SodankylÃ¤ 
Diese Mischung von Partikeln kann modelliert werden. Abbildung 4.13 von Tsias 
[I9981 zeigt eine mikrophysikalische Berechnung der (dAer,R)-Charakteristik fÃ¼ eine 
externe Mischung von festen NAT- und flÃ¼ssige STS-Teilchen bei typischen stra- 
tosphÃ¤rische Bedingungen (60 hPa, 10 ppbv HNo3, 5 ppmv H z 0  und 0 , l  ppbv 
H2S04). Angenommen ist dabei, daÂ nur 0,5 ppbv SalpetersÃ¤ur zu NAT konden- 
siert ist, die Anzahldichte betrÃ¤g danach nur 0,003 c m 3 ;  die NAT-Teilchen werden 
als nahezu monodispers (Lognormalverteilung, Breitenparameter a = 1,01) mit 
einem Modenradius r = 2pm angesehen. Der Scharparameter der Kurven ist die 
AspherizitÃ¤ der NAT-Partikel. FÃ¼ die flÃ¼ssige Teilchen (STS) wird eine konstan- 
t e  Anzahldichte von 10 c m 3  und eine relat,iv breite Lognormalverteilung (0 = l , 8 0  
wie Hintergrundaerosol, vgl. Abschnitt 1.4.1) angenommen; der freie Parameter, 
dargestellt durch die Farbskala, ist die Menge HN03 (als ppbv ausgedrÃ¼ckt) die in 
der flÃ¼ssige Phase vorliegt; der Anteil der HNOg in der flÃ¼ssige Phase ist nach 
dem STS-Modell eine streng monotone Funktion der Temperatur (vgl. 3.29), d.h.  je 
tiefer die Temperatur, desto mehr SalpetersÃ¤ur in der flÃ¼ssige Phase. Man verglei- 
che Abbildung 4.13 mit den Lidardaten, Abbildung 4.4; die Ãœbereinstimmun ist 
nicht nur qualitativ frappierend! Offenbar kÃ¶nne bereits die einfachen Annahmen 
im Modell von [Tsias, 19981 den GroÂ§tei der beoba,chteten (6^,R)-Charakteristik 
der in zwei Jahren Ã¼be Ny-Alesund beobachteten PSCs erklÃ¤ren Weiterhin wird 
die These gestÃ¼tzt daÂ in den meisten hier beschriebenen PSC-Beobachtungen eine 
externe Mischung von flÃ¼ssige und festen Teilchen vorliegt, was die Klassifizie- 
rung in ,,reineK Ia- bzw. Ib-Wolken schwierig macht. Weiterhin sind offenbar stets 
nur grÃ¶Â§enordungsmÃ¤ 5% der verfÃ¼gbare HNOs in festen Partikeln kondensiert, 
wÃ¤hren die STS-Tropfen fast das ganze Reservoir an  SalpetersÃ¤ur ausschÃ¶pfe 
kÃ¶nnen 
Die Abb. 4.9 lagt weiterhin erkennen, daÂ die Rl ein Maximum fÃ¼ kleine Rn be- 
sitzten und bei grÃ¶fiere RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltniss als ca. 1,5, also bei beginnender 
STS-Kondensation, systematisch auf ca. 2-3 abnehmen. Dies kÃ¶nnt damit erklÃ¤r 
werden, daÂ die Kondensation von HN03 in den STS-Teilchen das Anwachsen der 
festen Partikel hemmt bzw. eine Umverteilung von kondensierter Materie von festen 
in die flÃ¼ssige Aerosole stattfindet. Mit anderen Worten, fÃ¼ T < Tsrs wachsen die 
STS-Teilchen offenbar auf Kosten der NAT-Partikel. 

SonderfÃ¤ll 

Wie oben bereits erwÃ¤hnt fallen die PSC-Beobachtungen von lediglich drei (von Ã¼be 
100) MeÂ§tage durch ungewÃ¶hnlich R/d-Kombinationen auf (Abbildung 4.14). Es 
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Ob ' '  r l " 7 ' l ' " ' l  ' ' ' I ' ' ' '  

so! hq 
ppbHN0, = 0  50 9 90 I 

a = 1 0 1  1 8 0  9 2 4 1  I 
I ~ m o d  = 2 00 0  07 - 0  28um 1 8 581 , 

Abbildung 4.13.: Theoretische Berechnung der R/6-Charakteristik bei 532 n m  eines 
Gemisches von STS- und NAT-Aerosol; Randbedingung ist, daÂ zusammen 0.5 ppbv HNOi 
kondensiert sind. S ist das RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltni Nach Tsias [1998]. 

sind dies die PSCs vom 21./22.12,1995, 6.1.1996 und 6.2.1996. Die Abbildung 4.15 
zeigt fÃ¼ diese Zeiten die Temperaturprofile. 
Am 21./22.12.95 fÃ¤ll das wellenfÃ¶rmig Temperaturprofil auf. Hieraus kann man 
schlieflen, daÂ fÃ¼ diesen Zeitraum die SchwerewcllenaktivitÃ¤ Ã¼be ~y-Alesund  un- 
gewÃ¶hnlic hoch war; nach Meilinger et al. [I9951 ist es mÃ¶glich daÂ hier Nicht- 
gleichgewichtszustÃ¤nd bei schnellen TemperaturÃ¤nderunge auch fÃ¼ T > TNAT zur 
Nukleation von HN03  . 3 HzO gefÃ¼hr haben kÃ¶nnen Die Ortstrajektorien zeigen 
einen komplexen Weg der Luftmassen von der grÃ¶nlÃ¤ndisch OstkÃ¼st (T < TNAT) 
Ã¼be den skandinavischen GebirgsrÃ¼cken die Halbinsel Kola (hier T > TNAT), No- 
waja Semlja (wieder T < TNAT) und Ost-Spitzbergen. 
Die Temperaturgeschichte der Luftmassen, die am 21./22.12.95 in Ny-Alesund an- 
kommen, weist in den letzten 1,5 Tagen eine hohe KÃ¼hlrat von fast 5 K/d aus. 
Am 6.1.96 zeigen die RÃ¼ckwÃ¤rtstrajektori ebenfalls eine schnelle AbkÃ¼hlun der 
Luftmassen von etwa 4 K/d in den letzten drei Tagen bis zu einem Temperatur- 
minimum knapp oberhalb Tice 12 Stunden vor dem Beobachtungszeitpunkt, gefolgt 
von einer mÃ¤aige ErwÃ¤rmun um bis zu 2 K. 12-24 Stunden vor der Beobachtung 
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Abbildung 4.14.: Aerosoldepolarisation vs. Ru fÃ¼ die drei ,,aus dem Rahmen fallenden" 
PSC-MeBtage. Die Symbole + stehen fÃ¼ den 21./22.12.95. o fÃ¼ den 6.1.96 und * fÃ¼ den 
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Abbildung 4.15.: AtmosphÃ¤rentemperatu zusammen mit  den wichtigsten Existenztem- 
peraturen fÃ¼ die Zeiten der ,,Sonder-PSCsfl. Die glatten Kurven bezeichnen, in Richtung 
steigender Temperatur, TIce, TSTS und TNAT. 
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passierten die Luftpakete die NordostkÃ¼st GrÃ¶nlands 
Am 6.2.96 liegt die Temperatur in weiten HÃ¶henbereiche nahe bei oder leicht un- 
terhalb Ti,--; fÃ¼ eine PSC vom Typ 11 sind die RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltnis jedoch viel zu 
gering. Es kann hÃ¶chsten darÃ¼be spekuliert werden, ob gerade beginnende Eisbil- 
dung beobachtet wurde. Die RÃ¼ckwÃ¤rtstrajektori zeigen eine extrem tiefe Tempe- 
ratur w TiCe fast 24 Stunden vor der Beobachtungszeit. Die Ortstrajektorien zeigen 
einen Weg der Luftmassen von der SÃ¼dspitz GrÃ¶nland Ã¼be die DÃ¤nemarkstrafl 
nach Spitzbergen, praktisch ohne LandberÃ¼hrung Die Messungen dieses Tages sind 
die ungewÃ¶hnlichste der drei ,,Sonder-PSCs". Die Abbildung 4.4.4 zeigt detailliert 
die Profile der RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltnis RL und Rll ,  die Aerosoldepolarisation und die 
Auftragung Rl l  versus dAer in 15 m-AuflÃ¶sun und stÃ¼ndliche Mittelung. Offenbar 
existiert in 20-22 km HÃ¶h eine Ib-Schicht, wÃ¤hren im HÃ¶henbereic 14-19 km die 
,,IdLL-Partikel mit Ri bis zu 100 beobachtet werden. 
Auch aus anderen Lidarmessungen ist ein Ã¤.hnlic ungewÃ¶hnliche PSC-Typ in eini- 
gen FÃ¤lle beobachtet worden. Zwei derartige Messungen werden in Abbildung 4.17 
vorgestellt; verglichen mit den hier diskutierten Beobachtungen (Figur 4.14) fÃ¤ll 
auf, daÂ die Aerosoldepolarisation nur Werte von 0,1 bis 0,3 erreicht und daÂ ein 
kontinuierlicher Ãœbergan zum Bereich der klassischen Ia-PSCs (kleine R) existiert. 
Ich mÃ¶cht hier eine mikrophysikalische Modellrechung vorstellen (Abb. 4.18 von 
Tsias [1998]), die eine bemerkenswerte Ãœbereinstimmun mit den Beobachtungsda- 
ten der ,,Sonder-PSCs" zeigt. Die Abbildung zeigt die (Per,R)-Charakteristik fÃ¼ 
monomodale NAT-Teilchen bei typischen stratosphÃ¤rische Bedingungen (60 hPa,  
10 ppbv HN03, 5 ppmv H 2 0  und 0 , l  ppbv HzS04) wie in Abb. 4.13. Angenommen 
ist hier jedoch, daÂ 0,5 ppbv SalpetersÃ¤ur zu NAT kondensiert sind; der freie Pa- 
rameter (Farbskala) ist der effektive Radius der Teilchen, der Scharparameter der 
Kurven ist die AspherizitÃ¤ der NAT-Partikel. Offenbar paÃŸ die gerechnete (OAer,R)- 
Charakteristik zu den Lidardaten insbes. der PSC vom 6.2.1996 (Abbildung 4.14). 
Verfeinerte theoretische Berechnungen [Tsias, 19981, die auch die zeitlich variable 
GrÃ¶fienverteilun der NAT-Partikel simulieren, kÃ¶nne auch die in Abb. 4.17 dar- 
gestellten Messungen erklÃ¤ren anscheinend ist die Messung aus Ny-Alesund vom 
6.2.96 gerade in einem solchen Zeitfenster gemacht worden, daÂ die eher speziellen 
Annahmen von Abbildung 4.18 nÃ¤herungsweis erfÃ¼ll waren, wÃ¤hren die beiden 
anderen Messungen vom 21./22.12.95 und vom 6.1.96 den Fall einer ,,Sonder-PSC 
in Entwicklung" zeigen. 
Die diskutierten SonderfÃ¤ll lassen also den SchluÂ zu, daÂ hier ausnahmsweise fast 
die gesamte im Volumen enthaltene SalpetersÃ¤ur zu HN03 . 3 H 2 0  oder einem ande- 
ren festen Hydrat kondensiert ist (bei weitgehender Abwesenheit von STS-Partikeln) 
und damit die beobachten hohen Aero~oldepol~risationen bei gleichzeitigem hohen 
RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltn bewirkt. Ã„hnlich Beobachtungen diskutiert Wedekind [I9971 
anhand von Lidarbeobachtungen in SodankylÃ¤/Finnland er nennt diesen PSC-Typ 
tentativ ,,Id"5. Er kommt ebenfalls zu dem SchluÂ§ daÂ bei diesen RÃ¼ckstreucharakte 

