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Einfiithrung

Die Menschen und mit ihnen alle anderen Lebewesen auf der Erde kénnen seit der Indu-
strialisierung der Produktion in zunehmendem Mal3e erleben, wie esist, der Belastbarkeits-
grenze der Uberlebensnotwendigen natirlichen Ressourcen unseres Planeten
ndherzukommen [IPCC, 2001]. Der Chemie-Nobelpreistréger Prof. Paul J. Crutzen, ein
fuhrender Wissenschaftler auf dem Gebiet der Klima- und Umweltforschung, hat fir unser
Erdzeitalter den Namen ,, Anthropozéan® vorgeschlagen. Er will damit auf den dominieren-
den Einfluss der Menschheit auf die Entwicklung unseres Planeten aufmerksam machen.
Erdzeitalter dauern fur gewohnlich zehntausende Jahre. Die Warmzeit der vergangenen
zehn- bis zwolftausend Jahre wird Holozén genannt. Sie folgte auf eine ca. einhunderttau-
send Jahre dauernde Eiszeit mit extremen Schwankungen der Temperatur, des CO,-Gehalts
und anderer Parameter der Atmosphére. Nicht zuletzt wegen dieser ausgesprochen guinsti-
gen Bedingungen in der letzten Zeit eroberten verschiedene hochentwickelte L ebensformen
fast den gesamten Planeten und passten sich den regionalen, stabilen Lebensbedingungen
an. Wahrend der letzten 6 Jahrhunderte hat sich die Anzahl der Menschen verzehnfacht und
nun die Marke von 6 Milliarden erreicht. Der Verbrauch natiirlicher Ressourcen wuchs noch
schneller als die Menschheit. Einige Generationen werden die fossilen Brennstoffe ver-
braucht haben, die hunderte Millionen Jahre fir ihre Entstehung brauchten. Dabel werden
Mengen an CO, und anderen anthropogenen Stoffen produziert, die alles bisher Dagewe-
sene Uberbieten und das in einer Zeitspanne, die weit unterhalb des Auflésungsvermogens
der Bestimmungmethoden atmosphérischer Parameter vergangener Epochen liegt. Die
Menge des durch Menschen erzeugten Schwefeldioxids von ca. 160 Teragramm/Jahr Uber-
steigt die natirlichen Schwefelquellen bereits um Uber das Doppelte [Houghton et al.,
1990]. Die Beispiele lieffen sich fortsetzen, doch hier ist nicht der richtige Ort dafiir. Sie sol-
len nur verdeutlichen, in welch bedngstigendem Mal3e menschliche Aktivitaten in der Lage

sind, die Entwicklung der Erde mitzubeeinflussen.

Die Reaktion auf die beschriebenen Gefahren reicht von unsinniger Panik bis zu vélliger



Ignoranz. Letzteres trifft insbesondere auf einige Regierungen zu, die den ,, Glauben® an die
Erhaltung des L ebensstandards Weniger durch Fortschritte in der technischen Entwicklung
und ruickhaltlose Ausbeutung natirlicher Ressourcen propagieren und damit angeblich auch
die Mehrheitsmeinung ihrer Bevolkerung reprasentieren. Andere betrachten das Problem
differenzierter und verlangen nach moglichst genauen Statusberichten und Vorhersagen der
Zukunft unseres Planeten, damit ihre Entscheidungen effektiv Veranderungen herbeifihren,
und sie nicht durch Fehlversuche die Unterstiitzung der Mehrheit der Bevolkerung auf die-

sem Weg verlieren.

Die Komplexitét dieser Thematik erfordert eine fachibergreifende Behandlung. Verschie-
dene Naturwissenschaftler missen ihre Analyseergebnisse und Messwerte in die Diskus-
sion der Gesellschaftswissenschaften einbringen. Schon die Bearbeitung eines kleinen
Teilproblems in der Atmosphéarenforschung erfordert interdisziplinares Arbeiten. Einerseits
kann eine Methode zur Messung eines Parameters nur dann wirklich von Nutzen sein, wenn
auch jemand danach fragt. Andererseits erfordert die Entwicklung der Methode auch ein
umfangreiches Wissen Uber den Gegenstand der Messung, was aufgrund der hohen Spezia-
lisierung, deren Grundstein in den modernen Naturwissenschaften bereitsin der Ausbildung
gelegt wird, nicht unbedingt vorausgesetzt werden kann. An dieser Schnittstelle sehe ich

meine Verantwortung als Physiker, der ich mit dieser Arbeit versuche, gerecht zu werden.

Der Gegenstand meiner Untersuchungen ist die planetare Grenzschicht. Sie bildet den
Ubergang zwischen der vergleichsweise starren Erdkruste und der Atmosphére und zeich-
net sich im Vergleich zu anderen Schichten der planetaren Lufthulle durch eine besondere
Vielfat an Inhaltsstoffen und deren Vermischung durch Turbulenz aus. In ihr liegt der

grofdte Teil der Biosphére, die auch unser Lebensraum ist.

Als Messverfahren verwende ich die Laser-Fernerkundung zur raumlich aufgeldsten
Bestimmung von Aerosol-Eigenschaften, Spurengaskonzentrationen und Temperatur.
Durch eine Analyse der Eigenschaften sowohl der planetaren Grenzschicht als auch der
physikalischen Wechselwirkungen und der technisch-physikalischen Umsetzung in Messin-
strumente sollen die bestehenden Grenzen der Methode ausgeleuchtet und gegebenenfalls

erweitert werden.

Das erste Kapitel der Arbeit widmet sich Begriffen und Methoden zur Beschreibung der

planetaren Grenzschicht und ihrer Einordnung in die Atmosphére. Dabel bleibt es auf die



Themen beschrénkt, die einen Einfluss auf die Entwicklung der Messmethode oder die Aus-

wertung von Messergebnissen haben.

Die Turbulenz der Stromung sorgt in der planetaren Grenzschicht fur eine Mischung der
Luft mit Stoffen und Energie vom Erdboden. Dabel entsteht eine Struktur in der Verteilung,
die insbesondere von regionalen Bedingungen und von der Tages- und Jahreszeit abhéngig
ist. Ab einer bestimmten Hohe wird die Atmosphére dann wieder viel homogener und auch
sauberer. Wegen ihrer Inhomogenitét ist gerade der Zustand der planetaren Grenzschicht

schwer durch einzel ne Punktmessungen zu bestimmen.

Das zweite Kapitel ist der Laser-Fernerkundung gewidmet, deren Domane die ortsaufgel 6-
ste Messung von Zeitreithen einer Vielzahl von Parametern der Atmosphéreist. Siewird im
Rahmen dieser Arbeit dazu benutzt, die sich andernde dreidimensionale Struktur der plane-
taren Grenzschicht anhand von Aerosol, Spurengasen und Temperatur sichtbar zu machen.
Dabei liegt der Schwerpunkt auf Methoden zur Trennung der sich unvermeidlich Uberla-
gernden Wechselwirkungen des verwendeten Lichts mit den unterschiedlichen Bestandtei-

len der Atmosphére.

Wie in der Experimentalphysik tblich, beansprucht auch in der Laser-Fernerkundung die
Entwicklung und der Aufbau der Messapparatur die meiste Arbeitszeit. Um die Besonder-
heiten der erforderlichen Laser, Optik und Elektronik geht esim dritten Kapitel. Aul3erge-
wohnlich fur diese Art der Laser-Spektroskopie ist insbesondere, dass die Geréte nicht nur
im Labor verwendet werden. Die eigentliche Messung findet nicht selten unter erschwerten
aulReren Bedingungen statt und sie ist auch nicht unter dhnlichen Bedingungen wiederhol-
bar, da die Atmosphaére nicht entsprechend beeinflussbar ist. Diesem Problem |asst sich nur
durch konseguente Umsetztung der besten Ideen der angewandten Physik in handhabbare
Technik begegnen.

Jeder Fehler bei der technisch-physikalischen Umsetzung wird sehr bald sichtbar, wenn mit
dem Gerd gemessen wird. Deshalb, und um die Verwendung der Messergebnisse fir
Meteorologen und Chemiker zu demonstrieren, werden im vierten Kapitel einige Resultate
prasentiert und mit den im ersten Kapitel vorgestellten Konzepten verglichen. Erst wenn die
Ergebnisse und deren Fehlerbereiche die Anwender tberzeugen konnen, ist das Ziel der

Arbeit erreicht.






1Die planetare Grenzschicht

Die unterste Schicht unserer Atmosphaére steht in direkter Wechselwirkung mit der Erdober-
flache. Sie ist im Sinne der Stromungsdynamik eine Grenzschicht und wird as planetare
Grenzschicht (PGS oder auch PBLY, ABL?, MBL3) bezeichnet. Ihre Machtigkeit ist einem
taglichen Rhythmus unterworfen und schwankt zwischen einigen Metern und 5 km. Die
Strémung der Luft ist hier turbulent. Daftr gibt es mechanische und thermische Ursachen,
insbesondere Scherstomungen und Konvektion. Da sich unser Leben weitgehend innerhalb
der planetaren Grenzschicht abspielt, sind wir mit ihren Eigenschaften gefiihlsméaidig ver-
traut. Fragen nach ihrer vertikalen Struktur und Ausdehnung und danach, worin sie sich
genau von anderen Schichten der Atmosphare unterscheidet, kdnnen jedoch in zunehmen-
dem Mal3e erst durch moderne Fernerkundungsmethoden seit der zweiten Hélfte des 20.
Jahrhunderts beantwortet werden [ Schwiesow, 1984].

