2 Tropospharisches Aerosol

In diesem Abschnitt werden die wichtigsten Informationen {iber troposphédrische Aerosole
zusammengestellt. Zunichst werden die Aerosolproduktion, die globalen Aerosolquellen
und der Lebenslauf der Aerosolpartikel beschrieben. AnschlieBend folgt eine kurze
Ubersicht iiber ihre chemische Zusammensetzung. Dem EinfluB der Aerosole auf
atmosphérische Prozesse soll dann besondere Aufmerksamkeit gewidmet werden. Eine
detaillierte Beschreibung der Aerosoldynamik wiirde jedoch iiber den Rahmen dieser
Arbeit weit hinausgehen. Eine ausfiihrliche Darstellung findet man beispielsweise bei
W. Roedel [Roedel 1994].

Das Kapitel schlieft ab mit einer kurzen Beschreibung der zur Zeit {iblichen
Aerosolmeftechniken und einem Ausblick auf eine neue Methode zur Aerosol-Diagnostik,
die auf dem Femtosekunden-Lidar basiert und fiir die in dieser Arbeit eine Grundlage

geschaffen werden soll.

Zunéchst soll kurz geklart werden, was unter dem Begriff Aerosol zu verstehen ist. Er
beschreibt feste oder fliissige Partikel, die in einem gasformigen Medium suspendiert sind.
Im Fall von atmosphédrischen Aerosolen handelt es sich also um luftgetragene Partikel.
Diese haben eine Lineardimension im Bereich von 10 nm bis hin zu 50 um. Man
unterscheidet die Aerosolpartikel der Troposphére, die den untersten Teil der Atmosphére
bis etwa 12 km beschreibt, und das Aerosol der Stratosphére, die von 12 km bis 50 km
reicht. Obwohl das stratosphérische Aerosol in Form der polaren Stratosphérenwolken eine
entscheidende Rolle beim Abbau der Ozonschicht spielt, werden im folgenden nur die fiir

das Klima wesentlich wichtigeren troposphirischen Partikel behandelt.

21 Entstehung atmospharischer Aerosole

Partikel konnen im wesentlichen durch drei Mechanismen in die Atmosphére gelangen.
Der erste ist die sogenannte ,,Bulk-zu-Partikel-Konversion* (BPC). Durch Dispersion und
Aufwirbelung von Material von der Erdoberfldche, das dort schon in kondensierter Form
vorliegt, entstechen so Mineralstaub oder Seesalzaerosol. Der zweite Mechanismus wird

,»(Gas-zu-Partikel-Konversion“ (GPC) genannt. Entweder kann es zu einer homogenen
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Nukleation tibersittigter Dampfe aus der Gasphase heraus kommen oder aber zu einer
Kondensation auf bereits existierende Partikel. Verbrennungsprozesse werden durch einen

dritten Prozel} beschrieben [Heintzenberg 1994].

2.1.1 BILDUNG VON SEESALZAEROSOL

Vor allem bei stirkerem Wind bilden sich in den sich brechenden Wellenkdmmen kleine
Luftblasen knapp unter der Meeresoberfliche. Die Blasen erzeugen beim Zerplatzen einen
zentralen Jet, der dann in Tropfen mit einem Durchmesser zwischen 1 ym und 100 um
zerfallt. Zum Teil verdampfen diese Tropfen an der Luft und verlieren damit bis zu zwei
Drittel ihrer GroBe. So entstehen Seesalzpartikel, die {iber grole Strecken transportiert und
auch noch weit im Landesinneren nachgewiesen werden konnen. Chemische Analysen der
Seesalzkerne ergaben, dafl neben NaCl noch 50 weitere Substanzen in ihnen enthalten sind
[Heintzenberg 1994]. Da einige dieser Verbindungen, insbesondere MgCl, sehr
hygroskopisch  sind, spielen die Seesalzaerosole eine wichtige Rolle als

Kondensationskeime bei der Wolkenbildung.

2.1.2 DISPERSION VON FESTEN PARTIKELN

Bei dem zweiten wichtigen BPC-Proze3 werden die Aerosole durch Aufwirbelung erzeugt.
Zundchst kommt es zu Erosionsprozessen an der Erdoberfliche, wodurch das
Erdkrustenmaterial in kleine Teilchen aufgebrochen wird. Die Schubspannung des Windes
fiihrt dann zu einer Aufwirbelung der festen Materie. Bei der Dispersion vom Erdboden
miissen die Adhésionskrifte zundchst von der durch den Wind verursachten
Schubspannung tiberwunden werden. Das Partikel wird horizontal beschleunigt und durch
StoBe in die Hohe befordert. Der iiberwiegende Teil der Dispersionsaerosole ist in einem
Radienbereich zwischen 1 uym und 10 um zu finden. Die GroBenverteilung wird nach unten
hin durch die bei leichteren Partikeln relativ stirkeren Adhésionskréfte begrenzt. Zu gro3e
Partikel sind dagegen aufgrund der Schwerkraft nicht in der Lage, die untersten laminaren
Stromungsschichten zu verlassen, um von der turbulenten Strdmung erfat und

weggetragen werden zu konnen.