Name ,,Ic1' ist bereits 1996 von Tabazadeh et al. verwendet worden. 
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960206 Ah=lSrn. Fit > 24 km. xtalk-corrected 
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Abbildung 4.16.: Die PSC 
vom 6.2.1996 in Original-HÃ¶hen 
auffÃ¶sun (15 m ) ,  drei Profile 
(Stundenmittel) sind zusammen 
dargestellt. Der Fit an die Rayleigh- 
AtmosphÃ¤r beginnt hier schon bei 
z > 24 km,  weil das Signal i m  
querpolarisierten Kanal schon 
bei 27 k m  in den Hintergrund 
Ã¼bergeht Abbildung (a) zeigt die 
polarisierten Komponenten des 
RÃ¼ckstreuverhÃ tnisses in einer 
halblogarithmischen Auftragung: 
die Linien mit  den (fast Ã¼ber 
all) wesentlich hÃ¶here Werten 
bezeichnen RJ_, die anderen Rll. 
Bild (b)  stellt die Profile der 
Aerosoldepolarisation dar; Daten 
oberhalb 22 k m  wurden wegen des 
stark zunehmenden Fehlers nicht 
dargestellt. Bild (C) schliefllich ist 
ein Scatterplot Ĵ '' vs. Rll. 
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Joint Freauencv Distribution 

BSR 532 Bockscatter Ratio R 

Abbildung 4.17.: Ein neuer PSC-Typ? Bild (a) zeigt zwei Lidarmessungen von Januar 
1997; die Messung vom 7./8.1. ist die mit  der ,,IdC'-Charakteristik, wÃ¤hren zum Vergleich 
eine ,,normaleu PSC vom 19.1.97 dargestellt ist. Die PSC vom 7./8.1. war zugleich die erste 
Beobachtung des Winters 1996/97; die Temperatur in der Wolke war w T N A ~ .  Bemerkens- 
wert ist die groÂ§ HÃ¶h (bis 28 km) .  (ALOMAR-Lidar, mit  freundlicher Genehmigung 
von Heia Mehrtens und Sederico Sierli). Bild (b) [Peter et  al., 19971 ist ein Plot der f ig -  
zeuggetragenen Lidardaten einer ausgedehnten PSC sÃ¼dlic von Spitzbergen (Ca. 76Â N) 
in Ca. 26 k m  HÃ¶h vom 31.12.96; mit freundlicher Genehmigung von Martin Wirth und 
Wolfgang Renger, DLR Oberpfaffenhofen 

ristika der Ã¼berwiegend Teil der gasfÃ¶rmige H N 0 3  zu festen Partikeln kondensiert 
sein muÂ§ im Gegensatz zu den Ia-Wolken mit hÃ¶chsten (10.. .20)% kondensierter 
HN03  [ebendort]. 
Das hohe RuckstreuverhÃ¤ltni kann entweder durch eine hÃ¶her Anzahldichte als 
bei normalen la-Partikeln oder durch wesentlich grÃ¶Â§e Teilchen erklÃ¤r werden. 
Der WellenlÃ¤ngenexponen 7 ist fÃ¼ diese Partikel in der Tat > 0, was auf Radien 
deutet, die grÃ¶Â§ als die WellenlÃ¤ng sind. Ein 7 2 0 deutet nach Abb. 2.2 (Sei- 
te 30) auf einen mittleren effektiven Radius von l, 5pm. Wenn die ,,normalen" la- 
Teilchen einen typischen Radius von 0 , 5 p m  haben, kann Ã¼berschlÃ¤g eine ErhÃ¶hun 
des RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltniss von 1,2 auf 3 allein durch den grÃ¶Â§er Radius der ,,Id- 
Partikel" erklÃ¤r werden (Der Ruckstreukoeffizient und damit das AerosolrÃ¼ckstreu 
verhÃ¤ltni R-1  ist annÃ¤hern oc r2 [Wedekind, 19971; 1+(1,2-1) X (1,510, 5)2 w 3). 
Es stellt sich jetzt noch die Frage, ob die zur VerfÃ¼gun stehende Zeit (wenige Stun- 
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Abbildung 4.18.: Theoretische Berechnung der R/S-Charakteristik bei 532 n m  von NAT- 
Aerosol; Randbedingung ist, da,Â 5 ppbv HN03 kondensiert sind; die Punkte sind jeweils 
Aspekt-VerhÃ¤ltnis-Schare zu je einem Wert des effektiven Radius (vgl. Farbcode). S ist 
hier wieder das RiickstreuverhÃ¤ltnis 

den bis 1-3 Tage) fÃ¼ das Wachstum von so groÂ§e Partikeln (r  > lpm) ausreicht. 
Mikrophysikalische Modellrechnungen [Tsias, 19981 (nicht gezeigt) scheinen diese 
Frage zu bejahen; die beste Ãœbereinstimmun mit den Mefiergebnissen wird von 
einer Simulation des Partikelwachstums erreicht, wo nur wenig mehr Teilchen ak- 
tiviert sind als in ,,klassischen" Ia-PSCs, auf diesen kondensiert jedoch infolge der 
besonderen Temperaturgeschichte die Ã¼berwiegend Menge der verfÃ¼gbare Salpe- 
tersÃ¤ure Dieses Resultat steht im Gegensatz zu Wedekind [1997], der die hohen 
RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltnis der ,,IdU-PSCs mit einer hÃ¶here Anzahldichte erklÃ¤rt 

4.5. ÃœberprÃ¼fu von mikrophysikalischen Modellen 

Nachdem im vorangegangenen Kapitel bereits die (Per,R)-Charakteristik von ,!nor- 
malen" und von ,,Sonderu-PSCs erfolgreich mit mikrophysikalische Modellrechnun- 
gen verglichen wurde, soll in diesem Abschnitt anband der Lidar-Daten versucht 
werden, drei spezielle Fragen zu beantworten: 
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0 Gibt es Hinweise auf die Existenz von SAT, d.h.  von gefrorenem Hintergrund- 
aerosol, in der StratosphÃ¤re 

Hintergrund: SAT kÃ¶nnt unter UmstÃ¤nde als Kondensationskeim fÃ¼ feste 
(NAT-) Teilchen dienen. 

0 Ist die Unterschreitung der STS-Temperatur (TsTs) eine hinreichende Bedin- 
gung fÃ¼ die Beobachtung von PSCs vom Typ Ib? 

Hintergrund: Das wÃ¤r ein gewichtiges Argument, daÂ sich PSCs vom Typ Ib  
als Wolken aus STS-Partikeln erklÃ¤re lassen. 

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

Hintergrund: Dies wÃ¤r neben der Kondensation auf SAT der zweite Bildungs- 
mechanismus fÃ¼ feste PSC-Teilchen, der - von von heutigen mikrophysikali- 
sehen Theorien aus - ohne starke AbkÃ¼hlunge unter die synoptische Tempe- 
ratur auskommt. 