Eine charakteristische Grol3e der planetaren Grenzschicht ist die Mischungsschichthéhe.
Bis hier werden Emissionen vom Boden vertikal gut durchmischt und verteilt. Von der
Bestimmung ihrer genauen raumlichen und zeitlichen Struktur hangt nicht nur die Qualitét
der Vorhersage meteorologischer GrofRen ab, sondern in ganz entscheidendem Mal3e auch
die Vorhersage der Konzentration von unliebsamen L uftbeimengungen. Fir gewohnlich ist
die Mischungsschicht wesentlich stérker verschmutzt als andere Luftschichten. Das Ver-

dinnungspotenzial fir bodennah emittierte Spurenstoffe ist von der vertikalen Mé&chtigkeit

1. Planetary Boundary Layer
2. Atmospheric Boundary Layer
3. Marine Boundary Layer
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des konvektiv durchmischten Raumes am Tage abhangig. Eine niedrige Mischungsschicht-
hohe fuhrt zu einer Auspragung bzw. Verscharfung lufthygienisch ungiinstiger Bedingun-
gen. Die Mischungsschichthdhe ist eine wesentliche Skalierungsgrofe bei der Modellierung
des vertikalen turbulenten Austauschkoeffizienten und der zugehdrigen turbulenten Verti-
kalflisse von Wéarme, Feuchtigkeit, Impuls und Stoffkonzentrationen. Nach Sonnenunter-
gang sinkt die Obergrenze auf wenige hundert Meter ab, und es bleibt eine ndchtliche
Residualschicht. Sie ist mitbestimmend fir die Menge des verfugbaren Ozons, das in der
Phase des Ubergangs von der nachtlichen stabilen zur tagsiiber meist labil geschichteten
planetaren Grenzschicht eingemischt werden kann. Dieser Vorgang ist fur die Modellierung
des Eintrages von Luftbeimengungen aus der freien Troposphére in die planetare Grenz-
schicht bedeutsam. Die Entrainment-Geschwindigkeit ergibt sich aus der totalen zeitlichen

Anderung der Mischungsschichthéhe.

In diesem Kapitel werden die fur die planetare Grenzschicht charakteristischen dynami-
schen und chemischen Prozesse beschrieben, soweit sie von Belang fiir das Verstandnis der
Ergebnisse der verwendeten Laser-Fernerkundungsverfahren sind. Gute ausfuihrliche Dar-
stellungen finden sich in Lehrbuchern [Stull, 1989, Seinfeld und Pandis, 1997, Roedel,
1994, Arya, 1988].

1.1 Zusammensetzung der Atmosphire
Bei der Betrachtung der Zusammensetzung der Atmosphére empfiehlt sich eine Einteilung

in trockene Luft, Wasser und atmosphérisches Aerosol.

1.1.1 Trockene Luft

Stickstoff und Sauerstoff haben zusammen einen Anteil von Gber 99 % am Volumen der tro-
ckenen Luft. Nimmt man noch das Edelgas Argon dazu, so sind bereits 99,97 % erreicht.
Zusammen mit dem Kohlendioxid, dessen Konzentration viel niedriger und etwas variabler
ist, sind 99,997 % der trockenen L uft erfasst. Die Ubrigen 0,003 %, bzw. 30 ppm sind aller-
dings wichtig, daes sich dabei um reaktive Gase, wie z. B. Ozon und Stickoxide, handelt. In
Tabelle 1-1 sind die aktuellen mittleren Konzentrationen der wichtigsten Gase der Tropo-
sphére aufgefiihrt. Neben dem Volumenanteil eines Gases gibt es noch eine Reihe weliterer
sinnvoller Klassifizierungen, insbesondere nach der Masse, der Variabilitét der Konzentra-
tion, den chemischen Bestandteilen, der Aufenthaltsdauer in der Atmosphére oder der Her-

kunft (z. B. naturlich, anthropogen, biologisch, chemische Bildung in der Atmosphére). Das



Zusammensetzung der Atmosphdre 7

Gas Name Molekiilmasse g/mol  Mischungsverhiltnis Aufenthaltsdauer
Ar Argon 39,9 0,934 %

Ne Neon 20,2 18 ppm2

Kr Krypton 83,8 1,1 ppm

Xe Xenon 1313 90 ppb >+ 10 Jahre
He Helium 4,0 5,2 ppm

CO, Kohlendioxid 44,0 355 ppm

N, Stickstoff 28,0 78,0840 % -

O, Sauerstoff 32,0 20,9460 % 20 Millionen Jare
CHy4 Methan 16,0 1,72 ppm 3 Jahre
C,Hg Ethan 30,1 0- 100 ppb

CoHy Ethen 28,1 0- 100 ppb

C3Hg Propen 42,1 0-50ppb

CsHg Isopren 68,1 0,2 - 30 ppb

CH3;COCH5 Azeton 58,1 0- 10 ppb

CFCl, CFC-11 136,4 268 ppm

CF.Cl, CFC-12 119,9 503 ppm

CCl, Tetrachlorkohlenstoff 153,8 132 ppm

CH3CCl5 Methyl-Chloroform 1334 160 ppm

CF,HCI HCFC-22 86,5 105 ppm

6(0) Kohlenmonoxid 28,0 180 ppb 0,35 Jahre
H, Wassserstoff 2,0 580 ppb < 200 Jahre
N,O Lachgas 440 311 ppb

SO, Schwefeldioxid 64,1 10 - 100 ppt 10 Tage
NH3 Amoniak 17,0 0,1-1ppb 5 Tage

NO Stickstoffmonoxid 30,0 1 ppt - 10 ppb

NO, Stickstoffdioxid 46,0 1 ppt - 10 ppb 2-8Tage
O3 Ozon 48,0 10 - 10000 ppb

H,S Schwefelwasserstoff 34,1 3,6 - 840 ppt

H,0 Wasser 18,0 ~ 1 % sehr variabel

Tab. 1-1 Gase der Atmosphére (nach [Seinfeld und Pandis, 1997])
a. ppm: parts per million (z B. Molekil pro 106 Molekile)

Mischungsverhdltnis der chemisch stabilen Gase (wie Sauerstoff, Stickstoff und Edelgase)

bleibt in der unteren Atmosphére bis zu einer Héhe von ca. 80 km konstant.
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Die trockene Luft kann als ideales Gas angesehen werden [Pruppacher und Klett, 1980].
Bei Standarddruck und -temperatur (ps= 1013,25 hPa, T4= 288,15 K) am Boden ergibt die
Zustandsgleichung eine K onzentration von 2,546-101° Molekiilen pro cmé.

= :L -
plV = NIKOT oder p o7 Gl 1-1

Dabei bezeichnet p den Druck, V das Volumen, N die Anzahl der Molekiile, k die Boltz-

mann-Konstante, p die Dichteund T die Temperatur.

1.1.2 Wasser

Wasser tritt als einzige Substanz unter natlrlichen Bedingungen auf der Erde in alen drei
Aggregatzusténden auf. Als Wasserdampf wird die Gasphase und nicht etwa der Tropfchen-
nebel, wie er Uber dem Kochtopf entsteht, bezeichnet. Wegen des Warmeumsatzes bei den
Phasentibergangen und wegen seiner hohen Warmekapazitat spielt Wasser eine bedeutende
Rolle in der Thermodynamik der Atmosphére. Durch starke Absorptionsbanden im infraro-
ten Bereich des Spektrums der Sonnen- und Erdstrahlung beeinflusst Wasserdampf ent-
scheidend den Strahlungshaushalt der Erde.

Um fir bestimmte thermodynamische Bedingungen den Wasserdampfgehalt der Atmo-
sphére zu berechnen, bendtigt man den Séttigungsdampfdruck Psto- Er ist etwas unter-
schiedlich Uber Oberflachen aus flussigem Wasser und Eis (vgl. Abbildung 1-1). Fir die
Temperaturabhangigkeit des Sattigungsdampfdrucks Uber Wasser gilt néherungsweise die
Magnus-Formel [Warnecke, 1991] mit den Konstanten aund b aus Tabelle 1-2:

alr[°C]
b+T[°C]

Ph,0lhPa] = 6,107 10 Gl 12

a b/°C
bei Sattigung Uber Wasser
oberhalb des Gefrierpunktes 7,5 235
unterhalb des Gefrierpunktes 7,6 240,7
bei Séttigung Uber Eis 9,5 265,5

Tab. 1-2 Konstanten der Magnus-Formel [Warnecke, 1991]

Die Temperatur, bei der Wasserdampfsattigung eintritt, wird Taupunkt-Temperatur T

genannt. Bei Radiosonden-A ufstiegen und anderen meteorol ogi schen Wasserdampf messun-



Zusammensetzung der Atmosphdre 9
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Abb. 1-1 Séttigungsdampfdruck tber fltissigem und gefrorenem Wasser nach Gleichung 1-2

gen ist dies die am haufigsten bestimmte Messgrofie. Fir die Wasserdampfkonzentrationen
werden auch folgende Grof3en haufig verwendet:
o Dampfdruck (Partialdruck des Wasserdampfes): PH,0 / hPa
. o S
« relative Luftfeuchtigkeit: RH /% = py, o/ Py, 100
» Mischungsverhdltnis: oo/ ppm = 104-RH-pf|20/ p
Feuchte Luft hat bei gleicher Temperatur und gleichem Druck eine geringere Dichte als

trockene Luft. Die Differenz wird durch die Einfihrung der virtuellen Temperatur T, in der

Gasgleichung ausgeglichen [Warnecke, 1991]:

_ P __Db _ T
p = = LTy = . Gl 1-3
KOT 1-(3/8py o/p] " KTy V' 1-(3/80by,0/p)

Die virtuelle Temperatur T,, ist die Temperatur, die ein Volumen trockener Luft annehmen

musste, um bei gleichem Druck die gleiche Dichte zu haben wie feuchte L uft.