2.1.3 PARTIKELBILDUNG AUS DER (GASPHASE

Fir den Massetransport von der Gasphase hin zu festen Partikeln gibt es zwei

entscheidende Prozesse. Durch die Kondensation aus der Gasphase konnen bereits
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existierende Partikel anwachsen oder aber es kommt zu einer Bildung von neuen Partikeln
durch homogene Nukleation. Die zwei wichtigen Parameter fiir diesen Prozel sind die

Kriimmung der Grenzfliche zwischen Gas und Partikel und die Ubersittigung
S =+ 2.1)

das Verhéltnis des Partialdrucks p eines Gases zu dem Gleichgewichtsdampfdruck p, iiber
einer ebenen Oberfliche der entsprechenden Fliissigkeit.

Ein thermodynamischer ProzeB in der Natur lduft spontan ab, wenn die freie Enthalpie
(G = U+ pV—T9) eines Systems abnimmt. Dabei bedeuten U die innere Energie und S die
Entropie. Uber thermodynamische Uberlegungen kommt man fiir das vorliegende Problem

zu folgendem Ausdruck fiir AG

AG =-nkT'In(S,)+0 4. (2.2)

Dampf —Tropfen
oA ist der Beitrag der Oberfldchenenergie [Roedel 1994]. So 148t sich ein Ausdruck fiir die
Ubersittigung herleiten, bei der ein Tropfen mit dem Radius 7 im Gleichgewicht mit der

Umgebung ist, die sogenannte Kelvin-Gleichung

InS, = 2oM . 2.3)
pRTr

M ist die molare Masse, p; die Dichte der Fliissigkeit und R die universelle Gaskonstante.
Das bedeutet, dal mit abnehmendem Kriimmungsradius des Tropfens, das heif3t mit
zunehmender Kriimmung, der Dampfdruck, der fiir ein Gleichgewicht zwischen fliissiger
und gasformiger Phase erforderlich ist, immer grofler werden mul3. Das ist bedingt durch
den zunehmenden EinfluB der — positiven - Oberflachenenergie, der die — negative -
Bindungsenergie immer kleiner werden 1463t.

Um die Nukleationsrate J berechnen zu konnen, mufl man die Wahrscheinlichkeit
betrachten, dal3 sich geniigend Molekiile durch Fluktuation an einem Ort begegnen, um so
die Barriere, die durch den Kelvin-Effekt entsteht, zu lberschreiten [Roedel 1994]. Es

ergibt sich dann

2
J:(ij L |Zmo exp(_AGj . 2.4)
kT ) p, V7 kT
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Wie erhilt man aber eine Ubersittigung von kondensierbaren Spezies wie Wasser in der
Atmosphdre? In der freien Troposphidre kommt die Nukleation, bei der nur eine
Molekiilspezies beteiligt ist, in der Regel nicht vor, da die hierzu notwendige
Ubersittigung nicht erreicht wird. Dagegen kdnnen in einem System mit zwei oder mehr
beteiligten Komponenten, einem heteromolekularen System, bei gegebener Konzentration
einer Spezies wesentlich hohere Ubersittigungen zustande kommen, wenn die Mischung
der Komponenten exotherm ist. In einem solchen Fall kann der Sattigungsdampfdruck iiber
einem Gemisch um GroBenordnungen niedriger sein als {iber der Einzelkomponente. Der
Sattigungsdampfdruck von Schwefelsdure betrigt 3.3-10” hPa bei 23 °C [Roedel 1994]. In
der Gegenwart von Wasserdampf sinkt dieser Wert nochmals um etwa zwei
GroBenordnungen, was auf die stark exotherme Reaktion beim Mischen der beiden
Substanzen zuriickzufiihren ist. Die heteromolekulare homogene Nukleation ist in diesem

Fall gegeniiber der homomolekularen stark begiinstigt.