4.5.1. Existenz von SAT in der StratosphÃ¤r 

SAT, SchwefelsÃ¤uretetrahydrat ist als ein mÃ¶gliche Keim zur Bildung von festen 
NAT-Partikeln bei Temperaturen oberhalb des Frostpunktes interessant, vgl. Ab- 
schnitt 1.4.3, Seite 18. Wenn SAT-Aerosol in der StratosphÃ¤r vorhanden ist, mÃ¼Â§t 
sich die gefrorenen H2S04 4 HzO-Partikel durch eine von Null verschiedene Aerosol- 
depolarisation bzw. eine ErhÃ¶hun der Volumendepolarisation Ã¼be den molekularen 
Wert im Temperaturbereich TNAT bis w 210 K (genauer: TsAT-Mek) bemerkbar ma- 
chen. In Abb. 4.19 ist die Aerosoldepolarisation gegen T - TNAT fÃ¼ Messungen 
bei hohen StratosphÃ¤rentemperature aufgetragen. Da  hier praktisch nur Hinter- 
grundaerosol mit kleinen RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltniss gemessen wird, sind die Fehler 
von 6̂  betrÃ¤chtlich die Teilabbildungen zeigen deshalb, von links nach rechts, 
6̂  - &(F), JAer - 2&(6Aer), S  ̂- 3&(JAer). Offenbar existieren Daten, wo die 
Aerosoldepolarisation signifikant (drei Standardabweichungen) grÃ¶Â§ als Null ist, 
bis ca. 10 K oberhalb TNAT. JAer selbst muÂ§ mit dem gleichen Signifikanzlevel, min- 
destens JAer = 0,005 betragen (mittlerer Wert: 0,Ol-0,02). Um diese Depolarisation 
zu erzeugen, mÃ¼sse die Partikel nach den theroretischen Berechnungen von Mis- 
hchenko et al. [1996a,b]; Mishchenko und Sassen [I9981 eine bestimmte Mindest- 
grÃ¶Â besitzen; je nach Form der Partikel ergibt sich ein typischer Mindestradius 
reff FZ 0 , 2 p m  mit einer ziemlich breiten Streuung je nach Form und Abweichung 
von der Kugelgestalt (Extrema: 0, 006pm bzw. O,5pm). DaÂ deformierte flÃ¼ssig 
SchwefelsÃ¤ureaerosol mit einer kleinen Abweichung von der Kugelgestalt (5%) die 
beobachteten Depolarisationen erzeugen kÃ¶nnen ist - nach denselben Rechnungen - 
unwahrscheinlich, weil das Hintergrundaerosol die dafÃ¼ notwendigen groÂ§e Radien 
r > 0, 4pm nicht enthÃ¤lt Damit ergibt sich: 
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Abbildung 4.19.: 8̂  vs. T - 'TNAT im  Bereich warmer Temperaturen; Messungen vom 
Winter 1995/96. Details siehe Text. 

1. Die Existenz von gefrorenem Hintergrundaerosol, d.h. SAT, kann fÃ¼ Tempe- 
raturen zwischen TNAT und TsATPmelt fÃ¼ kleine Teilchen nicht ausgeschlossen 
werden. 

2. Es existieren Messungen fÃ¼ TNAT < T < TsAT-melt mit signifikanter Aerosol- 
depolarisation bzw. signifikant erhÃ¶hte Volumendepolarisation. Theoretische 
Berechnungen von Tsias [I9981 zeigen, daÂ beim Gefrieren von 0 , l  ppbv der 
verfÃ¼gbare H2S04 des Hintergrundaerosols Aerosoldepolarisationen von eini- 
gen % erwartet werden kÃ¶nnen Das stÃ¼tz die These, daÂ in der StratosphÃ¤r 
tatsÃ¤chlic SAT beobachtet werden kann. 

3. Aufgrund der grÃ¶Â§er Fehler in der Bestimmung von S  ̂ bei den kleinen 
R im Hintergrundaerosol und der grundsÃ¤tzlichen geringen Empfindlichkeit 
von polarisationsempfindlichen Lidar-Messungen fÃ¼ kleine asphÃ¤risch (=fe- 
ste) Teilchen ist eine genauere, quantitative Aussage nicht mÃ¶glich 



4. Ergebnisse 

4.5.2. Ausreichende Bedingung fÃ¼ die Bildung von STS-PSCs 

Es soll nun untersucht werden, ob hinreichend tiefe Temperaturen, T < TSTS, 
tatsÃ¤chlic zwingend zur Bildung von STS-Partikeln (Ib-PSCs) fÃ¼hren Dazu wur- 
de untersucht, ab  welcher Temperatur das RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltn signifikant Ã¼be das 
RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltn des Hintergrundaerosols von ca. 1,05 bis 1,2 steigt. Es ergibt 
sich fÃ¼ beide Mefiwinter, daÂ unterhalb von T-TNAT = (-5,8&0,4) K entsprechend 
T - TSTS = (-2,2 & 0,4)  K alle Datenpunkte ein signifikant erhÃ¶hte RÃ¼ckstreu 
verhÃ¤ltni aufweisen. Mit der gegebenen Unsicherheit von T - TNAT bzw. T - TSTS 
von &2,5 K (vgl. Abschnitt 3.5.5) heifit das: Die Unterschreitung von TSTS fÃ¼hr in 
jedem Falls zur Bildung von PSCs, 

4.5.3, Heterogenes Gefrieren? 

In Abschnitt 1.4.3 wurde bereits ein ProzeÂ vorgestellt (mesoskalige schnelle Tempe- 
raturflukuationen), der zum Gefrieren von flÃ¼ssige Aerosolen oberhalb Tgis fÃ¼hre 
kÃ¶nnt [Meilinger et al., 1995; Tsias et al., 199761. Es bleibt jedoch zur Zeit offen, 
ob gegenwiirtig verfÃ¼gbar mesoskalige Modelle in der Lage sind, die Amplitude und 
Struktur der Temperat~rf luktu~t ionen korrekt zu berechnen [Peter, 19971. Eine an- 
dere MÃ¶glichkei ist das heterogene Gefrieren flÃ¼ssige Teilchen. Labormessungen an 
STS-TrÃ¶pfche unter stratosphÃ¤rische Bedingungen [KrÃ¤me et al., 199861 zeigen, 
daÂ heterogenes Gefrieren erst bei SchwefelsÃ¤ureanteile von < 40 Gewichts - % 
mÃ¶glic ist; das entspricht etwa T - TNAT < -2 K.  In diesen Experimenten wur- 
den die Partikel allerdings mit Eiskeimen geimpft; es bleibt zu untersuchen, ob in 
der StratosphÃ¤r oberhalb TEiS Ã¼berhaup feste Kondensationskeime in den STS- 
TrÃ¶pfche enthalten sein kÃ¶nnen Sheridan et al. [I9941 haben in stratosphÃ¤rische 
Aerosolen nur in etwa 2% aller FÃ¤ll unlÃ¶slich Kerne (grÃ¶Â§ 10-30 nm) gefunden. 
Koop et a1. [1995] und Biermann et al. [1996] untersuchten heterogenes Gefrieren 
an einigen unlÃ¶sliche Substanzen, die in der StratosphÃ¤r vorkommen kÃ¶nnten in- 
klusive Mikrometeorite. In keinen der untersuchten FÃ¤ll stieg die Nukleationsrate 
auf stratosphÃ¤risc relevante GrÃ¶flenordnungen die genannten Autoren kommen zu 
dem SchluÂ§ daÂ heterogene Gefrierprozesse in der StratosphÃ¤r unwahrscheinlich 
sind. 

Auch mit den vorliegenden Messungen kann diese Frage nicht entschieden werden: 
hierzu wÃ¤r es nÃ¤mlic notwendig, Lidarbeobachtungen von festen Partikeln zu fin- 
den, deren Temperaturgeschichte alle anderen mÃ¶gliche Gefrierprozesse ausschlieÂ§t 
Wegen des Fehlens von mesoskaligen RÃ¼ckwÃ¤rtstrajektori der Temperatur und 
der MÃ¶glichkeit daÂ SAT-Partikel als Kondensationskerne dienen kÃ¶nnen ist dies 
jedoch z.Zt. nicht mÃ¶glich 
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4.6. Bedeutung von kleinskaligen 
Temperaturvariationen 

Die Temperatur ist der dominierende Parameter fÃ¼ die Bildung und AuflÃ¶sun von 
PSCs. Zur Zeit ist man weit davon entfernt die stratosphÃ¤rische Temperaturen 
genau genug zu kennen, um PSCs korrekt zu modellieren. Die stratosphÃ¤rische 
Temperaturen Ã¼be der winterlichen Arktis sind allgemein hÃ¶he als Å¸be der Ant- 
arktis, oft liegen sie nur wenige Kelvin Å¸be der PSC-Bildungstemperatur; deshalb 
kÃ¶nne lokale bis regionale StÃ¶runge des synoptischen Temperaturfeldes leicht zur 
Entstehung von PSCs fÃ¼hren Carslaw et al. [I9981 haben gezeigt, daÂ lokale PSCs 
(z.B. in Leewellen) zu einer nahezu vollstÃ¤ndige Chloraktivierung mit nachfolgen- 
der OzonzerstÃ¶run fÃ¼hre kÃ¶nnen 

mountain wave cooling, AT [Kl 

Abbildung 4.20.: HÃ¤ufigkei von A bkÃ¼hlereignisse durch mountain waves. Dargestellt 
ist die Frequenz, mit  der A bkÃ¼hlereigniss grÃ¶fle als AT in Luftpaketen innerhalb des 
arktischen Wirbels wÃ¤hren Dezember und Januar 1 994-95 auftraten. Die Resultate sind 
aufgetragen als mittlere Zeit zwischen mountain wavesereignissen der AbkÃ¼hlun AT oder 
grofler (obere Kurve, linke Achse) und als Bruchteil aller Ereignisse, die zu Temperaturen 
5 TEiS bzw. TEIS -4  K fÃ¼hrte (untere Kurven, rechte Achse). Simulation mit ECMWF- 
Windfeldern und Parametrisierung der mountain waves nach Bacmeister et al. D9941 fÃ¼ 
das 550 K-Niveau (?Ã 25 mbar) am  1.Dezember (w 500 K am 31.Januar wegen diabati- 
schem Absinken). Nach [Carslaw et al., 1998, fig.31 mit freundlicher Genehmigung von 
K.S. Carslaw. 