Fir die Berechnung der Streuintensitét von Laserstrahlung in der Atmosphére benttigt man
das Dichteprofil. Wenn die Messungen von Radiosonden, die téglich an vielen Stellen der
Erde durchgefihrt werden, zur Berechnung benutzt werden, bietet sich das Konzept der vir-
tuellen Temperatur an, um die Dichteschwankungen durch inhomogene Wasserdampfver-
tellung zu berticksichtigen. In 8 1.1.3 wird das Aufquellen des Aerosols in feuchter Luft
behandelt. Die dadurch hervorgerufenen Veranderungen sind auch bei der Simulation von

L aserlicht-Streuung nicht vernachlassigbar.
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1.1.3 Aerosol

Neben den gasférmigen Bestandteilen kommen in der Atmosphére auch Partikel vor, die
sehr viel groRer sind als Einzelmolekiile, aber noch so klein, dass sie wegen ihrer geringen
Sinkgeschwindigkeit lange schweben. Die Grof3e dieser Partikel liegt in der Troposphére
zwischen 10 nm und 100 um und ihre Konzentration variiert zwischen 102 und 10° pro
cm3. Diese Schwebeteilchen werden atmosphdirisches Aerosol, im Folgenden kurz Aerosol,
genannt. In Abbildung 1-3 sind TeilchengrofRenverteilungen atmosphérischer Aero-
sol-Typen [Janicke, 1993] dargestellt. Man erkennt hier, dass Partikel mit einem Radius von
ca. 0,1 um besonders haufig vorkommen, grof3ere Partikel als 10 um hingegen auf3erst sel-
ten. Thre Sinkgeschwindigkeit ist so grof3, dass sie schon nahe der Quelle wieder zur Erd-
oberflache zuriickkehren. Auch sehr kleine Partikel kommen nicht haufig vor, da sie sich
schnell zu grofleren zusammenlagern. Die Aerosol-Konzentration ist in der planetaren
Grenzschicht am hochsten und nimmt dartiber stark ab. Laser-Fernerkundungsverfahren
sind prédestiniert, die optischen und mikrophysikalischen Eigenschaften dieses sehr
ungleichmaliig verteilten Bestandteils der Atmosphéare zu untersuchen. Auch Messungen
anderer Groféen (z. B. Spurengaskonzentrationen) mit diesen Messverfahren erfordern
Kenntnisse Uber die Streueigenschaften des Aerosols. An dieser Stelle werden zunéchst
wichtige Eigenschaften wie Zusammensetzung und Groélsenspektrum behandelt, bevor im
néchsten Kapitel in § 2.1.2 die Lichtstreuung betrachtet wird.

Nun zunéchst zur Entstehung von Aerosol. Grundsétzlich kann es auf zwel verschiedene

Arten in die Atmosphére gelangen.

* Zum einen entsteht Aerosol durch homogene Nukleation, d. h. durch Kondensation tber-
séttigter Dampfe. Dabei kann es sich z. B. um Schwefeldioxid handeln, aus dem sich
Schwefelsaure bildet. Eine andere wichtige Reaktion beginnt mit der Bildung von ato-
marem Sauerstoff und Hydroxylradikalen (OH) bel der Umwandlung von Stickoxiden zu
Ozon. Diese reaktiven Substanzen oxidieren dann die in Abgasen enthaltenen Kohlen-
wasserstoffe und bilden eine Vielzahl von organischen Verbindungen wie z. B. Séuren,
Peroxide und Aldehyde. Die zum Tell als Uberséttigte Dampfe vorliegenden Reaktions-
produkte kondensieren zu Aerosol und bilden die als Los-Angeles-Smog?! beriichtigte
giftige und tribe Luftbrihe. Die durch homogene K ondensation entstandenen Primarteil-

chen stellen die kleinste Fraktion im GroRenspektrum des Aerosols.

1. SMOG: SMOke + foG
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* Zum anderen fuhrt Aufwirbelung von Material von der Erdoberfléche, wobei es sich
z. B. um Mineralstaub oder Seesalz-Spray handeln kann, zur Aerosolbildung. Dieser
Vorgang wird als Dispersion bezeichnet. So gebildetes Aerosol stellt mit Durchmessern
zwischen 1 und 20 um die groReren Partikel im Grofenspektrum.

Fir die Partikelbildung durch homogene Nukleation ist die Uberschreitung einer gewissen
Mindestgrofe einer zuféligen Ansammlung aus mehreren Molekilen notwendig. Das kann
durch thermodynamische Betrachtung des Prozesses verstanden werden. Damit das Partikel
spontan weiter wachst, muss die freie Enthalpie G = U + p-V - T-S bei dem Prozess abneh-
men. Dabel ist U die innere Energie, V das Volumen und S die Entropie. Fir die Verande-
rung der freien Enthalpie bei der Kondensation gilt folgende Gleichung [Roedel, 1994]:

3
4T
AG = —N EkDT[lnp—:mEA = —#mmunp—zwnmzm Gl 1-4
px pX

Dabei steht p, fur den Partial- und p)s( fir den Sattigungsdampfdruck der Substanz x, N fir
die Anzahl der kondensierten Molektle, o fur die Oberflachenspannung, A fur die Oberfl&-
che, pg, fur die Dichte der Tropfchenflussigkeit, M fur die Molmasse und R fir die Gaskon-
stante. Durch Berechnung des Sattel punktes der freien Enthalpie (dAG/dr|,-* = 0) erhélt
man das kritische Dampfdruckverhdltnis (p,/ p)s()D bzw. den kritischen Radius r fiir die
Nukleation.

20M
rl = 2[0[M pXD RTpgrH

il = e Gl 1-5
RO Cpg, On(p,/py)~ p;

Dieser Zusammenhang ist auch als Kelvin-Gleichung bekannt. Kommt es durch eine Uber-

schreitung des kritischen Radius zur Nukleation, ist ein neues Partikel geboren.

Durch Nukleation und Dispersion entsteht also das Primér-Aerosol. Einmal gebildet, fihren
Koagulation, heterogene Kondensation, Wolken- und Nebelbildung und chemische Reaktio-
nen zur alméhlichen Veranderung. Entstehen keine kleinen Partikel mehr durch Nuklea-
tion, so verschwindet der Nukleationsmode, die kleinste Fraktion aus der Grofenverteilung,
dadie Teilchen durch Koagulation anwachsen. An seiner Abwesenheit erkennt man alteres
Aerosol. Das Aerosol mit den grofdten Teilchendurchmessern ist durch Dispersion in die

Atmosphére gelangt. Je grof3er die Partikel werden, desto schneller sinken sie nach unten.
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So haten sich drei GrofRenklassen die Waage. Trimodale Spektren mit Nukleations-,
Koagulations- und Dispersionsmode werden a's Whitby-Spektren bezeichnet.

Woraus besteht nun das Aerosol? Aerosol hat gegentiber vielen Gasen eine sehr kurze Ver-
weildauer in der Atmosphére - die Lebenszeit einer Aerosol-Wolke liegt im Bereich von
Minuten bis Wochen, im Gegensatz zu der von CO,-Molekiilen, die Jahrzehnte bis Jahrhun-
derte Uberleben. Daher ist die Zusammensetzung stark regional durch die kurze Entste-
hungsgeschichte gepragt. Die Partikel der Nukleations- und Koagulations-Mode enthalten
vor allem Wasser, Sulfat-, Nitrat-, Ammonium- und Wasserstoff-lonen, elementaren Koh-
lenstoff (Ruf3), organische Verbindungen und Metalle (Pb, Cd, V, Ni, Cu, Zn, Mn, Fe u. a).
Sie entstehen bei Verbrennungsprozessen von Kohle, Ol, Benzin, Diesel und Holz, durch
Feinststaub in der Nahe von Schmelzhutten und Mihlen und durch Gas-zu-Partikel-Kon-
vertierung, insbesondere aus NO,,, SO5 und fltichtigen Kohlenwasserstoffen. Wahrend ihrer
L ebenszeit von Tagen bis Wochen werden sie Uber hunderte bis tausende Kilometer weit
verbreitet. Die groben Partikel der Dispersionsmode entstehen durch Wiederaufwirbelung
von Industriestaub und Boden in der Landwirtschaft, auf unbefestigten Stral3en und im
Bergbau, aus biologischen Quellen, bei Errichtung und Abriss von Bauwerken oder durch
Sandstirme und Salzwasser-Spray. Bei hoher Windgeschwindigkeit entstehen an der
Ozeanoberflache Luftblasen, die beim Platzen viele kleine Wassertropfen freisetzen. Wenn
diese verdunsten, bleibt Seesalz-Aerosol Ubrig. Die Bestandteile groben Aerosols sind vor
alem Staub, Kohlen- und Ol-Flugasche, Elemente der Erdkruste (Si, Al, Ti, Fe), Oxide,
Kalk, Speisesalz, Pollen, Schimmel, Sporen, Pflanzen- und Tierteile und Reifenabrieb.
Durch ihre GrofRe werden sie schneller am Boden deponiert und haben bei einer durch-
schnittlichen Lebenserwartung von Minuten bis Tagen einen Ausbreitungsradius von weni-

ger alseinigen 100 km.