2.1.4 VERBRENNUNGSPROZESSE

Die Verbrennung aller kohlenstoffhaltigen Substanzen bildet RuBpartikel, welche
anthropogen vor allem von Industrie, Verkehr und Hausbrand emittiert werden. Wahrend
die RuBlemission analog zu der SO,-Emission wegen der geringeren Bedeutung von
Kohleheizungen  zurlickgeht, nimmt  wegen des  stindig  anwachsenden
Verkehrsaufkommens trotz  verbesserter  Filtertechniken die RufBbelastung an
verkehrsreichen Standorten zu. Rul3 enthilt neben elementarem Kohlenstoff (EC) eine
Reihe von polyzyklischen aromatischen Kohlenwasserstoffen, die im Verdacht stehen,
Krebs zu erregen. Die Partikel, die direkt beim Verbrennungsproze3 entstehen, sind sehr
klein (< 10 nm) und koénnen beim Menschen weit in die Lungen eindringen. Aufgrund der
hohen Gesundheitsrisiken ist daher am 19. Juli 1999 eine neue EU-Richtlinie in Kraft
getreten. Der Grenzwert von 40 pg/m? fiir ,,PM 10 Staub* (Durchmesser < 10 um), der in
stadtischen Gebieten vor allem durch die Verbrennungsprozesse in Kraftfahrzeugen
freigesetzt wird, muf} bis zum Jahr 2005 erreicht werden [Umwelt 1999]. Dieser Wert wird
in Berlin an stark befahrenen Straf3e wie der Frankfurter Allee mit einer Konzentration von

50.3 pg/m? deutlich iiberschritten [Lenschow, Pesch 2000].
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Eine Auflistung der einzelnen Aerosoltypen und ihrer globalen Quellstdrken

zusammengestellt von [Raes 2000] gibt die Tabelle 2.1.

Aerosol-Quelle Emission [Tg/Jahr]

Seesalz 5900
Staub (vor allem Erdkrustenmaterial)

0.2—-2pum 250
2-20 pm 4875

organisch gebundener Kohlenstoff (OC)
Verbrennung von Biomasse 543
Fossile Brennstoffe 28.8

elementarer Kohlenstoff (EC)

Verbrennung von Biomasse 5.6

Fossile Brennstoffe 6.6
Sulfat (als H,SO4)

natiirlich 32

anthropogen 111
Nitrate 11.3
Ammonium 33.6

Tabelle 2.1: Globale Aerosolquellen in Tg pro Jahr [Raes et al. 2000].

Uber die Herkunft der Aerosole lassen sich jedoch lediglich niherungsweise Angaben
machen, da nur wenig Daten vorhanden sind und deren Extrapolation mit sehr groflen

Unsicherheiten behaftet ist.

2.2 Umwandlungsprozesse des tropospharischen Aerosols

Die homogene Nukleation fiihrt zu sehr kleinen Primérteilchen, deren Dimensionen von
der aktuellen Ubersittigung abhéingen und tendenziell im Nanometerbereich liegen. Die
GroBenspektren der Dispersionsaerosole sind dagegen sehr breit, wobei der Hauptteil der

Masse in einem GroéBenbereich zwischen 1 um und 10 pm vorliegt. Die priméren
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Eigenschaften und auch die primidren GroBenverteilungen bleiben wihrend des
Aufenthaltes der Partikel in der Atmosphire nicht erhalten. Die Teilchen durchlaufen sehr
vielfiltige Prozesse, die zu einer Anderung der chemischen Zusammensetzung und der

GroBenverteilung fiihren.
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Abbildung 2.1: Schematischer Darstellung einiger wichtiger Umwandlungsprozesse von Partikeln in der
Atmosphire [Roedel 1994].

Die Abbildung 2.1 soll an dieser Stelle einen Eindruck vermitteln, wie sich das
urspriinglich gebildete Aerosol durch Koagulation, heterogene Kondensation und
Wolkenbildung verdndert, bis schlieBlich nach einigen Tagen ein gealtertes Mischaerosol
entsteht. SchluBendlich kommt es zu einer Deposition der Partikel am Erdboden. Das
geschieht entweder durch Sedimentation oder nasse Ablagerung. Es kann sich durch
heterogene Kondensation ein Niederschlag bilden, bei dem die Aerosole als
Kondensationskeime dienen, oder es kommt zu einem Auswaschen, bei dem die Aerosole
in von dariiberliegenden Schichten gebildetem Niederschlag mit zum Boden gezogen

werden.
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2.3 Chemische Zusammensetzung

Die chemische Zusammensetzung des atmosphérischen Aerosols spiegelt den starken
EinfluB der Partikelquellen und die durchlaufenen Umwandlungsprozesse wieder. Man
kann sagen, daf} die Hauptkomponenten des feinen Aerosols (0.01 pm — 1 um) vor allem
Wasser, Sulfate, Nitrate, Ammonium, organische Verbindungen und Ruf} sind. Die
Abbildung 2.2 zeigt die global gemittelte Zusammensetzung eines feinen, ldndlichen
Aerosols. Das grobe Aerosol (> 1 pum) besteht hauptsidchlich aus Calciumcarbonat,
Silikaten, Metalloxiden und Seesalz.

Sulfat 37 %
Nitrat 4 %

Ammonium 11 %

»" Andere 19 % Abbildung 2.2: Zusammensetzung des
- feinen  Aerosols in  ldndlicher
Elementarer Kohlenstoff 5 % Umgebung [Jacob 2000].