Allgemein kÃ¶nne alle Hindernisse6 fÃ¼ die troposphÃ¤risch StrÃ¶mun zur Anregung 

'Solche Hindernisse kÃ¶nne orographische Merkmale wie Gebirgsketten oder auch sich bewegende 
Frontensysteme sein. 
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von aufwÃ¤rt propagierenden Schwerewellen und zu einer Coriolis-Ablenkung der a t -  
mosphÃ¤rische StrÃ¶mun fÃ¼hren Je  nach Zustand der AtmosphÃ¤r kÃ¶nne daraus 
TeinperaturstÃ¶runge in der StratosphÃ¤r und ggf. PSC-Bildung resultieren. Abbil- 
dung 4.20 aus [Carslaw et al., 19981 zeigt exemplarisch fÃ¼ den arktischen Wirbel 
im Winter 1994195 die HÃ¤ufigkei von AbkÃ¼hlereignisse in mountain waves; z.B. 
konnte alle 10 Tage eine AbkÃ¼hlun von mindestens 10 K unter die synoptische Tem- 
peratur berechnet werden, wobei 35% der Ereignisse die Luftpakete unter Tice - 4 K 
und 70% unter Tice abkÃ¼hlten Die Luftmassen im Vortex zirkulieren auf derselben 
Zeitskala einmal um das Wirbelzentrum; das bedeutet, daÂ im Mittel bei jedem 
Umlauf ein signifikantes AbkÃ¼hlereigni zu erwarten ist. 
In der vorliegenden Arbeit wurde gezeigt, daÂ regionale oder lokale AbkÃ¼hlereig 
nisse (2.B. in mountain waves) mit hoher Wahrscheinlichkeit fÃ¼ die Bildung von 
festen PSC-Teilchen verantwortlich sein mÃ¼ssen Diese Partikel kÃ¶nne sich nach 
dem Gefrieren Ã¼be groÂ§ Gebiete des arktischen Wirbels ausbreiten, da  fÃ¼ das 
Weiterexistieren der einmal gebildeten Teilchen lediglich T < TNAT erforderlich ist. 
Mit den Bebachtungsdaten vertrÃ¤glic sind zwei Szenarien (die sich nicht gegenseitig 
ausschlieflen) zur Bildung fester Teilchen: 

e Erzeugung von prÃ¤-aktivierte SAT z.B. zu Beginn der ,,PSC-Saison", das 
dann wegen der seltenen Ãœberschreitun der SAT-Schmelztemperatur lange 
im Wirbel Ã¼berleb und bei Unterschreitung von TNAT immer wieder zur Kon- 
densation von HNOi zu NAT fÃ¼hre kann. 

e Ko-Kondensation von SalpetersÃ¤urehydrate bei Eisbildung in kalten Leewel- 
len; das Eis verdampft bald darauf wieder, die SalpetersÃ¤urehydrat (die sich 
langsam in die thermodynamisch stabile Form, NAT, umwandeln) Ãœberlebe 
wiederum wenn T < TNAT. 

4.7. Trajektorienrechungen 

Es soll im folgenden untersucht werden, ob die Herkunft der Ã¼be ~ ~ - A l e s u n d  beob- 
achten Luftpakete eine Korrelation mit dem darin beobachteten PSC-Typ aufweist. 
Solche Vergleiche in bezug auf die Temperaturgeschichte sind schon oft gemacht wor- 
den (vgl. Beyerle [1994]; Stebel [1998]; Wedekind [1997]; Larsen et al. [1997]) und 
ergaben je nach verwendeter Datenbasis oftmals inkonsistente Ergebnisse. Oft wur- 
den nur anhand von Fallbeispielen von einzelnen PSCs die Temperaturgeschichte auf 
einzelnen HÃ¶he studiert; eine Hauptfehlerquelle sind die ungenauen Temperaturen 
der meteorologischen Felder und damit der berechneten Trajektorien. Die systema- 
tischen Fehler kÃ¶nne bis zu 2 K betragen und die Streuung ist (vgl. 3.5.3) ebenfalls 
grÃ¶Â§enordungsmÃ¤ 5 2  K. Damit ist ein Vergleich mit den Existenztemperaturen 
z.B. fÃ¼ NAT oder Eis oft wenig aussagekrÃ¤ftig 
Hier wurde deshalb ein etwas anderer Weg eingeschlagen: einmal wird auch die Her- 
kunft der Luftpakete betrachtet, d.h. die Ortstrajektorien. Zum anderen wurde eine 
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Abbildung 4.21.: Stereographische Karte der Nordpolarregion. Die fett umrandeten Ge- 
biete (schwarze Identifizierungsnummern) sind nach Carslaw et al. [I9981 diejenigen Gebie- 
te, fÃ¼ die Berechnungen eine hohe Wahrscheinlichkeit von signifikanten AbkÃ¼hlereignisse 
in m o u n t a i n  waves vorausgesagt haben. 

eher statistische Herangehensweise gewÃ¤hlt es sind RÃ¼ckwÃ¤rtstrajektori (vgl. Ab- 
schnitt 3.5.3 auf S. 92) fÃ¼ alle relevanten Datenpunkte berechnet worden, d.h.  fÃ¼ 
alle Riickstreumessungen (auf 200 m HÃ¶henauflÃ¶su integrierte Stundenmittel) der 
Aerosol-Datenbank (siehe Abschnitt 4.4.1) mit T < &T7. 

Zur Betrachtung der Korrelationen zwischen beobachteten PSC- 
Aerosoleigenschaften und den RÃ¼ckwÃ¤rtstrajektori kann nun eine beliebige 
Teilmenge der Daten (z.B. alle depolarisierenden PSC-Mef3punkte) ausgewÃ¤hl 
werden; es werden dann nur die Temperatur- und Ortstrajektorien der Luftpakete 
dieser Teilmengen zusammen dargestellt. Dieses Vorgehen hat sich zur Betrachtung 
der Temperaturgeschichte bewÃ¤hrt da  sich aus der Schar aller Ternperaturkur- 
ven leicht eine mittlere Temperaturkurve berechnen lÃ¤Â (zusammen mit der 
Standardabweichung aller Kurven um die mittlere). Bei den Ortskurven ist die 
Analyse schwieriger, da  bei den etwa 10000 vorliegenden Trajektorien auch die einer 
Teilmenge sehr schnell fast jedes Gebiet der Arktis Ã¼berdecken Hier wurde deshalb 

'Nur fÃ¼ T < T N ~ . ~  deshalb, weil fÃ¼ hÃ¶her Temperaturen keine PSC-Partikel beobachtet wurden. 



4. Ergebnisse 

ein anderer Ansatz gewÃ¤hlt fÃ¼ jeden Mei3punkt mit T < TNAT wurde die Ortskurve 
daraufhin untersucht, ob sie irgendwann eines der in Abb. 4.21 definierten Gebiete 
trifft. Danach wird die maximale Temperatur im Zeitintervall vom letzten ,,Trefferu 
bis zum Beobachtungszeitpunkt sowie die Indentifizierungsnummer des letzten 
getroffenen Gebietes bestimmt. 
Damit sind objektive GrÃ–f3e gegeben, die direkt mit den beobachteten Aerosolei- 
genschaften der Datenbasis verglichen werden kÃ¶nnen 
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4.7.1. Temperatur-RÃ¼ckwÃ¤rtstrajektori 

ZunÃ¤chs definiere ich die Kriterien, anhand derer die Messungen eingeteilt wurden: 

Ã¼berwiegen gefrorene Partikel (Ia): 

1. Nach Browell: R u + & ( R u )  > 1, l  A Ru-&(Ru)  < 1 , 4  A *-&(JAer) > 
0,025 A JAer + &(JAer) > 0 , 3  A S  ̂- &(JAer) < 0,5.  
In Worten: Innerhalb der Fehlergrenzen liegt Ru zwischen 1,l und 1,4 und 
JAer zwischen 0,3 und 0,5 (auf jeden Fall > 0,025). 

2. Diese Arbeit: Ru+&(Ru)  > 1 , O  A Ru+&(Ru)  < 1 ,75  A JAer-E(*) > 
0,025 A RI - &(R.L) > 2,O. 
In Worten: Innerhalb der Fehlergrenzen liegt Ru zwischen 1 , O  und 1,75, 
JAer ist grÃ¶Â§ 0,025 und RJ_ ist grÃ¶Â§ 2,O. 

Ã¼berwiegen flÃ¼ssig Partikel (Ib) 

1. Nach Browell:Ru + &(Ru) > 2 , 5  A Ru - &(Ru) < 7,5 A dAer - &(JAer) < 
0,025 A dAer + &(SAer) > 0, 005 A SAer + &(dAet) < 0 , 3  A T < TNAT. 
In Worten: Innerhalb der Fehlergrenzen liegt Ru zwischen 2,5 und 7,5, dAer 
zwischen 0,005 und 0,025 (auf jeden Fall < 0,3)  und es gilt T < TNAT. 