Neben der Kenntnis der chemischen Zusammensetzung, die auch die effektive Brechzahl
des Aerosols bestimmt, ist elne quantitative Beschreibung des GrofRenspektrums zur Ablei-
tung der Wechselwirkung zwischen Licht und Aerosol notwendig. Es gibt mehrere Ansétze,
die Aerosol-GrofRenverteilung durch analytische Funktionen darzustellen. Christian Junge

schlug eine einfache Potenzfunktion vor [Junge, 1963]:

dny(Dp) _ C
d(logDp) (Dp)j.

nN(IogDp) = Gl 1-6
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Die PartikelgroBenverteilung ny in Abhangigkeit vom Logarithmus des Durchmessers D,
wird so durch die Konstanten C und j beschrieben. Der Index \ zeigt an, dass es sich um
eine Anzahlverteilung und nicht um die im Folgenden ebenfals betrachteten Volumen-,
Oberflachen- und Massenverteilungen handelt. Mit dem Junge-Spektrum kénnen Verteilun-
gen in beschrankten Grofienbereichen, besonders fir grof3ere Teilchen, recht gut angendhert
werden. Da die Funktion jedoch eine monotone Abnahme der Partikelanzahl mit zuneh-
mendem Durchmesser voraussetzt, wird das Maximum nicht wiedergegeben. In einer dop-
pelt logarithmischen Darstellung passt die der Junge-Verteilung entsprechende Gerade mit
dem Anstieg j aber recht gut an die Flanke der gemessenen Verteilungen auf der Seite gro-
(Ber Partikel durchmesser.

AulRerdem wird gelegentlich ein Ansatz mit einer etwas modifizierten Gammafunktion
benutzt [Seinfeld und Pandis, 1997]. Die vier wahlbaren Parameter bieten ausreichend Fle-
xibilitét, die Funktion an Messwerte anzupassen. Das Ergebnis ist aber schwer zu deuten.
Dieim Bereich der Luftreinhaltung haufig verwendete kumulative Einteilung fasst ale Par-
tikel zu elner Klasse zusammen, die kleiner oder gleich einer bestimmten Grofse sind (z. B.
PM 10 =>D, <10 um, PM 2,5 => D, < 2.5 um). Diese Vorgehensweise entspricht den bis-
her eingesetzten einfachen Filter-Messverfahren bel der Routineliberwachung der Luftver-

schmutzung.

Die GrolRenverteilung vieler beobachteter Aerosoltypen lésst sich durch die Summe mehre-

rer Lognormal-Verteilungen sehr gut beschreiben:

) E \ _[Iog(Dp/meedz)i]z
i 21 .
n(logby) = N__ - |, 2oa(oy)

b — T Gl 1-7
dlogD,, Zi = 10v2mog( gy),
O

OOoOOd

Es wird sowohl der dekadische als auch der natirliche Logarithmus verwendet. Diese Art
der analytischen Behandlung besticht durch die mathematische Eleganz der Funktion und
die damit verbundene einfache Interpretierbarkeit der Ergebnisse. Der Medianwert D?ed
und der Breitenparameter oy sind mit den gewohnten Parametern Mittelwert D und Stan-

dardabweichung o der Gaul3-Verteilung folgendermal3en verknipft:

1 2
— =(Inay) 2 o] 2
Dp = Dlomeo'e2 Y o= J(D?m) "% _py. Gl 1-8
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Mode I Mode IT Mode III
Typen N/em™ D,/pm logo | N/ em? D,/pm logo | N/ em D,/pm logo
Urban 9,93-10* 0,013 0,245 | 1,11.10° 0,014 0,666 | 3,64-10* 0,05 0,337
Maritim 133 0,008 0,657 | 66,6 0,266 0,210 | 31 0,58 0,396
Rural 6650 0,015 0,225 | 147 0,054 0,557 | 1990 0,084 0,266
Reinluft, kontinental | 3200 0,02 0,161 | 2900 0,116 0,217 | 0,3 18 0,380
Freie Troposphére | 129 0,007 0,645 | 59,7 0,25 0,253 | 63,5 0,52 0,425
Polar 21,7 0,138 0,245 | 0,186 0,075 03 |[310% 8,6 0,291
Wiste 726 0,002 0,247 | 114 0,038 0,77 |0,178 21,6 0,438

Tab. 1-3 Parameter fir typische dreimodal e GroRRenverteilungen verschiedener Aerosoltypen der planetaren
Grenzschicht und der freien Troposphére [Janicke, 1993], Darstellung siehe Abbildung 1-3.

Genau die Halfte der Partikel einer solchen Verteilung ist kleiner und die andere Halfte gro-
(Ber als der Medianradius. Der Breitenparameter entspricht der geometrischen Standardab-
weichung, d. h. 67 % der Partikel haben eine Gréfe im Bereich Dp/ 0, < D, < Dp (o, und
95 % im Bereich Dp/ 20, <D, < 2Dp [b.

Die einer lognormalen Grolenverteilung entsprechende Oberflachenverteilung
ng(Dp) = annN(DP) und Volumenverteilung n,,(Dp) = (Tr/G)DinN(DP) sind eben-

falls Lognormal-Verteilungen und haben den gleichen Breitenparameter. Fur Teilchen glei-

cher Dichte Pp | &sst sich nun auch die Massenverteilung
nu(Dp) = p,/10° [hy(D,) = p,/10° O/ 6 (D ny(D,) angeben.

. . _ _dN _ N : I
Mit der Beziehung: ny(Dp) = W(Dp) = Dp0nl10 DST kann die lognormale Gélen

P
verteilung as Funktion des Partikeldurchmessers ausgedriickt werden. Durch Integration

Uber die Breite der( Gr)('jBenkIasse erhdlt man schliefflich die Anzahlkonzentration:
_ 1 Ny(Dp
N®e) = 5 Dp dDp-

Fir weitere Berechnungen werden die in Tabelle 1-3 angegebenen GrofRenverteilungen tro-

posphérischer Aerosole nach Janicke [Janicke, 1993] verwendet. Die Beschrankung auf
genau drei Moden fur lognormale GrofRenverteilungen atmosphérischen Aerosols ist durch
die beschriebenen physikalischen Bildungs-, Alterungs- und Ausscheidungsprozesse

begrindet.

Enthalt das atmosphérische Aerosol 16sliche bzw. hygroskopische Bestandtelle, so verén-

dert sich die Grofzenverteilung in Abhangigkeit von der Luftfeuchtigkeit. Die Situation wird
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Abb. 1-2 Die wichtigsten Aerosol-typen im Zusammenhang dieser Arbeit sind der urbane und der der freien

Troposphére. Hier sind die einzelnen Moden der lognormalen Verteilung [Janicke, 1993], deren

Summe und die daraus resultierende Partikelanzahl in dem relevanten GroRRenintervall dargestellt.

durch die Uberlagerung von zwei Vorgangen bestimmt: die Losung von Aerosol-Bestand-

teilen in Wasser und die Veranderung des Dampfdrucks in Abhangigkeit von der Krim-

mung der Partikeloberflache, also dem Durchmesser. Mit der Magnus-Formel

(Gleichung 1-2) lésst sich der Sattigungsdampfdruck Uber einer planen Wasseroberflache
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Abb. 1-3 Typische dreimodale Aerosol-GroRenverteilungen der Troposphére. Sie wurden nach denin
Tabelle 1-3 angegebenen Parametern [Janicke, 1993] berechnet. Die durchgezogene schwarze
Kurveist die Anzahlverteilung ny(logDp) (linke Skala), die gepunktete blaue und die gestrichelte
rote Kurve sind die entsprechenden Oberflachen- ng(logDp) und Volumenverteilungen ny,(logDp)

(rechte Skala).
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berechnen, und die Kelvin-Gleichung (Gleichung 1-5) ergibt das Dampfdruckverhdtnisin
Abhangigkeit vom Partikelradius. Die Kohler-Gleichung beschreibt den Dampfdruck tber

einem Tropfen einer Losung. Fur eine wassrige L6sung gilt [Seinfeld und Pandis, 1997]:

nEszo(Dp)D RH7 _ A B

INn————-11=1In = - GL 1-9
0 p° 0 HOT D, p3_g
Die Konstanten A und B,
40, M 6N M
= w'W g - ZMdTw Gl. 1-10

RTp, TR,
enthalten die molare Masse M,,, die Dichte p,, und die Oberflachenspannung o,, von Was-
ser, die Gaskonstante R, die Temperatur T der umgebenden Luft und die Anzahl der lonen
Npol» in welche das Molekill in der Losung dissoziiert. Der Kelvin-Effekt erhdht den
Dampfdruck, und der Losungs-Effekt verringert ihn. Beide Effekte werden stérker, je klel-
ner der Tropfendurchmesser ist. Enthélt das Partikel auch einen nichtléslichen Anteil in

Form einer Kugel mit dem Durchmesser D, so verstérkt das den L osungseffekt.

Durch den Wasseranteil ¢ im feuchten Aerosol verandern sich die effektive Brechzahl und
die Grolenverteilung, da grofere Partikel auch schneller wachsen als kleinere. Das Integral
des mit der GrofRenverteilung des feuchten Aerosols gewichteten Wasseranteils Uber den

gesamten Radiusbereich ergibt den mittleren Wasserantell:

_ 00an d
§ = IWEU) r. Gl 1-11
0

Ist & = 0, so bestehen die Partikel aus reinem Aerosol, sind also nicht gequollen. Ist
& = 1, so bestehen die Partikel aus reinem Wasser.

1.2 Die Schichtung der Erdatmosphire

Auf Fotos der Erde aus dem Weltall ist die Atmosphére al's hauchdinner blauer Schleier zu
erkennen. Aus unserer Perspektive hingegen liegt sie méchtig Gber uns. Unser Erfahrungs-
bereich beschrankt sich auf die untersten Meter, Bergsteiger und Flieger dringen auchinein
paar tausend Meter Hohe vor. Die Dichte Uber den héchsten Bergen ist bereits so gering,
dass der Sauerstoff nicht mehr zum Uberleben ausreicht. Druck und Dichte nehmen bis zum
Weltraum kontinuierlich ab. Betrachtet man den Verlauf der Temperatur, so lassen sich

Schichten unterscheiden, in denen sie fallt oder steigt. Daraus ergibt sich die gebrauchlich-
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ste Hoheneinteilung. Die planetare Grenzschicht hingegen ist nicht durch einen speziellen

Temperaturgradienten, sondern durch die Turbulenz gekennzeichnet.