Organisch gebundener .
Kohlenwasserstoff 24 %

Die genaue Zusammensetzung von Aerosolen kann dann je nach Umgebung sehr stark
variieren. Ein Beispiel fiir die elementare Zusammensetzung gibt die Tabelle 2.2. Proben
wurden an einer innerstddtischen und einer ldndlichen Station entnommen [Weber et al.

2000].

Element \Na |\ Mg| Al | Si |P| § |Cl|K| Ca |Ti |V |Cr|Mn| Fe

Stadt 21 [190|780| 2900 |47 | 160 |27 |98 | 100 | 21 | 13 |37 | 15 | 1900
Land 14|90 {260 880 | 7 | 150 |18 {32|130(200|19| 4 | 1 | 44

Element |(Co| Ni |Cu| Zn |Zr| As |Se |Br| Rb | Sr |Cd|Sn |Hg| Pb

Stadt 02]33(39| 240 |02 0.1 | 1 |1l6/01 | 6 (09|17 | 7 | 33
Land 0.1/44 63| 34 |0.1/0.06]0.2{11{0.07({0.4]05] 7 [0.1| 0.3

Tabelle 2.2: Elementare Zusammensetzung des troposphdrischen Aerosols in einem stiddtischen Gebiet und
einem léndlichen Gebiet [Weber et al. 2000]. Die Konzentration ist in ng/m? angegeben.
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In Ballungszentren stellen Industrie und Verkehr die Hauptemissionsquelle fiir Aerosole
dar, wodurch es zu Anreicherungen von Schwermetallen wie Eisen und Blei kommt.
Aufgrund von Beitrdgen verschiedenster Quellen kann die Zusammensetzung in

stadtischen Regionen sehr unterschiedlich sein.

2.4 Auswirkungen auf atmospharische Prozesse

Das Aerosol spielt eine bedeutende Rolle im Spurenstoff-Kreislauf der Atmosphére und
16st durch seine physikochemischen Eigenschaften wichtige atmosphérische Prozesse aus.
AuBlerdem beeinflussen Aerosole direkt und iiber Wolkenbildung indirekt den
Strahlungshaushalt der Atmosphire. Ein Uberblick iiber einige Aspekte der wichtigsten

Auswirkungen gibt der kommende Abschnitt.

2.4.1 EINFLUB AUF DEN SPURENSTOFF-KREISLAUF

Zum einen stellen atmosphdrische Partikel Oberflichen fiir heterogene chemische
Reaktionen bereit, die die Gasphasenchemie der Troposphére stark beeinflussen konnen.
An Ruf} beispielsweise kommt es zu Oberflachenreaktionen mit Ozon unter der Bildung
von O;, CO und CO,. Mittlerweile ist das Vorhandensein von RuBpartikeln eine
anerkannte Senke fiir troposphérisches Ozon [Kotzick et al. 1997]. Zusétzlich dndert sich
durch die am Ruf} gebildeten Hydroxyl- und Keto-Gruppen das hygroskopische Verhalten
der Partikel, so daB sie auch als Kondensationskeime in das atmosphérische Geschehen
eingreifen konnen.
Zum anderen zeigt sich die bedeutende Rolle der fliissigen Aerosole fiir die
Atmosphirenchemie in Reaktionen, bei denen Wasser als Losungsmittel auftritt.
Beispielsweise sind hdufig Metallionen beteiligt, die als Katalysator wirken kénnen. So
kann es durch gelostes Kupfer zu einer HO,-Aufnahme in die wélrigen Aerosolpartikel
kommen. Das Peroxyradikal wird dann iiber einen katalytischen Mechanismus abgebaut
und es entsteht Wasserstoffperoxid [Jacob 2000].

HO, - (g) <> HO, - (aq)

Cu* +HO, -(aq) - Cu** + HO;

Cu’ +HO, -(aqg) > Cu’ +0, +H"

HO, +H" - H,0,
NET: HO, -+HO,-— H,0, +0,
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Das entstandene Wasserstoffperoxid kann dann wiederum weitere Reaktionen eingehen. In
Wolkentropfen kommt es durch Wasserstoffperoxid zu einer Oxidation von
Schwefeldioxid.

SO,(g) «>S0,(g)

SO,(g)+H,0 <> HSO; +H"

HSO; +H,0, - SO; +2H" +H,0

NET: SO,(g)+H,0, -»SO; +2H"

Dieser Prozef3 bildet die Grundlage fiir den ,,Sauren Regen* [Daum et al. 1984].

Auch Seesalzpartikel spielen eine wichtige Rolle sowohl in der Troposphirenchemie als
auch beim Strahlungstransfer. Aufgrund ihrer groen Oberflidche und ihrem typischerweise
geringen Sduregehalt sind sie die wichtigsten Trager fiir Schwefelverbindungen und andere
gasformige Komponenten in der maritimen Grenzschicht. Die Reaktionen, die in den
Seesalzaerosolen ablaufen, erzeugen viele Spezies, die wichtig fiir die Atmosphdrenchemie
sind. Vor allem zu nennen sind dabei Salzsdure [Kerminen et al. 1998] und die Freisetzung
von photochemisch aktiven Halogenverbindungen. Durch so erzeugte Bromverbindungen
werden  beispielsweise  troposphirische Ozonsenken im  arktischen  Friihling
hervorgerufenen [Dickerson et al. 1999].