2. Diese Arbeit:Ru -i?(Ru) > 1,75 A RL +&(RL) < 2 , 0  A JAer +&(JAer) < 
0,025 A T - TSTS - 2 , 5  < 0. 
In Worten: Innerhalb der Fehlergrenzen liegt Ru Ã¼be 1,75, Rj. ist kleiner 
2, 6̂  kleiner 0,025 und die Temperatur unter TSTS. 

Temperaturgeschichte von Ã¼berwiegen gefrorenen Partikeln 

Die Temperaturgeschichten zeigen im Durchschnitt eine langandauernde (> 1 d) 
tiefe Temperatur T < TNAT vor der Beobachtung. DafÃ¼ gibt es zwei mÃ¶glich Er- 
klÃ¤rungen entweder entstehen die festen Teilchen in einem langsamen Gefrier- bzw. 
Kondensationsprozei3 (es kommt die Kondensation von HNOs auf prÃ¤aktivierte 
SAT in Frage), oder die Chance des Luftpaketes, ein AbkÃ¼hlereigni in einer moun- 
tazn Waue zu erleiden, ist grÃ¶i3er 

Temperaturgeschichte von Ãœberwiegen flÃ¼ssige Partikeln 

Die Temperaturgeschichten zeigen im Durchschnitt eine starke AbkÃ¼hlun kurze Zeit 
vor der Beobachtung. Wenn feste Teilchen nur in mountazn waves bei AbkÃ¼hlun 
unter  TE;^ entstehen, sollten bei schnellen AbkÃ¼hlunge von hohen Temperaturen 
durchschnittlich weniger feste Teilchen zu erwarten sein, da  die Luftpakete dann 
kaum Zeit hatten, ein AbkÃ¼hlereigni zu durchlaufen. 
Diese Ergebnis ist vergleichbar mit den Resultaten von [Larsen et al., 1997; Wede- 
kind, 19971. 
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Abbildung 4.22.: Gemittelte TemperaturrÃ¼ckwÃ¤rtstrajektori (Abszisse ist die Zeit in 
Tagen vor der Beobachtung) fÃ¼ vier FÃ¤ll von PSC- Beobachtungen in IVy-Alesund: (a) 
fÃ¼ PSCs vom Typ  Ia nach Browell, (b) fÃ¼ den Typ Ib nach Browell; (C) fÃ¼ ,,reine Ib- 
PSCs" (diese Arbeit) und (d) fÃ¼ ,,reine Ia-PSCs" (diese Arbeit). Die unterbrochenen 
Linien markieren die Standardabweichung der Temperaturmittelwerte. 
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4.7.2. Statistische Analyse der Ortskurven 

Im folgenden soll der NukleationsprozeÂ der gefrorenen PSC-Teilchen untersucht 
werden. Dazu wurden die RÃ¼ckwÃ¤rtstrajektori von 8193 Mefipunkten (alle Aero- 
solmeflpunkte der Winter 95/96 und 96/97 mit T < TNAT, ,,Sonder-PSCsl' ausge- 
nommen) in folgende Kategorien eingeteilt: 

Depolarisierende Partikel beobachtet: Ja/Nein. 

Als Kriterium betrachte ich wegen der mÃ¶gliche Koexistenz von festen und 
flÃ¼ssige Teilchen hier nicht die Aerosoldepolarisation S^, sondern das quer- 
polarisierte RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltn RJ_ und lege fest, daÂ R1 - K X E(RL) > 1 
mit K=(l ,2,3) als Indiz fÃ¼ die Anwesenheit von festen Partikeln gelten soll. 
Je grÃ¶Â§ der Faktor K ,  desto signifikanter ist der Datenpunkt. 

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

Falls ,,TrefferN: War die maximale Temperatur T seit dem Verlassen des aktiven 
Gebiets bis zur Messung grÃ¶Â§ oder kleiner TNAT? 

Es ergibt sich zunÃ¤chst daÂ die groÂ§ Mehrzahl (ca. 70%) aller RÃ¼ckwÃ¤rtstr 
jektorien mindestens einmal eines der in Abb. 4.21 definierten ,,aktivenN Gebiete 
berÃ¼hr hat. Das am hÃ¤ufigste (zuletzt) getroffene Gebiet (68% aller Treffer) ist 
die grÃ¶nlÃ¤ndisc KÃ¼ste8 was wegen der Meteorologie und der geographischen Lage 
von ~ ~ - A l e s u n d  ohne weiteres verstÃ¤ndlic ist (Luftmassen strÃ¶me im Normalfall 
zyklonal, d.h. von West nach Ost). Es gibt jetzt zwei zu testende Hypothesen: 

1. Feste Teilchen kÃ¶nne nur bei starken UnterkÃ¼hlunge (unterhalb Tice) kon- 
densieren, wie sie normalerweise nur in orographisch induzierten Wellen vor- 
kommen. Hier gebildetes Eis sublimiert nach der UnterkÃ¼hlungsphas schnell 
wieder, die ebenfalls gebildeten SalpetersÃ¤urehydrat bleiben Ã¼bri und kÃ¶nne 
nachgewiesen werden, solange T < TNAT bleibt. 

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

AufgeschlÃ¼ssel nach den oben angegebenen Klassifikationskriterien ergibt sich nun 
die in Tabelle 4.1 angegebene Statistik (umseitig). 

'Nr. 6 in Abbildung 4.21. 
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1 Treffer mit 11 feste Teilchen 1 keine festen Teilchen 1 

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

T - TNAT < 0 
T - TNAT > 0 
Summe Treffer 

kein Treffer 
Gesamtsumme 

Diskussion 

Feste PSC-Teilchen werden in grob einem Drittel aller Mefipunkte beobachtet. Die 
Haufigkeit, mit der diese festen Partikel beobachtet werden, ist in Luftpaketen mit  
,,TrefferR etwa doppelt so hoch wie ohne. Wenn die synoptische Temperatur nach 
dem vermuteten Wellenereignis bis zur Beobachtung unter TNAT bleibt, steigt die 
Haufigkeit, mit der Ia-PSCs beobachtet werden, um den Faktor drei gegenÃ¼be ,,war- 
men" Zwischenzeiten. Die rechten drei Spalten der Tabelle zeigen, daÂ viele ,)Tref- 
fertrajektorien" nicht zur Bildung von beobachtbaren Ia-Partikeln fÃ¼hren dies ist 
auch einsichtig, da  nicht jede Trajektorie uber einen Gebirgszug zu signifikanter 
WellenaktivitÃ¤ in der StratosphÃ¤r fÃ¼hr (vgl. Abb. 4.20). Die Gruppe der Trajek- 
torien, die in den letzten drei Tagen vor der Beobachtung nur ungestÃ¶rt Gebiete 
passiert haben, zeigt eine etwas geringere Haufigkeit fÃ¼ die Beobachtung von festen 
Partikeln. 
Zusammenfassend  wird obige Hypothese 1 zwar von diesem Resultat gestÃ¼tzt 
jedoch existiert eine signifikante Anzahl von Messungen, die nur damit nicht erklÃ¤r 
werden kÃ¶nnen D.h. es wurden zweifelsfrei feste Partikel nachgewiesen, obwohl die 
Ortstrajektorien keins der Gebiete berÃ¼hr haben, die geeignet sind, starke Wellen- 
aktivitÃ¤ in der StratosphÃ¤r auszulÃ¶sen 
Nun kÃ¶nnt das auch daran liegen, daÂ (a) die Ortstrajektorien in diesen FÃ¤lle 
so ungenau waren, daÂ sie eines der aktiven Gebiete scheinbar verfehlt haben, in 
Wirklichkeit jedoch getroffen haben oder (b) daÂ die Karte der aktiven Gebiete 
(Abb. 4.21) ungenau bzw. unvollstÃ¤ndi ist (sie stÃ¼tz sich nur auf Berechnungen 
vom Dezember-Januar 1994195). Ein starkes Argument fÃ¼ die Entstehung von fe- 
sten Teilchen auÂ§erhal von Wellen liefert jedoch die Gruppe der Beobachtungen mit 
festen PSC-Teilchen, wo die Luftpakete aus aktiven Gebieten kommen, jedoch bis zur 
Beobachtung synoptisch uber TNAT erwÃ¤rm worden sind; vorher in mountain waves 
gebildete feste SalpetersÃ¤urehydrat sollten dabei mit hoher Wahrscheinlichkeit ver- 
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dampfen. Auch eine Verschiebung der Grenztemperatur auf TNAT+2 K (mÃ¶gliche 
systematischer Fehler der Trajektorientemperaturen) Ã¤nder nichts wesentliches an 
diesem Resultat. 
Das heif3t: Hypothese 2 trifft offenbar auch zu. TatsÃ¤chlic kann ja die Existenz 
von festen Kondensationskeimen (SAT?) aus den Lidarmessungen bis zu einer Tem- 
peratur von mindestens 205 K nicht ausgeschlossen werden bzw. es werden solche 
depolarisierenden Teilchen anscheinend auch beobachtet (Abschnitt 4.5.1). 

Entstehung der ersten la-PSCs im Winter 

Zu Beginn des arktischen Winters stabilisiert sich der Polarwirbel, die Temperaturen 
sinken. In beiden betrachteten Wintern waren die ersten dann auftretenden PSCs 
allein im Depolarisationskanal zu beobachten, es traten also ,,klassische" Ia-PSCs 
auf. Die RÃ¼ckwÃ¤rtstrajektori von Ort und Temperatur deuten in beiden FÃ¤lle 
(18./19.12.95 und 3.14.1.97) auf eine wahrscheinliche Produktion der festen Partikel 
in mounta in  waves an der NordkÃ¼st GrÃ¶nlands die Temperatur der Luftmassen 
von diesem Gebiet bis zur Beobachtung war in beiden FÃ¤lle deutlich unter TNAT, 
jedoch nicht tief genug zur Bildung von STS-PSCs. 