1.2.1 Luftdruck
Der Druck p(z) fallt mit der Hohe z entsprechend der abnehmenden Erdanziehung:

MLuftp(Z)

d _ _
Ep(z) =—p(2)g = _T(z)g' Gl 1-12

Dabei ist M| s+ die molare Masse der Luft (durchschnittlich 28,97 g/mol), R die molare
Gaskonstante (8,314 Jmol/K) und g die Erdbeschleunigung (9,81 m/s?). Die GroRen auf

der rechten Seite werden zur Skalenhdhe H(z) zusammengefasst.

d

1
E|np(z) = _m H(2) = RO (z2) _ k [T (2)

Ml miLg

Das Einsetzen der Standardwerte ergibt eine Skalenhdhe von ca. 8 km. Die Integration von

Gl 1-13

Gleichung 1-13 unter Einbeziehung der Hohenabhéngigkeit der Temperatur ergibt das Inte-
gral J’Z(l/ T)dz = (1/T), das sogenannte harmonische Mittel von T. Da sich die Tempe-
ratur insgesamt nur um weniger als einen Faktor 2 andert, der Druck im gleichen
Hohenbereich aber um mehr als 6 Gréssenordnungen abnimmt, kann man sie in erster
Naherung a's konstant ansehen. Der sich ergebende Unterschied zwischen der Verwendung
des harmonischen und des arithmetischen Mittels ist vernachlassigbar [Roedel, 1994]. Die

barometrische Hohenformel lautet somit:

4
P(z) = pee - Gl 1-14
Ausgehend vom Bodendruck pg folgt eine exponentielle Abnahme des Drucks mit der
Hohe. In Abbildung 1-4 ist der Druckverlauf der US-Standard-Atmosphére [Seinfeld und

Pandis, 1997] in schwarz mit logarithmischer Skala eingezeichnet.

Die Skalenhohe H ist auf den ersten Blick nur die Hohe, bei der der Druck auf den e-ten Teil
abgefallen ist. Eine weitere Bedeutung erschliefdt sich, wenn man mit Hilfe der barometri-
schen Hohenformel die Gesamtmasse M, = J“;p(z)dz = Pof, ez = poH der
Atmosphére berechnet. Eine homogene Atmosphére mit der Dichte py hétte also gerade

eine Mé&chtigkeit entsprechend der Skalenhohe H.

Eine formal &guivalente Beziehung lasst sich herleiten, wenn man statt der Gesamtmasse

aller Molekile fur jedes einzelne im Schwerefeld der Erde eine potentielle Energie
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E = m-g-z mit einer Boltzmann-Verteilung im Energieintervall E bis E + dE annimmt. Auf
diese Weise erhédlt man fur die Molekilanzahl pro Volumen N(z) folgende Beziehung:
z

N(z) = noe_ﬁ. Gl 1-15
Die Aquivalenz wird ersichtlich, sobald man N durch p nach der Beziehung
N(2)/Ng = p(2)/pg ersetzt. Die in der Schicht bis zur Skalenhohe enthaltene Masse ist nun
aufgeteilt auf die einzelnen Molekile mit unterschiedlichen Massen. Da es somit fur jedes
Molekil eine andere Skalenhthe gibt, sollte es zu einer Entmischung der verschiedenen
Gase der Atmosphéare kommen. Dieser Effekt kann aber in der unteren Atmosphére bis in
eine Hohe von etwa 80 km nicht beobachtet werden. Dies beweist zwingend, dass fur die
Mischungs- und Transportvorgange in der Atmosphére turbulente Prozesse verantwortlich
sind und dass diesen gegentiber molekul ar-kinetische Prozesse ganz in den Hintergrund tre-
ten [Roedel, 1994].

Druck / hPa, Dichte g/m"3
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Abb. 1-4 Druck, Temperatur, Dichte und Wasserdampfkonzentration der US-Standard-Atmosphére 1976
[Seinfeld und Pandis, 1997].
Als Referenz hat sich die in den USA definierte Standard-Atmosphére fir mittlere Breiten durch-
gesetzt. Luftdruck auf Meeresniveau 1013.25 hPa, L ufttemperatur auf Meeresniveau 15 °C, Tro-
popausenhdhe 11 km, Temperatur an der Tropopause -56.5 °C, Temperaturabnahme mit der Héhe
0.65 K/100 m.
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1.2.2 Lufttemperatur

Mit zunehmender Entfernung vom Erdboden nimmt die Temperatur zunéchst annghernd
adiabatisch ab. Diese unterste Schicht bezeichnet man als Troposphdre. Die Héhe der Tro-
popause, ihrer Obergrenze, ist abhéngig von Wettersystemen, Breitengrad und Jahreszeit.
Die in Abbildung 1-5 dargestellten Ballonsondierungen des Alfred-Wegener-Instituts fir
Polar- und Meeresforschung wurden zum einen in den Tropen und zum anderen im hohen
Norden aufgenommen. Hier sind Beispiele fir extrem unterschiedliche Profile der wichtig-
sten atmosphérischen Parameter dargestellt. In den Tropen liegt die Tropopause in einer
Hohe von biszu 18 km, an den Polen dagegen bereitsbei ca. 8 km. Die Temperaturen an der
Tropopause liegen zwischen -50 °C und -80 °C. Etwa 2 km oberhalb endet mit der Hygro-
pause auch der wasserdampfhaltige Bereich der Atmosphére (relative Feuchtigkeit in griin
in Abbildung 1-5).

Darlber befindet sich die Stratosphdre. Der Transmission des ultravioleten Anteils des Son-
nenlichts wird dort ein jdhes Ende gesetzt. Strahlung mit Wellenlangen kleiner as 240 nm
fuhrt zur Photodissoziation von molekularem Sauerstoff. Der entstandene frele Sauerstoff
reagiert dann mit molekularem Sauerstoff zu Ozon. Das Absorptionsspektrum von Ozon
schliefdt an das des molekularen Sauerstoffs bei 240 nm an und weist eine breite, starke
Bandenstruktur bis 340 nm auf. So entsteht eine absorbierende Schicht, die ein idealer
Schutzschild gegeniber dem ultravioletten Anteil des Sonnenspektrums ist. Durch die
Absorption wird die Stratosphére erwéarmt. Gleichzeitig wird die Stratosphére von unten

wegen des Wasserdampfgradienten am oberen Ende der Wasserdampfsphére gekihlt .

Uber der Stratosphére, die durch die Stratopause begrenzt wird, liegt die Mesosphcire.
Darlber beginnt die obere Atmosphére. An der Mesopause herrschen die tiefsten Tempera-
turen der Erdatmosphére. In der darliberliegenden Thermosphdre steigen die Temperaturen
wegen der Absorption des ultraviol etten Sonnenlichts durch Sauerstoff- und Stickstoffmole-
kile wieder an. Die lonosphdire erstreckt sich von der oberen Mesosphére bis in die untere
Thermosphére. Dort reicht die Energie der Sonnenstrahlung aus, um Molekiile zu ionisie-
ren. Der ulierste Bereich der Atmosphéare beginnt bei einer Hohe von ca. 500 km und wird
as Exosphdre bezeichnet. Molekllen mit ausreichender kinetischer Energie gelingt es von

hier aus, unsere Atmosphére in Richtung Weltall zu verlassen.

Obwohl die Troposphére die geringste Ausdehnung hat, befinden sich hier 80 % der
Gesamtmasse der Luft. Wegen der direkten Wechselwirkung der Atmosphére mit der Erd-
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Abb. 1-5 Druck, Temperatur, relative Feuchte, Ozon-Partialdruck und -Mischungsverhéltnis, gemessen mit
Ballonsonden des AIfred-Wegener-I nstituts wahrend gemeinsamer Expeditionen.
links: Tropen-Forschungsschiff ,, Polarstern” N 1° 86,48 W 25° 44,414"" , 24. Oktober 1996,
rechts: Arktis, Ny Alesund Spltzbergen N 78° 55 W 11° 57°" , 7. Mai 1996.

oberfléche bildet sich am Boden eine Schicht mit besonderen Eigenschaften, die planetare
Grenzschicht. Somit unterteilt man die Troposphare noch einmal in die planetare Grenz-

schicht und die freie Troposphdire.

Viele Eigenschaften der Atmosphére, wie Druck, Temperatur, Windgeschwindigkeit und
Konzentrationen, sind weder vertikal noch horizontal homogen. Deshalb nimmt man fir die
Modellierung sogenannte Lagrange-L uftpakete an, innerhalb derer hinreichende Homoge-
nitdt gewahrleistet ist. Fir die Ausbildung des |okalen Temperaturprofilsin der Troposphére
ist die Konvektion, das heisst das Aufsteigen solcher Pakete, verantwortlich. Am Boden
entstehen durch lokale Temperaturunterschiede Luftblasen unterschiedlicher Dichte. Eine
Blase mit erhdhter Temperatur bekommt positiven Auftrieb und steigt nach oben. Das
geschieht fir gewdohnlich so langsam, dass die Energieumwandlung adiabatisch erfolgt. Als
Vergleichsgrofe fur den Energieinhalt verschiedener Luftpakete verwendet man die potenti-
elle Temperatur 8 mit der Einheit Kelvin. Sieist definiert als die Temperatur, die ein Luftpa-
ket annehmen wirde, wenn man es trocken-adiabatisch auf den Normaldruck der

Atmosphare, d. h. pg = 1013,25 hPa, zwingen wirde. Hierbei bedeutet trocken, dass der tat-
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séchlich immer gegenwértige Wasserdampf vernachléssigt wird; adiabatisch, dass die
Summe aus potentieller und thermischer Energie konstant bleibt. Unter solchen Umsténden

gilt die Poisson-Gleichung fir adiabatische Zustandsanderungen:

X

T
ﬁ- = const. Gl 1-16
P

Das Verhdltnis der Wérmekapazitét trockener Luft bei konstantem Druck (c,) und bei kon-
stantem Volumen (cy) wird mit X = c/c, abgekirzt. Als Konstante kann man nun den Nor-
maldruck pg und die potentielle Temperatur 8 einsetzen und erhélt durch Umstellung nach 6

deren Definitionsgleichung:

x=1
X
0 = TDED . Gl 1-17

Chg
Die potentielle Temperatur ist, wie die Entropie, eine eindeutige Funktion von Druck und
Temperatur und wird verwendet, um Fléchen gleicher Entropie durch die Isentropen zu
identifizieren. Daher wird sie in der Meteorologie haufig als Hohenmald benutzt. Der
Zusammenhang und die Aquivalenz von Entropie und potentieller Temperatur kann einfach
abgeleitet werden [Roedel, 1994].