Die Liste der heterogenen chemischen Reaktionen, die nur aufgrund der in der Troposphére
vorhandenen Aerosolpartikel ablaufen konnen, ist noch lang. Die aufgezeigten Beispiele
sollen einen Eindruck vermitteln, wie sich durch die Aerosolpartikel die chemische

Zusammensetzung in der Troposphire verandern kann.

2.4.2 EINFLUB AUF DEN STRAHLUNGSHAUSHALT

Das globale Klimasystem wird durch die solare Einstrahlung angetrieben. Demzufolge sind
alle Prozesse, welche die optischen Eigenschaften der Atmosphidre modifizieren, von
Bedeutung fiir die Beschreibung und Vorhersage des Klimas.

Um zu verstehen, wie Aerosole auf das Klima Einflul nehmen koénnen, mu3 man sich
zundchst den Strahlungshaushalt der Erde verdeutlichen, wie er in der Abbildung 2.3
dargestellt ist. Die solare Einstrahlung an der Atmosphirenobergrenze betrdagt 342 W/m?.
Auf ithrem Weg durch die Atmosphére werden dann etwa 19 % der Strahlung absorbiert
und 26 % zuriickgestreut, so daB3 direkt und tber Streuprozesse noch 55 % der

Sonnenstrahlung am Erdboden ankommen. Neben 4% Reflexion von der Erdoberfliche
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werden dann 51 % von ihr absorbiert. Zusammengefalt betrdgt das planetare
Riickstrahlvermogen (Albedo) somit 30 %. Die Erdoberfliche gibt die Energie iiber
nichtradiative Prozesse, wie Wiarmeleitung und latenten Energietransport in verdunstetem
Wasser, und durch infrarote Strahlung an die Atmosphére zuriick. Von der thermischen
Strahlung gelangen jedoch nur 6 % direkt in den Weltraum zuriick. Der Rest wird in der
Atmosphdre absorbiert und zu einem Teil zurilickreflektiert. Diese atmosphirische
Gegenstrahlung ist die Grundlage fiir den natiirlichen Treibhauseffekt und ermdoglicht uns
ein Leben in einem Temperaturbereich, der 30 - 33 K iiber dem liegt, den wir ohne den
beschriebenen Riickstreueffekt hitten. Zum Ausgleich der Gesamtbilanz emittiert das aus
Atmosphire und Erboden bestehende System dann 226.8 W/m? (70 %) in Form von

thermischer Strahlung in den Weltraum.

Solare Planetare Thermische
Einstrahlung Albedo Abstrat:lung
100 % 30 % 70 %
(342 Wim?)
26 % 6 % 64 %
19% 49 % | Thermische Absorption
Absorption Streuung und Emission
Reflexion LaEente
Warme
23 % Gegen-
strahlung
Warme-
leitung
7 %
Globalstrahlung °
(direkt und diffus)
55 % Reflexion
4 %
Bodenabsorption Thermische Strahlung | Absorption
51 % 21% 109 % 88 %

_/

Abbildung 2.3: Schematische Darstellung des Strahlungshaushalts der Erde. Die solare Einstrahlung von
342 W/m? wird 100 % gesetzt [Roedel 1994].

Wird nun die Konzentration der Molekiile erhoht, die im Infraroten absorbieren, kommt es

zu einer globalen Erwdrmung. Zu den wichtigsten infrarotaktiven Substanzen zdhlen dabei
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Wasser, Kohlendioxid, Methan, Ozon und Distickstoffoxid. Gerade durch die starke
Nutzung fossiler Brennstoffe kam es in den letzten Jahrzehnten zu einer Erhéhung der
Kohlendioxidkonzentration von 280 ppm auf 330 ppm, was einen Strahlungsantrieb von
1.5 W/m? hervorruft. Im globalen Mittel entspricht das einer Erwdrmung von etwa 0.5 K
am Erdboden. Aber nicht allein die CO,-Konzentration ist ein Mal} fiir eine globale
Klimaverdnderung. Um mogliche anthropogen bedingte Klimadnderungen modellieren zu
konnen, muf3 eine Vielzahl von Prozessen beriicksichtigt werden. Streuung und Absorption
an Gasmolekiilen sind im wesentlichen bekannt. GroBe Liicken bestehen dagegen bei der
Beschreibung der Strahlungsmodifikation durch Aerosolpartikel und Wolken. Die
Probleme, die bei der Beriicksichtigung von Aerosolpartikeln auftreten, sind einerseits
methodischer Natur. So kénnen nur ungenaue Angaben iiber ihre GréBenverteilung und
ihren Brechungsindex gemacht werden, dessen Imaginérteil das Absorptionsvermdgen der
Aerosole beschreibt. Andererseits gibt es wie schon erwdhnt ein grofles Defizit bei der
Beschreibung der globalen Aerosolverteilung, das durch die extreme zeitliche und o6rtliche
Varianz bedingt ist. Diese hohe Variabilitdt trifft auch auf Wolken zu. Zusitzlich
beeinflussen Inhomogenitdten innerhalb von Wolken deren Strahlungseigenschaften
signifikant.