4.8. OberflÃ¤chen und Volumendichten 

In diesem Abschnitt prÃ¤sentier ich die aus den Lidardaten abgeleiteten Aerosolo- 
berflÃ¤chen und Volumendichten prÃ¤sentieren diese GrÃ¶fie kÃ¶nne z.B. in ,,chemi- 
cal box1'-Modellen als Inputparameter dienen, um den Ozonabbau a posteriori zu 
simulieren. 
Aus allen Aerosolbeobachtungen der beiden Winter 1995196 und 1996197 sind nach 
dem Verfahren von Gobbi (vgl.Abschnitt 3.4.4) OberflÃ¤chendichte S und Volumen- 
dichten V berechnet worden. Diese stehen fÃ¼ alle Meflpunkte der Aerosoldatenbank 
zur VerfÃ¼gung die Darstellungen in Abbildung 4.23 sollen lediglich einen Ãœberblic 
geben. Der Vergleich mit den HÃ¶henschnitte der Temperatur Ã¼be iVy-â‚¬lesu 
(Anhang C) zeigt deutlich die Korrelation der Aerosoldichte mit HÃ¶hen und Zeit- 
bereichen tiefer Temperatur. 
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Abbildung 4.23.: Contourplot der nach Gobbi D951 aus den RÃ¼ckstreukoeffiziente 
bei 532 n m  berechneten OberflÃ¤chen (a.) und VoJumendichten [b) i m  Winter 1995/96. 
MeBzeitpunkte sind durch die senkrechten Striche Ã¼be der Abbildung angedeutet. 
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Abbildung 4.24.: Contourplot der nach Gobbi [1995] aus den Ruckstreukoeffizienten 
bei 532 n m  berechneten OberflÃ¤chen (a) und Volumendichten (b)  i m  Winter 1996/97. 
Mefizeitpunkte sind durch die senkrechten Striche Ã¼be der Abbildung angedeutet. 
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In der EinfÃ¼hrun wurden die Fragen an das Experiment formuliert; hier soll versucht 
werden, sie zu beantworten. 

0 Wie lassen sich PSCs sinnvoll klassifizieren, d.h. nicht nur phÃ¤nomenologisch 
sondern auch mikrophysikalisch sinnvoll? 
Antwort Die auf Browell zurÃ¼ckgehend Klassifikation in Ia- und Ib-Typen 
hauptsÃ¤chlic nach Ru und dAer ist nicht ausreichend. Es wurde gezeigt, dafi 
die meisten ,,flÃ¼ssigen1 PSCs koexistierend auch depolarisierende, d.h. feste 
Teilchen enthalten, deren Aerosoldepolarisation jedoch vom hohen RÃ¼ckstreu 
verhÃ¤ltni der flÃ¼ssige Partikel ,,maskiert1' wird. Das Problem ist die Verwen- 
dung der eindimensionalen GrÃ¶fi dAer bei PSCs, die aus einer externen Mi- 
schung von Partikeln bestehen; eine bessere Analyse wird in diesem Fall durch 
die Betrachtung der polarisierten RÃ¼ckstreukoeffiziente RL und Rli  erreicht: 
Ein RL > 1 zeigt zuverlÃ¤ssi die Anwesenheit von asphÃ¤rische Teilchen, auch 
wenn Rl l  bzw. Ru gleichzeitig hohe Werte annehmen. 

0 Wie ist Existenztemperaturbereich bzw. die Einsatztemperatur dieser Typen? 
Antwort Die Einsatztemperatur fÃ¼ flÃ¼ssig Teilchen ist innerhalb der expe- 
rimentellen Unsicherheit: TsTs. Die Existenztemperatur der depolarisierenden, 
festen Partikel ist T < TNAT. 

Wie hÃ¤ng das Auftreten der verschiedenen Typen (aufier von der Umgebungs- 
temperatur) von der Temperatur- und sonstigen Vorgeschichte der Luftpakete 
ab? 
Antwort Es existiert eine hohe Korrelation des signifikanten Auftretens von 
gefrorenen Aerosolen mit a)  einer langen (> 1 d) Periode mit T < TNAT vor 
der Beobachtung und b) der Herkunft der Partikel aus Gebieten, die hÃ¤ufig 
StÃ¶runge der synoptischen Temperatur durch mountuzn wuves erwarten las- 
sen. Eine genauere Analyse ist mangels einer Wellen-Klimatologie noch nicht 
mÃ¶glich 

Welche mikrophysikalischen Modelle sind mit den Beobachtungen konsistent? 
Antwort FÃ¼ flÃ¼ssig Aerosole: STS. FÃ¼ feste Teilchen: Kondensation von 
meist nur wenigen Prozent der in der Gasphase verfÃ¼gbare SalpetersÃ¤ur 
zu feste Hydraten (PSC-Typ ,,Iail); in AusnahmefÃ¤lle Kondensation eines 
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grofien Teils der in der Gasphase verfÃ¼gbare SalpetersÃ¤ur zu festen Hydra- 
ten (PSC-Typ ,,Idl'). Diese festen Part,ikel existieren bis zu TNAT * 2 , s  K und 
kÃ¶nne (wenigstens etliche Stunden) mit den STS-TrÃ¶pfche koexistieren. Die 
Existenz von SAT in der StratosphÃ¤r kann fÃ¼ effektive Radien < 0 ,2pm 
generell nicht ausgeschlossen werden, in einigen Beobachtungen konnten mit 
einer hohen Signifikanz depolarisierende Teilchen (dAer  z 0.01) bis zu einer 
Temperatur von 205 K nachgewiesen werden. Die Bildung von festen PSC- 
Partikeln auf prÃ¤aktivierte SAT ist deshalb ebenso mit den Beobachtungs- 
daten konsistent wie das Gefrieren von flÃ¼ssige Aerosolen bei mesoskaligen 
AbkÃ¼hlereignissen 

Wie kann die PSC-Sta.tistik mit der Meteorologie der StratosphÃ¤r erklÃ¤r wer- 
den? 
Wie kann die beobaclltete zeitliche Ent~i~icklung der PSCs mit mikrophysika- 
lischen Modellen unter BerÃ¼cksichtigun der Meteorologie erklÃ¤r werden? 
Antwovt Die beginnende AbkÃ¼hlun der StratosphÃ¤r im arktischen Winter 
begÃ¼nstig zunÃ¤chs die Bildung von festen PSC-Partikeln durch AbkÃ¼hler 
eignisse in kalten Leewellen. Dies scheint eher die Regel als die Ausnahme 
zu sein, da  die Luft im arktischen Wirbel mit einer typischen Periode von 
nur wenigen Tagen immer wieder signifikate AbkÃ¼hlereigniss erfÃ¤hrt die da- 
bei gebildeten festen PSC-Teilchen existieren weiter, solange T < TN,Q. Mit 
Unterschreitung der STS-Temperatur im weiteren Verlauf des Winters kon- 
densieren notwendiger\veise (zusÃ¤tzlich flÃ¼ssig Aerosole (STS); das typische 
Temperaturminimum in der StratosphÃ¤r gibt dann Anlafi zur Beobachtung 
der sogenannten ,,Sandwich-PSCsti mit stark rÃ¼cl<streuende ,>Ibii-PSCs in der 
kÃ¤lteste mittleren Schicht. und stark depolarisierenden, wenig rÃ¼ckstreuende 
,,1a1'-PSCs in den wÃ¤.rmere HÃ¶henbereiche darÃ¼be und darunter. 

Was bedeutet das fÃ¼ die 03-Chemie? 
Antwort Chemical Box-Modelle sollten fÃ¼ T < TsTs die heteorogene Chemie 
an STS-Partikeln berÃ¼cksichtigen Das bedeutet hohe Reaktionsraten, aber 
wegen der allein relevanten tiefen Temperaturen, nur geringe beitragende Vo- 
lumina im arktischen Wirbel (besonders in ,,warmen1' Wintern). Im Prinzip 
kÃ¶nne die notwendigen OberflÃ¤chen und Volumendichten der flÃ¼ssige Teil- 
chen aus den thermodynamischen Modellen und den synoptischen Tempera- 
turen berechnet werden. 

FÃ¼ alle T < TNAT mÃ¼fit zusÃ¤tzlic die heteorogene Chemie an festen Salpe- 
tersÃ¤urehydrate (NAT?) berÃ¼cksichtig werden. Die Reaktionsraten hier sind 
relativ klein, das beitragende Volumen des polaren Wirbels aber ist grÃ¶fle 
als bei den STS-PSCs; entsprechend mehr Luft kann prozessiert werden. Die 
HÃ¤ufigkei des Auftretens von festen PSCs kann noch nicht modelliert werden, 
da  eine Klimatologie der offenbar entscheidenden mesoskaligen Temperaturf- 
luktuationen noch fehlt und der genaue Gefrierprozefi ( s o ~ ~ ~ o h l  fÃ¼ das Gefrieren 
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bei T < TEis als auch fÃ¼ die postulierte Kondensation auf prÃ¤aktivierte SAT) 
noch unbekannt ist. FÃ¼ kalte stratosphÃ¤risch Winter scheint jedoch das Auf- 
treten von gefrorenen PSC-Partikeln, die Ca. 5% der verfÃ¼gbare SalpetersÃ¤ur 
enthalten, die Regel zu sein. 