Beim adiabatischen Aufsteigen eines Luftpaketes wird thermische in potentielle Energie
umgewandelt. Durch diesen Wéarmetransport passt sich das mittlere Temperaturprofil dem
trocken-adiabatischen Gradienten I,

dT g 1K
r=—_ = 2~ Gl 1-18
dZ adiabatisch c, 100m
an, den man durch Einsetzen der idealen Gasgleichung in die adiabatische Energieglei-

chung (dQ = 0) herleiten kann.

Bei adiabatischen Zustandsdnderungen wasserdampfhaltiger Luft andert sich nichts
Wesentliches an den bisher angestellten Uberlegungen, solange kein Phaseniibergang statt-
findet. Der Unterschied liegt lediglich in der hdheren Wéarmekapazitét feuchter L uft.

1.2.3 Stabilitiit der atmosphiirischen Schichtung
Der trocken-adiabatische Temperaturgradient I entsteht durch adiabatische Anpassung auf-
steigender L uftpakete an ihre Umgebung. Die Stabilitéat der Schichtung héngt vom Verhalt-
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nis dieses theoretischen Gradienten I" zum real existierenden Gradienten y in der Umgebung
des L uftpakets ab.

o y<T: stahil

e y>T:labil

e y =T":neutra

Die Schichtung ist also stabil, wenn 06/0z > 0 ist. Wenn der in der Troposphére normaler-
weise negative Temperaturgradient positiv wird, spricht man von einer Inversion, was einer
besonders stabilen Schichtung gleichkommt. In diesem Fall wird kéltere Luft durch wér-

mere Uberlagert, und der vertikale Austausch kommt fast vollig zum Erliegen.

Das alles gilt nur, solange kein Wasserdampf kondensiert. Steigt ein Luftpaket in einer neu-
tralen oder sogar schwach stabil geschichteten Atmosphére auf, so wird seine Temperatur
nach Uberschreiten des K ondensations-Niveaus mit zunehmender Hohe wesentlich langsa-
mer abnehmen als es dem Temperaturgradienten seiner Umgebung entspricht. Es bleibt
lange warmer als die Umgebung und behélt seine positive Auftriebskraft. Die Schichtung
ist beziiglich des feuchten Luftpakets labil - man sagt dann, sieist feucht-1abil. Als quantita-
tives MaRR wird die Aquivalenz-Temperatur verwendet. Das ist die Temperatur, die ein L uft-
paket annehmen wirde, wenn die gesamte in ihm gespeicherte latente Warme in fihlbare
Warme umgesetzt werden wirde. Die Kondensationsenergie pro Volumeneinheit ist
Pw - Qk, das Produkt aus Wasserdampfdichte und Kondensationswéarme pro Masseeinheit.
Die zusétzliche Erwérmung erhadlt man durch Division durch die Wéarmekapazitét der tro-
ckenen Luft p_ - ¢,. Damit ergibt sich die Aquivalenz-Temperatur T, als Differenz zwischen
der aktuellen Temperatur T und dem eben beschriebenen Verhdtnis:

Ta:T—p—WDQ—k. Gl. 1-19
pL Cp

Der Temperaturiberschuss kann leicht einige zehn Grad betragen. Gerét ein feuchtes Luft-
paket also in eine kalte Umgebung, z. B. in grofl3en Hohen oder in einer Kaltfront, konden-
siert immer mehr Wasserdampf, und der somit verstérkte Auftrieb ermdglicht es, sogar
ausgepragte Inversionen zu Uberwinden. Dieses Phanomen kann gut bel der Bildung von

Gewitterwolken beobachtet werden.

Um zu einem quantitativen Mal3 fur die atmosphérische Stabilitét zu gelangen, geht man
zunéchst von der Auftriebskraft aus, die ein Luftpaket der Dichte p in einer Umgebung mit
der Dichtep” hat.
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dv, _ ’
PG = a(p’—p) GL. 1-20

Da der Druckunterschied zwischen Luftpaket und Umgebungsluft marginal ist, kann die

Dichte durch 1/T ersetzt werden. Fir die Vertikal-Beschleunigung erhalt man somit:

dv, v, _ g.dd o2 > 1 dv, g do
T _gD?Az——éDg—zDﬁz——B Bz0 8% = = 0o _—émg_z Gl 1-21

mit dem Stabilitétsmal? -B2.

+ -B?<0: stabile Schichtung

« -B?=0: neutrale Schichtung

« -B2>0: labile Schichtung (B ist dann imaginar)

Fiir stabile Schichtung erhélt die Bewegungsgleichung durch Einsetzen von -B? die Form

der Schwingungsgleichung elnes harmonischen Oszillators:

dVZ 2 _ _B_l g 0
p[.lcﬁ +p[B°Az = 001 VV_E‘[_E[ éddj_z - Gl 1-22

Die , Federkonstante* ist p-B2 und die Frequenz vy, Wird Brunt-Viiisdld-Frequenz genannt.
Durch die Visualisierung solcher Schwingungen durch Laser-Fernerkundungsverfahren
sollte es moglich sein, zu einer Charakterisierung der Stabilitét der planetaren Grenzschicht

Zu gelangen.

Bevor das Thema Turbulenz behanddt wird, soll noch die Richardson-Zahl as Stabili-

tats-Kriterium und dynamischer Faktor zur Abschétzung der Turbulenz eingefihrt werden:

0
— [
. _ g oh
Ri = —D]_D—Da > Gl 1-23
R v

[T st die mittlere Temperatur und W [Cdie Windgeschwindigkeit. Die Richardson-Zahl kann
als Verhdltnis von Auftriebs- zu Schwerkraft interpretiert werden.

* Ri > 0: stabile Schichtung, Auftriebskrafte wirken der Turbulenz entgegen

* Ri = 0: neutrale Schichtung, die Turbulenz ist unbeeinflusst von Auftriebskréften

* Ri > 0: labile Schichtung, Auftriebskréfte verstérken die Turbulenzentstehung
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1.3 Dynamik der Grenzschicht und Turbulenz

In Abbildung 1-6 sind die atmosphéarischen Bewegungsformen nach ihrer charakteristi-
schen Lange und Zeit bzw. Geschwindigkeit angeordnet. Die Langenskala reicht von der
groitmaoglichen Ausdehnung von 40.000 km, die dem Erdumfang entspricht, bis zu klein-
sten Strukturen von ca. 1 mm. Man unterscheidet grob zwischen Mikro-, Meso-, Makro-
und synoptischer Skala. Phanomene im Bereich der synoptischen Skala sind z. B. die
Zyklonen und Antizyklonen, die unser Wetter bestimmen. Zu den mesoskaligen Prozessen
gehdren z. B. Land-See-Wind-Zirkulationen, Leewellen hinter Gebirgen und normale

Gewitterwolken. In der planetaren Grenzschicht herrscht mikroskalige Turbulenz.

Die horizontale Grundstrémung in der Erdatmosphére, auch geostrophischer Wind genannt,
wird durch regionale Druckunterschiede bewirkt. Die Windrichtung verlauft wegen der
Erddrehung und der damit verbundenen Coriolis-Kraft aber nicht direkt in Richtung des
Druckgradienten. Im Gleichgewicht, wenn also die Luftmasse nicht durch Trégheit
beschleunigt oder durch Reibung gebremst ist, blést der geostrophische Wind tangential zu
den Isobaren. In der planetaren Grenzschicht wird dieses Gleichgewicht durch die Reibung
am Boden gestért. Das fuhrt zu einem Geschwindigkeitsgradienten, der bei Null am Boden
bzw. der Stromungsgeschwindigkeit des Wassers endet. Da die Coriolis-Kraft nun aber von
der Geschwindigkeit abhangig ist, &ndert sich auch die Windrichtung hin zum Druckgradi-
enten. Dadurch entsteht eine Spirale der Windrichtung, die nach ihrem Entdecker
Ekman-Spirale genannt wird. Der Hohenbereich der planetaren Grenzschicht, in dem sich
die Windrichtung dem geostrophischen Wind spiralformig anpasst, wird daher auch
Ekman-Schicht genannt. Die Windrichtungsanderung tber dem Boden und die Konvektion

fuhren zu Scherstrémungen. Dadurch wird die Stromung turbulent und chaotisch.