Ein weiteres Problem bei der Beschreibung der Modifikation der atmosphédrischen
Strahlungsiibertragung durch Aerosole und Wolken besteht in den Wechselwirkungen
zwischen diesen beiden Komponenten und den entsprechenden, indirekten Konsequenzen
fiir die Strahlungsiibertragung. So beeinflult die chemische Zusammensetzung der
Aerosole den Prozef3 der Aktivierung bei der Wolkenbildung. Wenn Wasser auf eine grof3e
Anzahl von Aerosolpartikeln aufkondensieren kann, fithrt das zu einer Abnahme der
gemittelten TropfengroBe von Wolken. Die Querschnittsfliche summiert iiber eine grof3e
Anzahl von kleinen Tropfen ist gro3er als iiber eine kleine Anzahl groB3er Tropfen. Da die
Reflektivitdt von der Querschnittsfliche abhidngt, kommt es zu einer Erhohung der
Wolkenalbedo. Die Abnahme der Tropfengréf3e hat auch eine geringere Sedimentation zur
Folge, wodurch zusétzlich die Lebenszeit der Wolken erhoht wird.

Alle moglichen direkten und indirekten Effekte der Aerosolpartikel auf den
Strahlungshaushalt zusammengenommen ergeben einen groflen Unsicherheitsfaktor bei der
Modellierung der globalen Erwdrmung. Bei der Darstellung der Einflufaktoren, die in

einem Bericht des IPCC (Intergovernmental Panel of Climate Change) verdffentlicht
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wurde, ist der Beitrag der troposphérischen Aerosole fiir den mittleren globalen

Strahlungsantrieb mit dem grofSten Fehler behaftet (Abb. 2.4).

-2 -1 0 1 2 3 4

gesami :' I |
Solar EI—{
Troposphérisches Aerosol )—E indirekter Effekt

Biomasse Verbrennung

H_( direkter Effekt des
fropospharischen Asrosols

Ruf
Sulfataerosol
Troposphérisches QOzon

Stratosphéarisches Ozon N0 CH, 59“"'”

Treibhausgase co, ——

2 -1 0 1 2 3 4

mittlerar globaler Strahlungsantrieb / wm*

Abbildung 2.4: Strahlungsantrieb unterschiedlicher Komponenten mit der Angabe des
Fehlerbereichs. Wahrend der Effekt der Treibhausgase recht genau angegeben werden kann,
besteht eine grole UngewiBheit tiber den Einflull der Aerosole [TPCC 1998].

Auch wenn als sicher gilt, da3 die globale Erwédrmung durch einen erhdhten Aerosolanteil
merklich gebremst - allerdings auf keinem Fall vermieden - wird, mul} die
Atmosphérenforschung sich verstirkt auf den Bereich der Aerosolpartikel konzentrieren.
Um die Modellierungen des Energietransferprozesses fehlerfrei unterstiitzen zu konnen,
miissen die rdumliche und zeitliche Variation sowie die Anzahl, die GroBenverteilung, die
Form, die Benetzbarkeit, die groBenaufgeldste chemische Zusammensetzung, der
komplexe Brechungsindex und der Mischungszustand fiir die verschiedenen

atmosphirischen Aerosole gemessen und verstanden werden.

2.5 MeRverfahren

Es gibt zum einen optische Aerosol-MeBverfahren, deren einfachste Methode die Messung
der Sichtweite ist. Durch Aerosole wird die Entfernung verringert, in der Gegenstinde noch
deutlich wahrgenommen werden konnen. Es kann dafiir eine einfache Beziehung