Es existieren nur wenige Feldmessungen, die auf den Einflufi der Teilchenart 
auf die OzonzerstÃ¶run schlieÃŸe lassen. Neuber et al. [I9971 kommen mittels 
des Vergleichs von Ozonsondierungen mit Lidarmessungen zu dem SchluÃŸ dai3 
die HÃ¶henschichte mit klassischen Ib-PSCs weniger effektiv Ozon abbauen als 
HÃ¶henbereiche in denen hauptsÃ¤chlic Ia-Teilchen nachgewiesen worden sind. 
Diese Beobachtung kann aber auch so interpretiert werden, dafi bei Tempe- 
raturfluktuationen im Polarwirbel um TsTs die Ia-Partikel Ã¼be den Beobach- 
tungszeitraum wesentlich lÃ¤nge persistierten (und damit Ozon prozessieren 
konnten) als die leichter ,,flÃ¼chtigen1 Ib-PSCs aus STS-Partikeln. 



Anhang 



B riebszeiten 

Die ZeitÃ¤ume wÃ¤hren denen in ~ ~ - A l e s u n d  Lidar-Messungen durchgefÃ¼hr wur- 
den, sind in der Tabelle A.l zusammengestellt. ErfaBt sind alle Winterkampagnen, 
die zwischen dem Winter 1988189 und 1996197 durchgefÃ¼hr wurden. Die Tabel- 
le A.2 gibt einen Ãœberblic Ã¼be die wÃ¤hren dieser Meflperioden verwendeten De- 
tektionskanÃ¤le Der mit dem im Rahmen dieser Arbeit konstruierte Aerosol-Ozon- 
Detektor wurde wÃ¤hren der Winterkampagnen 1995196 und 1996197 eingesetzt. 
Eine Ãœbersich Ã¼be die mit diesem System durchgefÃ¼hrte MeBzeiten ist in den 
nachfolgenden Tafeln dargest,ellt. 

Die Tafeln A.1 bis A.5 geben eine visuelle Ãœbersich Ã¼be die MeBzeiten in den Win- 
tern 1995196 und 1996197. Aufgetragen Ã¼be der Uhrzeit (UT) fÃ¼ jeden einzelnen 
Mei3tag ist jedes Rohdatenprofil durch eine dÃ¼nn vertikale SÃ¤ul dargestellt, deren 
HÃ¶h den sog. ,,Channelcode" reprÃ¤sentiert dies ist eine Codierung der gleichzeitig 
aktiven KanÃ¤le 

Ta belle A. 1 .: ZeitrÃ¤ume wÃ¤hren denen Lidar-Messungen durchgefÃ¼hr wurden. 

154 

Winter 

1988/89 

1989190 

1990191 

Mei3beginn 

5. 01. 1989 

19. 01. 1989 

3. 01. 1990 

Mefiende 

26. 04. 1989 

11. 03. 1990 

17. 03. 1991 



A. Ãœbersich Ã¼be die Betriebszeiten des Lidars 

Tabelle A. 2. : Tabelle der verwendeten Lidar- WellenlÃ¤ngen Die WellenlÃ¤nge sind in n m  

angegeben und es bedeutet s: senkrecht polarisiert, p: parallel polarisiert, U:  unpolarisiert. 

W e r  1 308 1 332 1 353 1 385 1 532 U 1 532 p 1 532 s 1 607 1 1064 

Es gilt 

1993194 

1994195 

1995196 

1996197 

N 
Channelcode = 2% 

1=1 

wobei i die Kanalnummer ( i= l . .  . (max) 8) bedeutet und nach aufsteigenden Wel- 
lenlÃ¤nge gezÃ¤hl wird. Sind z.B. nur die UV-KanÃ¤l aktiv, so ist der Channelcode 
30 (14), mit zugeschalteten VIS-KanÃ¤le 254 (128) fÅ  ̧ resp. 1995196 und 1996/97. 
NofProf ist die Anzahl der aufgenommenen Profile, M.T. die Mefizeit und T.S. die 
von den Messungen des jeweiligen Tages Ãœberdeckt Zeitspanne. 
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951 120 

M.T.: 0.642 h 
T.S.: 2.99 h 

951 121 

M.T.: 2.26 h 
T.S.: 3.65 h 
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Abbildung A.3.: 
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A. Ãœbersich Ã¼be die Betriebszeiten des Lidars 

Abbildung A.5.: 
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B. Ãœbersich U ber die PSC-Beobachtungen 

Tabelle B.1.: Beobachtungen polarer stratosphÃ¤rische Wolken im  Winter 1995196 A n  
den mit  Ã£depol gekennzeichneten Tagen war die PSC-Schicht lediglich durch eine erhÃ¶ht 
Depolarisation zu erkennen 

Dezember 1995 bis Februar 1996 

Datum Mefidauer 
[Std.] 

HÃ¶h [km] PSC Rmax 
532 nm 

HÃ¶h [km] 

Rmax 
HÃ¶h [km] 

T < TNAT 



B. Ãœbersich Ã¼be die PSC-Beobachtungen 

Fortsetzung der Tabelle B.1 

I Dezember 1995 bis Februar 1996 

Datum Meodauer 
[Std.] i 27. I ,  

28. 1. 

HÃ¶h [km] PSC 

X 

HÃ¶h [km] 



B. Ãœbersich Ã¼be die PSC-Beobachtungen 

Tabelle B.2.: Beobachtungen polarer stratosphÃ¤rische Wolken i ~ n  Winter 1996197 An 
den mit  ,,depol" gekennzeichneten Tagen war die PSC-Schicht lediglich durch eine erhÃ¶ht 
DepoIarisation zu erkennen. 

Januar 1996 bis MÃ¤r 1997 

HÃ¶h [km] 

T TNAT 

HÃ¶h [km] 

RmaX 
Datum 

26. 2. 
27. 2. 
28. 2. 
6. 3. 

PSC Mefidauer 
[Std.] 

0.9 
4.1 
5.6 
1.6 

HÃ¶h [km] RmaX 
532 nm 

X 

X 

X 

- 21.9 
- 20.3 

19.7 - 20.1 

1.6 
2.3 
1.3 

20.1 
20.1 
19.9 

15.7 - 22.9 
15.9 - 22.9 
16.1 - 22.3 



Temperaturentwicklung uber 
~ ~ - A l e s u n d  

Die Abbildungen C.1 und C.2 zeigen die HÃ¶hen-Zeitschnitt der Ã¼be N j ~ - ~ l e s u n d  
gemessenen Temperaturen fÃ¼ die beiden betrachteten Winter. In Hinblick auf die 
BildungsfÃ¤higkei polarer stratosphÃ¤rische Wolken des Typs I wurde die Differenz 
zwischen der zn sztu (mittels Radiosondenaufstiegen) gemessenen Temperatur und 
der berechneten Koexi~tenztemper~tur  von NAT (TNAT) (vgl. Kapitel 3.5.5) als 
Temperaturkoordinate gewÃ¤hlt Die Symbole oberhalb der Abbildung markieren die 
Startzeiten der durchgefÃ¼hrte Ballonsondierungen. Die dickere schwarze Linie gibt 
die FlÃ¤ch (in 106 km2, Skala am rechten Bildrand) innerhalb des Polarwirbels mit 
Temperaturen unterhalb von TNAT fÃ¼ das 475 K Niveau an [von der Gathen; 19961. 
FÃ¼ den gestrichelt umrandeten HÃ¶henbereic in Abb. C.1 ist chemischer Ozonabbau 
nachgewiesen worden. 



C. T e n ~ p e r a t  urentwicklung Ã¼be lVy-Alesund 

Abbildung C.1.:  Temperaturentwicklung Ã¼be ~ ~ - A l e s u n d  i m  Winter 1995196. 



C. Temperat  urentwickl ung  ii ber ~ . ~ - h e s u n d  

Abbildung C.2.: Temperaturentwicklung Ã¼be iIryP.&esund im  Winter 1996197, 



Entwicklung der Polarwirbel 

Die geographische Lage des Polarwirbels in verschiedenen HÃ¶henniveau kann 
durch Karten der potentiellen Wirbelstarke veranschaulicht werden. Sie sind aus 
den sechsstÃ¼ndige Analysedaten des ECMWF berechnet [Knudsen et al., 19921. 
Die Abbildungen D. l  und D.4 verdeutlichen fÃ¼ die beiden durchgefÃ¼hrte Win- 
terkampagnen 1995196 und 1996197 die Unterschiede in der geographischen Lage 
des Polarwirbels und der Bereiche kalter Temperaturen. In einer Polarprojektion 
der Nordhemisphare sind fÃ¼ das 475 K Niveau der potentiellen Temperatur die 
WirbelstÃ¤rke wahrend der Monate November bis April farbkodiert eingezeich- 
net. Das potentielle Temperaturniveau von 475 K entspricht einer HÃ¶h von 
ca. 19.7 km. Exemplarisch ist die Situation fÃ¼ etwa alle zwei Wochen ausgewÃ¤hlt 
um die zeitliche Entwicklung des Polarwirbels fÃ¼ jeden Winter zu veranschaulichen. 

FÃ¼ das potentielle Temperaturniveau 475 K sind PV-Werte grÃ¶Â§ 42 PVU typisch 
fÃ¼ den Kernbereich des Wirbels, der Rand des arktischen Wirbels liegt grob bei 
Ca. 36 PVU (vgl. Abschnitt 1.2.2). 
Neben den PV-Karten sind analog Karten der synoptischen Temperatur auf dem- 
selben potentiellen Temperaturniveau von 475 K dargestellt. 