Doch auch in diesem Chaos gibt es eine Ordnung. Der britische Hydrodynamiker Lewis Fry
Richardson entdeckte in den 1920er Jahren, dass sich alle Bewegungsformen in einem dop-
pelt logarithmischen Geschwindigkeits-Zeit-Diagramm (Abbildung 1-6) entlang einer Linie
v~ L3 gruppieren. L wird aul3ere Skalenldnge oder Monin-Obuchov-L ange genannt und
gibt die grofite Ausdehnung von Turbulenzzellen an, die unabhangig vom Gesamtfluss der
Luft sind. Der Diffusionskoeffizient K ~ L v ist dann proportional zu L*3. Die Proportiona-
litstskonstante v-L Y3 = const ist ein charakteristischer Wert fur die Energiedissipation pro
Zeit- und Masseeinheit. Bewegungsvorgange, die entlang derselben gestrichelten Geraden

in Abbildung 1-6 angeordnet sind, erleiden die gleiche Dissipation von kinetischer Energie
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Abb. 1-6 Charakteristische Zeit- und Geschwindigkeitsskalen atmosphérischer Prozesse [Wippermann,
1971)

durch Turbulenz. Fir die hoher gelegene Linie in Abbildung 1-6 ist dieser Wert 0,1 m?/s?
und fur die tiefere 0,001 m?/s. Kleine Turbulenzstrukturen setzen weit mehr kinetische
Energie pro Masseeinheit um als konvektive bzw. grofdrdumige Turbulenz. Eine fur mikro-
skalige Prozesse entscheidende Schlussfolgerung formulierte Richardson als Vierzeiler

[Richardson, 1920]:
,, Big whorls have little whorls

that feed on their velocity,
little whorls have smaller whorls

and so on to viscosity.

Einmal entstandene Turbulenzzellen zerfallen zu immer kleineren Strukturen, bisihre kine-
tische Energie verbraucht ist, und sie sich aufldsen. Die kleinste mogliche GrofRe hangt von
der Viskositét des Mediums ab und wird als innere Skalengrofie | bezeichnet. Dieser dissi-
pative Prozess wird Energiekaskade genannt.

Die charakteristische Lange L, die Geschwindigkeit v und die kinematische Viskositét v

koénnen zu einer dimensionslosen Zahl, der Reynolds-Zahl, zusammengefasst werden:
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Bewegungsform o0 o0 b'I”n Charakteristische
D = = =
= = ° g = .2
= E £ = = § £ Linge Dauer Zeit Geschwin-
T 8 3 =3 £ = digkeit
> s = 5 3 £5
n = < > < = >
Mechanische Turbulenz M <20 m <20m 11 10m <30s 10s 1m/s
Kleinraumige, ther- T <10 m <20m 21 10m <30s 15s 0,7 m/s
misch bedingte Turbu-
lenz
Thermik t 10-50m 20-500 10:1 250m 2-10 6min 0,7 m/s
m min
Schwache Kumuluskon- ,—~ 50-500 05-2 51 1km 10-30 20min  0,8m/s
vektion m km min

MéRige Konvektion = 05-2km 2-5km 21 25km  Yy1h 40min  1m/s

Starke Konvektion 1-20km 3-12km 1:1 8km -3h 100 min 1,3m/s

Wolken Cluster ‘o 20-200 3-15km 1:10 100km 3-18h 10h 3m/s
"/ km
Zyklonen / Antizyk- Z 500-300 3-12km 1:500 1500 1-3d 2d 10 m/s
lonen 0O km km
Planetarische Wellen P 3000- 5-12km 1:1000 6000 2-8d 5d 15m/s
1-10* km km

Tab. 1-4 Erklérung zu Abbildung 1-6 und der dort vorgenommenen Einteilung der atmosphérischen Bewe-
gungsformen entsprechend ihren charakteristischen Geschwindigkeiten- und L éngenskalen [Wipper-
mann, 1971].

v [L
~

Re = Gl. 1-24

Wird ein bestimmter kritischer Wert dieser Zahl Uberschritten, beginnt eine laminare Stro-
mung turbulent zu werden. Reynolds definierte diese K onstante durch Ahnlichkeitsbetrach-
tungen oder, anders gesagt, auf der Suche nach dimensionslosen Grélien. Diese Methode
hat sich in den frihen Jahren der Turbulenzforschung sehr bewdahrt, um systembeschrei-
bende Merkmale aus dem Chaos herauszufiltern. Heute ist die Theorie zur Beschreibung
stochastischer Prozesse sehr weit fortgeschritten und gestattet ein tiefes Verstéandnis der
Turbulenz auf der Basis der Navier-Stokes-Gleichung [ Grossmann, 1990, Stull, 1989]. Auf
die mathematische Behandlung in chemischen Ausbreitungsmodellen wirdin 8 1.5.1.1 kurz

eingegangen.
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1.4 Strahlungsbilanz

Die Sonnenstrahlung ist die einzige bedeutende Energiequelle der Erde. Durch die
ungleichmaliige Intensitatsverteilung der eingestrahliten Energie tiber den Globus entstehen
in der Atmosphére und in den Ozeanen Ausgleichsstromungen. Die Hauptflussrichtung der
Energie geht vom Aquator zu den beiden Polen. Jahreszeitliche Schwankungen des globa-
len Windsystems entstehen durch die nicht senkrechte Position der Erdachse zur Umlauf-
bahn um die Sonne.
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Abb. 1-7 Sonnenspektrum im Abstand von einer astronomischen Einheit, berechnet von Gail Anderson (gan-
derson@plh.af.mil) vom Phillips Lab. Es wurde linienweise von Bob Kurucz von der Har-
vard-Smithsonian Astrophysical Institution in Cambridge, Mass. berechnet und mit allen
bekannten Datenquellen abgeglichen. Die Absorptionslinienbreiten aus der MODTRAN-Daten-
bank wurden auf 10 Wellenzahlen verbreitert. Die Daten stammen vom NASA-ftp-server: ftp:/cli-
mate.gsfc.nasa.gov/pub/wiscombe/.

Abbildung 1-7 zeigt ein von Gail Anderson berechnetes extraterrestrisches Spektrum. Die
Intensitét ist auf eine Kugel oberflache mit einem Radius von einer astronomischen Einheit
normiert. Das Maximum der Intensitét liegt im sichtbaren Bereich. Der grofdte Teil der sola-
ren Energie, die auf der Erde ankommt, stammt aus der Photosphére der Sonne. Durch
Absorption in der etwas kélteren auleren Photosphére entstehen die sogenannten Fraunho-

fer-Linien.

In Abbildung 1-8 wird ein extraterrestrisches Spektrum mit einem an der Erdoberflache in

mittleren Breiten gemessenen verglichen. Die dritte Kurve wurde entsprechend der Planck-
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Abb. 1-8 Sonnenspektrum von Christoph Wehrli (chwehrli@pmodwrc.ch) vom World Radiation Center in
Davos [Wehrli, 1985] und Transmissionsspektrum der Atmosphére von Peter Pilewskie vom
NASA Ames Research Center gemessen mit einem Strahlungsfluss-Spektrometer. Die Strah-
lungs-Intensitétskurve eines schwarzen Kdrpers mit der Temperatur von 5777 K, berechnet nach
der Planckschen Strahlungsformel, gibt Anlass zu der Annahme, dass die Sonnein erster N&herung
als solcher betrachtet werden kann.
Die Daten stammen vom NASA-ftp-server: ftp://climate.gsfc.nasa.gov/pub/wiscombe/.

schen Strahlungsformel fir einen schwarzen Strahler mit einer Temperatur von 5770 K
berechnet und auf die Amplitude der Messkurve skaliert. Da der Strahlungsfluss der Sonne
in ale Richtungen des Raumes emittiert wird, trifft nur ein kleiner Teil auf die Erde. Somit
ist dieser Wert vom Sonnenabstand der Erde abhéngig, und der mit der Planckschen Formel
berechnete Strahlungsfluss muss entsprechend dem Raumwinkelelement der Erde ange-

passt werden.

Am Erdboden sieht das Spektrum schon ganz anders aus. Besonders im infraroten und
ultravioletten Bereich gibt es Regionen, in denen die Atmosphére nahezu undurchsichtig
ist. Die Intensitét des Lichts wird bei der Transmission durch die Atmosphére durch Streu-
ung und Absorption an Atomen, Molekilen und Aerosol geschwécht. Die starken Einbri-
che im Spektrum im nahen Infrarot-Bereich entstehen vor alem durch
Wasserdampf-Absorption in der Troposphére. Im ultravioletten Spektralbereich wird das
Sonnenlicht vor allem durch molekularen Sauerstoff und Ozon absorbiert. Aerosol besitzt

keine so strukturierte Streu-Charakteristik. Ein grof3er Teil der breitbandigen Differenz zwi-
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schen den Spektren ist auf Aerosol-Streuung zuriickzufihren. In jeder H6he und insbeson-
dere am Erdboden und an Wolken wird ein Teil der Strahlung zuriick in Richtung Weltall
gestreut. Wird Licht absorbiert, erwé&rmt sich die Umgebung des Absorbers. Obwohl der
grofite Teil der Strahlung an der Erdoberfléche absorbiert wird, ist ihre Reflektivitat doch zu
hoch, um die mittlere Oberfl&chentemperatur der Erde von 15 °C zu erkléren. Ein Teil des
reflektierten Lichts muss also diesen Beitrag leisten, indem es auf dem Rickweg in Rich-
tung Weltall doch noch absorbiert oder wieder zuriickgestreut wird. So entsteht der natirli-
che Treibhauseffekt, dem wir die Anhebung der Durchschnittstemperatur der Erdoberflache

von ca. -30 °C auf angenehme 15 °C zu verdanken haben.