hergeleitet werden, nach der die Sichtweite etwa das Vierfache des Kehrwerts des
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Extinktionskoeffizienten betrdgt. Das erlaubt eine grobe Abschdtzung der Aerosoldichte in
der Luft. Eine genauere Methode stellen Radiometermessungen dar. Wenn die Atmosphére
aerosolfrei ist und damit das Sonnenlicht nur an Molekiilen und sehr kleinen Partikeln
(< 0.1 um) gestreut wird (Rayleighstreuung), dann erscheint der Himmel blau. Das liegt
daran, daB die Intensitit der Rayleigh-Streuung proportional zu A ist. A beschreibt die
Wellenlidnge der einfallenden Strahlung. Kurzwelliges Licht wird also viel stirker gestreut
als langwelliges. Mit zunehmendem Einflu3 der Aerosolpartikel auf die Streuung erscheint
der Himmel immer weiler. Die Mie-Streuung, d. h. die Streuung von Licht an Partikeln
(Kapitel 3.2), hat eine viel schwichere Wellenlingenabhidngigkeit als die Rayleigh-
Streuung. Als mittlerer Regelfall gilt fiir atmosphirisches Aerosol eine A™'-Abhingigkeit
der Mie-Extinktion. Das kann nun dazu genutzt werden, die Aerosollast in der Atmosphire
iiber sogenannte passive Radiometermessungen zu bestimmen. Dabei wird bei
verschiedenen Wellenldngen vom nahen Infrarot bis ins nahe UV die solare Strahlung in
einem bestimmten Zenithwinkel gemessen und daraus die gesamte optische Dicke

bestimmt. Die beschriebene MeBmethode zdhlt zu den Fernerkundungsmethoden. Im

Gegensatz dazu gibt es auch sogenannte ,,in-situ‘-
Duse

Messungen, bei denen die Proben direkt vor Ort
entnommen  werden.  Hierzu  gehort  der

Partikelzéhler, der die Lichtstreuung einzelner
Stufe 1

— Partikel ausnutzt. Das Aerosol stromt mit einem
Tragergas durch eine Diise in einen Laserstrahl und
das von den Partikeln gestreute Licht wird nahe der
Stufe 2 Imgaktor

ute platte Vorwirtsrichtung detektiert. In Abhéngigkeit von

der Signalstirke 148t sich damit eine Aussage iiber

die Partikelanzahl und ihre GroBe treffen.

Um die chemische Zusammensetzung von

Stufe n .. . .
Acrosolen untersuchen zu konnen, sind bestimmte

Filter- und Impaktorverfahren entwickelt worden.

Bei der einfachen Filtertechnik wird mit einer

Vakuumpmpe

Vakuumpumpe die Luft durch Filter mit einem

Abbildung ~ 2.5:  Design  eines  definierten Porendurchmesser gesogen, so daf3
Kaskadenimpaktors [Adams 1994]. ) ] )
dann Partikel ab einer bestimmten Grofle daran
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hingen bleiben. Der Nachteil dieses Verfahrens ist, dal immer nur ein bestimmter
GroBenbereich der Untersuchung zugefiihrt werden kann. Eine neuere Methode ist das
Impaktorverfahren. Dabei wird die aerosolhaltige Luft so an einer Oberfliche
vorbeigeleitet, dal die Teilchen analog dem Prinzip der Trigheitsdeposition darauf
deponiert werden. Durch den Umstand, daf3 die Effektivitdt der Deposition gro3enabhingig
ist, konnen die Partikel in verschiedenen Grofen-Fraktionen gesammelt werden. Bei dem
Kaskadenimpaktor sind die einzelnen Stufen aerodynamisch so gestaltet, daB3 die
FlieBgeschwindigkeit und die Kriimmung der Stromlinien immer grofer werden (Abb.
2.5). GroBBe Teilchen werden so schon auf der ersten Stufe abgeschieden, kleine erst auf
den letzten [Adams 1994].

Anschlieend werden die gesammelten Partikel von den Filtern bzw. Impaktorstufen gelost
und mit verschiedenen analytischen Verfahren untersucht. Zur Analyse der anorganischen
Verbindungen werden vor allem Rontgenstrahl-Fluoreszenz (XRF), Partikelinduzierte
Rontgenstrahlemission (PIXE), Atomabsorptionsspektroskopie (AAS), Induktiv gekoppelte
Plasma-Emissionsspektroskopie (ICP-AES) und Massenspektroskopie eingesetzt. Die
organischen Substanzen werden zunéchst liber Gas- oder Fliissigchromatographie getrennt
und anschlieBend liber Massenspektroskopie oder Flammenionisation identifiziert. Eine
weitere Moglichkeit zur Klassifizierung bietet die Elektronenmikroskopie [Fréjafon et al.
1997]. Insgesamt kann so ein recht vollstdndiges Bild iiber die gesammelten Aerosole
gewonnen werden.

Trotz der beschriebenen Methoden ist der derzeitige Wissensstand iiber die
Zusammensetzung der troposphérischen Aerosolpartikel noch sehr gering. Durch das
Sammeln der Aerosole konnen leicht Verdnderungen der Partikeleigenschaften
hervorgerufen werden. Auflerdem entstammt ein Grof3teil der verfiigbaren Daten Proben,
die unmittelbar {iber der Erdoberfldche entnommen wurden. Der Wert dieser Messungen ist
begrenzt, da es einen grofen Gradienten in der vertikalen Aerosolverteilung gibt. Ein
starkes Interesse besteht vor allem fiir die planetare Grenzschicht, die sich in einem Bereich
zwischen 800 und 1300 m befindet. Bis jetzt stehen nur sehr kostspielige und zeitlich
begrenzte Flugzeug- oder Ballonmessungen zur Verfiigung, um etwas iiber die Aerosole in
diesen Bereichen erfahren zu konnen.