D. Entwicklung der Polarwirbel 

Day 46 

W,.SX... " 
475K 

#,* a, - 
PV 

April 15, 19% 

Day 106 

.* 
475 ?. 

Abbildung D.I.: Geographische Verteilung der potentiellen WirbelstÃ¤rk wÃ¤hren der 
Monate November 1995 bis April 1996. 



D. Entwicklung der Polarwirbel 

Abbildung D.2.: Geogra~~Iiische Verteilung der Temperaturen wÃ¤hren der Monate No- 
vember 1995 bis April 1996 . 
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D. Entwicklung der Polarwirbel 

Abbildung 0.3 . :  Geographische Verteilung der potentiellen WirbelstÃ¤rk wÃ¤hren der 
Monate November 1996 bis April 1997. 



D. Entwicklung der Polarwirbel 

Temperature 

Abbildung D.4.: Geographische Verteilung der Temperaturen wÃ¤hren der Monate No- 
vember 1996 bis April 1997 . 



Verschiedenes 

E. 1. Verwendete Computerprogramme 

In diesem Abschnitt mÃ¶cht ich einen Ãœberblic Ã¼be die zur Auswertung verwen- 
deten Programme geben. 

Das Datenaufnahmeprogramm 

Das in ~urbo-PascalTM geschriebene Steuerungs- und Datenaufnahmeprogramm 
LIDAR.EXE ist in [Ruhe, 19961 dokumentiert. Dort findet sich auch eine genaue 
Beschreibung des binÃ¤re Formats, in dem die Daten abgespeichert werden. Alle 
anderen Programme wurden unter Unix/Solaris auf workstations programmiert; es 
wurde Matlab-Version 5.0 benutzt. 

mcstoasc, asci2mat 

Zum Einlesen der Rohdatenfiles werden diese beiden externen C-Programme (die auf 
Georg Beyerle zurÃ¼ckgehen benutzt. mcstoasc liest die binÃ¤re Rohdaten ein, fÃ¼hr 
eine intelligente Zeit- und HÃ¶henintegratio durch und speichert die resultierenden 
Profile als NASA-Ames-ASCII-Datei ab. In dieser Arbeit wurde die Version 1.6 vom 
6.11.97 benutzt [Ruhe, 19971. Die standardisierte NASA-Ames-Datei [Gaines und 
Hipskind, 19901 ist das Standard-Interface zu anderen Programmen. Die Textdatei 
wird von asci2mat eingelesen und in eine binÃ¤r .mat-Datei umgewandelt, die von 
Matlab gelesen werden kann. 

kwiklook und lidar 

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

1. dnsofnya: Update der Radiosondenprofile mittels des Unterprogramms 
sondenofnya; neue Profile werden in .mat-Dateien monatsweise abgespeichert. 
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2. mcstoraw: Einlesen der Rohdatenfiles mittels mcst oasc und asci2mat;  die 
HÃ¶hen und ZeitauflÃ¶sun und andere Details werden aus dem Steuerfile 
l i d a r o p t i o n s  .m Ã¼bernommen Abspeichern als .mat-Datei. 

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

4. a l f  abeta :  Berechnung der RÃ¼ckstreuverhÃ¤ltnis und der Volumendepolarisa- 
tion (Option ,,bckratioLL) bzw. der RÃ¼ckstreukoeffiziente (Option ,,coeffici'). 

Raman-, Temperatur- und Ozonauswerteprogramme 

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

Temperaturauswertung mit dem Programm plot-tem; der eigentliche Al- 
gorithmus ist in dat2temp codiert. 

0 Ozonauswertung mit dem Programm piot-ozn; der eigentliche Algorithmus 
ist in dat2ozon codiert. 

Datenbasis- und Trajektorienprogramme 

Erzeugung, Verwaltung und Darstellen der Aerosoldatenbank mit 
dem Programm p lo tda tabase ;  es kÃ¶nne auch Identifizierungsdaten fÃ¼ aus- 
gewÃ¤hlt Mefipunkte erzeugt werden (Auswahl der Trajektorien). 

Umwandlung der FU-Trajektorienfiles in das Matlab-Format mit dem 
Programm a w i t r a j  2mat. 

Erzeugung von Trajektoriendarstellungen mit dem Programm 
p l o t a w i t r a j .  Plotten von RÃ¼ckwÃ¤rtstrajektori ausgewÃ¤hlte HÃ¶he 
und Zeiten in Ort (T - TNAT farbcodiert); Temperaturgeschichte; Darstellung 
der PV Ã¼be der Zeit; Berechung der ,,Trefferii-Information. 

E.2. ReferenzatmosphÃ¤r NARA97 

In den Abbildungen E.1 (a-C) werden Ãœbersichtsbilde von Temperatur, Ozondichte 
der monatlichen MaximalhÃ¶h sowie der Bodenwerte von Druck und Temperatur 
gegeben. 
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Abbildung E.1.: NARA97: Con- 
tourplots von (a) Temperatur, (b) 
Ozondichte, (C) Bodenwerte von 
Druck und Temperatur. Die gestri- 
chelt eingezeichnete Linie ist die 
MaximalhÃ¶he bis zu der die Kon- 
struktion auf  Sondendaten beruht; 
darÃ¼be wurden die MeÂ§grÃ–Â an 
die CIRA89 angepaÂ§t 

0 1 2  3 4 5 6 7 8 9 1 0 1 1 1 2  
Monat 

Ozondichte [1018 rn-3] 

Monat 

NARA97 Bodenwerie 
1MOI , , , , , , . , , . , , 

2 -10  

- S o ~  I 2 3 4 5 6 7 8 9 1 0 1 1  12 
Monat 
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Zum Schlufi mufi I: noch von der Laserdepolarisation be befreit werden: 

Es gilt in sehr guter NÃ¤herun 111 = 111 

Experimentelle Bestimmung der Gesamt-GerÃ¤tedepolarisatio 

Nach Baumgarten [I9971 kÃ¶nne die instrumentellen BeitrÃ¤g zu einer fehlerhaften 
Depolarisationsmessung, nÃ¤mlic die 

0 intrinsische Laserdepolarisation 

0 fehlerhafte Justage des Empfangszweiges in bezug auf den Sendezweig 

0 fehlerhafte Trennung (,,ÃœbersprechenK der beiden Polarisationsrichtungen im 
Empfangszeig 

nÃ¤herungsweis (kleine GrÃ¶fien zu einer GerÃ¤tedepolarisatio 69 zusammengefafit 
werden, die einer gleichgrofien Laserdepolarisation Ã¤quivalen ist. 
Die Laser- bzw. GerÃ¤tedepolarisatio macht sich am deutlichsten in einem linearen 
Trend in RL aufgetragen nach Rll bemerkbar; fÃ¼ bAer Ã‘ 0 gilt: 

Da A = 1 -B gilt, ergibt sich als gesuchte Konstante bg = 6 ^ B / A  = bRaYB/(l - B). 
Gl. E.1 wurde separat an die Daten der beiden Mefiwinter gefittet1, wobei nur Daten 
mit dAer = 0 selektiert wurden. Abbildung E.2 zeigt den Fit  exemplarisch fÃ¼ nur 
einen Mefitag. Die mit den erhaltenen vorlÃ¤ufige Konstanten korrigierten (s.u.) 
Aerosoldepolarisationen wurden benutzt, um in einer zweiten Iteration endgÃ¼ltig 
Parameter zu erhalten. Es ergibt sich: 

Winter 1995196: 6g = 0,0031 Â 0,0005 
Winter 1996197: 69 = 0,0217 zk 0,0020. 

Die Korrekturgleichungen der polarisationsempfindlichen GrÃ¶fie lauten: 

'Â¥gewichtet lineare Regression 
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Abbildung E.2.: Korrektur der instrumentellen Depolarisation. Aufgetragen sind die Da- 
ten vom 20.2.97 (eine starke, praktisch nicht depolarisierende PSC). Punkte sind selektierte 
Daten mit  JAer (unkorr.)< 0,015; die groÂ§e Punkte sind die i n  der 2. Iteration selektierten 
Daten mit JAer(korr.)< 0,005. Die gestrichelte Line ist der Fit mit  69 = 0,0217 Â 0,0020. 

Nach Baumgarten [I9971 kÃ¶nne die Korrekturen zu den p-polarisierten GrÃ¶Â§ 
vernachlÃ¤ssig werden. 

Es ist zu beachten, daÂ die hier beschriebene Korrektur nach der standardmafiigen 
Korrektur wegen Laserdepolarisation (0,5%) und Ãœberspreche im Winter 1996197 
(1%) berechnet wurde; die sehr kleine zusÃ¤tzlich Korrektur im ersten Winter von 
nur 0,3% kann leicht auf den Unterschied der vom Hersteller angegebenen Laserde- 
polarisation direkt hinter dem Laserkopf zur realen Laserdepolarisation in der At- 
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mosphÃ¤r sowie auf unvermeidbare Justagefehler zurÃ¼ckgefÃ¼h werden. Die recht 
groÂ§ Korrektur von Ã¼be 2% fÃ¼ den zweiten Winter zeigt eine erhebliche Un- 
terschÃ¤tzun des ~ b e r s ~ r e c h e n s ;  mÃ¶glicherweis hat  sich auch die Laserdepolari- 
sation durch einen anderen Aufbau der Sendeseite (zusÃ¤tzlich Umlenkspiegel zur 
getrennten StrahlfÃ¼hrun von 532 nm und 1064 nm) verschlechtert. 
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