Eine Ausnahme bildet das Lidar-Verfahren (Light Detection and Ranging), das zu den

optischen Methoden zu zdhlen ist und dessen groBer Vorteil in seiner Hohenauflosung
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liegt. Dabei wird gepulstes Laserlicht in die Atmosphére gesendet, wo es durch Rayleigh-
und Mie-Streuung zu einem Teil zuriickgestreut wird. Mehrfrequenzriickstreumessungen
geben dabei aufgrund der Riickstreuabhingigkeit von der verwendeten Laserwellenldnge
Aufschlufl iiber die Menge und die GroBenverteilung der Aerosolpartikel entlang des
Laserstrahls. Uber die Laufgeschwindigkeit des Lichtes ergibt sich eine Hohenauflosung,
die von der Geschwindigkeit der Detektion abhéngt. Mit einem Photomultiplier und
anschliefendem Transientenrekorder erreicht man typische Hohenauflosungen von 7.5 m
bis 30 m. Zusitzlich kann iiber den Anteil des depolarisiert zuriickgestreuten Lichtes eine
Aussage dariiber getroffen werden, ob es sich um sphirische Streuer handelt oder die
Partikel fest sind und das Laserlicht zum Teil depolarisieren [Immler 1999]. Bislang ist es
jedoch noch nicht moglich, mit dem Lidar-Verfahren gesicherte Aussagen tber die

chemische Zusammensetzung des atmosphérischen Aerosols zu treffen.

2.5.1 FEMTOSEKUNDEN-LIDAR

Neu in dem Gebiet der Lidar-Technik ist der Einsatz von ultrakurzen, hochintensiven
Laserpulsen. Seit 1999 besteht mit der Beteiligung unserer Arbeitsgruppe ein deutsch-
franzosisches Forschungsprojekt, in dem die Weiterentwicklung des Femtosekunden-
Lidars mit der Grundlagenforschung von Hochenergie-Lasern kombiniert wird
[TERAMOBILE 1999]. Bei dieser neuen Lidar-Technik werden die nichtlinearen
optischen Effekte genutzt, die bei der Ausbreitung von Laserpulsen mit einer Pulsleistung
von mehr als 2 TW in Luft auftreten. Das Licht erreicht durch Selbstfokussierung
Intensitdten, bei denen Weillicht direkt in der Atmosphire entsteht [Braun et al. 1995].
Ausgehend von der Grundwellenlédnge des Lasers verbreitert sich das Spektrum nach
einigen Metern in der Luft derart, daB es vom nahen UV bis ins mittlere Infrarot reicht
[Kasparian et al. 2000]. Das entstandene Weilllicht hat eine so geringe Divergenz, dal3
Zirruswolken in einer Hohe von 12 km beobachtet werden konnten. Die WeiBlichtbildung
ermdglicht hochauflosende Absorptionsspektroskopie in der Troposphédre und damit eine
simultane Messung mehrerer Spurengase, wobei die Vorteile des Lidar-Verfahrens,
ndmlich die Hohenauflosung, erhalten bleiben [Rairoux et al. 2000]. Eine interessante
Frage ist in diesem Zusammenhang, wie solche hochintensiven Laserpulse mit den

Aerosolen in der Atmosphire interagieren (Abb. 2.6). Eroffnet das Femtosekunden-Lidar
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neben der Spektroskopie an Molekiilen auch die Mdglichkeit, iiber nichtlineare optische
Prozesse an Mikrotropfen das troposphédrische Aerosol hohenaufgelost zu charakterisieren?
Uber die Wechselwirkung von Femtosekundenlaserpulsen mit Mikrotropfen ist bislang
nicht sehr viel bekannt. Daher ist es zunichst erforderlich, die Grundlagen mit Hilfe von
Laborexperimenten zu untersuchen. Es ist die Frage zu kldren, welche nichtlinearen
optischen Effekte iiberhaupt ausgelost werden kdnnen, und ob diese eine Information tliber
die Zusammensetzung und die GroBe der Tropfen zulassen. AuBerdem mufll gepriift
werden, mit welcher Winkelabhingigkeit das Licht von den Tropfchen emittiert wird.
Wenn die Richtungscharakteristik der emittierten Strahlung durch anisotrope Streuung
nicht mehr der 1/r>-Abhingigkeit folgt, sondern verstarkt in Riickrichtung geht, dann wére

das ein grofBer Vorteil fiir die Lidar-Anwendung.

Weillicht
kanal

Femtosekunden-Lasersystem
2 TW Pulsleistung .
100 s Pulslinge off-axis

Sendeteleskop

Empfangsteleskop

Abbildung 2.6: Schematische Darstellung eines Femtosekunden-Lidars.
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