1.4.1 Klimarelevanz von Spurengasen und Aerosol

Die fur den natirlichen Treibhauseffekt wichtigsten Spurengase sind Wasserdampf, Koh-
lendioxid, Ozon, N,O (Distickstoffoxid bzw. Lachgas) und Methan. Der anthropogene
Anteil des Treibhauseffekts wird vor allem durch die Gase Kohlendioxid, Fluorchlorkoh-
lenwasserstoffe (FCKW) sowie Halone, Methan, N,O und Ozon verursacht. In geringerem
Ausmal3 sind auch perfluorierte Fluorkohlenwasserstoffe (FKW, darunter insbesondere CF4
und C,Fg), Schwefelhexafluorid (SFg), teilhalogenierte FCKW (H-FCKW), wasserstoffhal -
tige Fluorkohlenwasserstoffe (HFKW) sowie Wasserdampf aus dem Flugverkehr beteiligt.
Sulfat-Aerosole wirken durch Streuung und Absorption der einfallenden Sonnenstrahlung
und Wolkenbildung dem zusétzlichen Treibhauseffekt ebenso entgegen wie Staub aus Vul-
kanen. Die Auswirkungen von Aerosol mit hohem Ruf-Anteil, das vor allem in urbanen
Gegenden und Uber brennenden Waldern (biomass burning) entsteht, sind noch umstritten.
Bei der Beurteilung der Klimawirksamkeit der einzelnen Treibhausgase und des Aerosols
ist, neben der Wechselwirkung mit der Strahlung, die Verweildauer in der Atmosphére zu

beachten.

Anthropogene Treibhausgase entstehen bei der Verbrennung von fossilen Energietrégern
(Kohle, Ol, Gas) und Holz, auerdem in der chemischen Industrie, der Landwirtschaft und
der Abfallwirtschaft. Diese menschlichen Aktivitéten haben die Atmosphare gegentber
threr nattirlichen Zusammensetzung verédndert. Die Messkurven in Abbildung 1-9 zeigen
die Entwicklung der Konzentrationen einiger anthropogener Treibhausgase und von Sulfat
im gronlandischen Eis im vergangenen Jahrtausend und in den letzten 400 Jahren a's Indi-

katoren fur elne anthropogene Beeinflussung des Klimasystems [IPCC, 2001].
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Indikatoren fiir die antropogene Beeinflussung der

Zusammensetzung der Atmosphare im Industrie-Zeitalter

(a) Globale atmosphéarische Konzentrationen von drei gut verteilten
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a) Anderung der
Konzentrationen von
Kohlendioxid, Methan
und Stickoxid im vergan-
genen Jahrtausend.

Die Daten stammen aus
Eishohrkern- und
Firn-Messungen an ver-
schiedenen Stellen der
Antarktis und Gronlands
(verschiedene Symbole
stehen fur die Messorte).
Die voraussichtliche
Verstérkung des Treib-
hauseffektsist auf der
rechten Skala dargestellt.
Daalle diese Gase eine
L ebensdauer von mehr
als einer Dekade haben,
sind siegut verteilt in der
globalen Atmosphére
und spiegeln damit die
Emission aus Quellen
auf der gesamten Erde
wider. Alledrei Zei-
treihen zeigen einen
Anstieg wdhrend des
industriellen Zeitalters.
b) Dargestellt ist der
Einfluss industrieller
Schwefel-Emission auf
die Sulfatkonzentration
in der Atmosphére, sul-
fathaltiges Aerosol soll
eine abschwéchende
Wirkung auf den Treib-
hauseffekt haben. Daten
aus Episoden, in denen
die Sulfatkonzentration
im gronlandischen Eis
durch Vulkanausbriiche
beeinflusst waren, wur-
den entfernt. In den
Daten spiegeln sich
stérker alsbei a) die
regionalen Emissionen
auf der Nordhalbkugel
wider (durch + gekenn-
zeichnet).

Abb. 1-9 Langfristige Messreihen zur Verénderung der atmosphérischen Zusammensetzung zeigen den Ein-
fluss anthropogener Emissionen [IPCC, 2001].
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Abb. 1-10 Ubersicht tiber die entscheidenden anthropogenen Effekte auf die Veranderung der Erdtemperatur

aus dem 3. IPCC-Report [IPCC, 2001] mit einer Abschatzung ihres Anteils und dem wissenschaft-
lichen Kenntnisstand.

Die rechteckigen Balken zeigen Abschétzungen der Beitrége der entscheidenden Faktoren. Die
kiihlende Wirkung von Vulkanausbriichen wurde wegen der kurzen Zeitdauer der Ereignisse weg-
gelassen. Mit dem indirekten Einfluss der Aerosole ist die Kapazitét zur Wolkenbildung gemeint.
Die Fehlerbalken zeigen die Streuung der Abschétzungen in verschiedenen Publikationen. Einige
Komponenten, z. B. CO,, sind gut Uber den Erdball verteilt, haben einelange Lebensdauer und tra-
gen zur Erwdrmung bei, andere, wie z. B. Aerosol, haben einen regionalen Charakter, kurze

L ebensdauer, und ihr Beitrag wird widerspriichlich eingeschétzt. Daher kann nicht ohne weiteres
die Summe gebildet werden. Dieim 3. IPCC-Report zusammengetragenen Simulationen und Mes-
sungen zeigen eine Erwdrmung durch anthropogene Einfllisse seit 1750.

Abbildung 1-10 gibt einen Uberblick tber die Anteile der beteiligten Stoffe an der anthro-

pogenen Veradnderung des Strahlungshaushalts und den entsprechenden wissenschaftlichen

Erkenntnisstand tber die Ursachen. Die grofte Bedeutung wird hier dem Kohlendioxid mit

einem Anteil von ca 50 % beigemessen [IPCC, 2001]. Hauptverursacher von CO,-Emis-

sionen sind die Verbrennung fossiler Brennstoffe sowie die grof¥flachige Zerstérung von
Waldern. Wichtigste Senke von CO, ist der Ozean. Auch Wéalder nehmen CO, auf, spei-

chern es aber nur kurzfristig im Vergleich zum Ozean. Hinsichtlich der Senken bestehen

noch Unsicherheiten. Die Kohlendioxid-K onzentration in der Erdatmosphére ist seit Beginn

der Industrialisierung von 280 auf 360 ppm, d. h. um etwa 25 % angestiegen. Die Kurve

wird ab 1950 deutlich steiler. Die gegenwartige jahrliche Konzentrationszunahme betragt
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Abweichungen der Temperatur (°C)
vom Mittelwert des Zeitraumes 1961 bis1990
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Abb. 1-11 Verénderung der Oberflachentemperatur der Erde in den letzten 140 Jahren und im letzten Jahr-
tausend (adaptiert aus dem 3. Bericht der Arbeitsgruppe | des IPCC [IPCC, 2001]
a) jahrliche Temperatur als rote Balken und Temperatur tber 10 Jahre als schwarze Linie. Fehler-

balken geben das 95 %-Intervall an. Unsicherheiten entstehen vor allem durch Datenliicken und

statistische Messfehler. Systematische Fehler treten bei der Temperatur der Ozeane und in urbanen

Gebieten auf. Die Oberflachentemperatur ist im letzten Jahrhundert um 0,610,2 °C gestiegen.

b) blau: jahrliche Werte, schwarz: 50 Jahre Mittelwert, grau: 95 % Vertrauensintervall. Im 20. Jahr-
hundert ist dieTemperatur stérker alsim ganzen Jahrtausend angestiegen, die 90er Jahre waren die
warmste Dekade und 1998 das wérmste Jahr des Jahrtausends.
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etwa 0,4 %. Seit 1958 ist dieser Trend durch regelmaldige Messungen auf dem Mauna Loa
auf Hawaii belegt [Keeling et al., 1995].

Auch die Messungen von Methan zeigen einen steigenden Trend. Methan entsteht dort, wo
organisches Material unter anaeroben Bedingungen abgebaut wird. Die groféte natirliche
Quélle fur Methan sind Feuchtgebiete (Sumpfgas). Die wesentlichen anthropogenen Quel-
len sind Reisanbau, Viehhaltung, Erdél- und Erdgasforderung und -verteilung, Bergbau und
M lldeponien. Die wichtigste Abbaureaktion von Methan stellt die Umsetzung mit photo-
chemisch in der Atmosphére gebildeten OH-Radikalen zu CO, und H,O dar.

Halogenierte Kohlenwasserstoffe und vollhalogenierte Fluorchlorkohlenwasserstoffe sind
ausschliefdlich anthropogenen Ursprungs. Sie wurden und werden zum Teil noch beim Ein-
satz von Treibmitteln (Sprays), Schaum- und Dammstoffen, Ldsungs- und Reinigungsmit-
teln sowie von Kdtemitteln in Kihlgerdten und Kélteanlagen freigesetzt. Die as
FCKW-Ersatzstoffe eingesetzten Verbindungen schadigen die Ozonschicht Gberhaupt nicht
(HFKW) oder in deutlich gemindertem Mal3e (HFCKW), tragen aber ebenfalls zum Treib-
hauseffekt bei. Starke Treibhausgase sind auf’erdem Halone, die neben Fluor- und
Chlor-Atomen auch Brom-Atome enthalten. Halone werden fast ausschliefdlich zur Feuerl 6-
schung und Explosionsunterdriickung verwendet. Die einzige bekannte Senke ist die Photo-

lyse in der Stratosphére, bei der die gebildeten Chloratome den Abbau des Ozons bewirken.

N,0O entsteht hauptsachlich durch Umsetzungen von Stickstoffverbindungen durch Mikro-
ben im Boden. Die Hauptquelle ist Stickstoffdiingung. Der Eintrag von Stickstoffverbin-
dungen in Boden kann direkt oder Uber den Wasser- und Luftweg erfolgen. Ein direkter
Eintrag von N,O in die Atmosphére erfolgt durch die Industrie in der Hauptsache durch
Emission bei der Adipinsdureherstellung und in geringem Umfang durch den Verkehr bel
der katalytischen Reinigung von Autoabgasen. Photochemische Prozesse bauen dasN,O im

Wesentlichen erst in der Stratosphére ab.

Etwa seit Beginn des 20. Jahrhunderts nimmt die Ozon-Konzentration in der Troposphére
ZuU. Ozon wird selbst nicht emittiert, sondern bildet sich in der Atmosphéare durch photoche-
mische Umsetzungen von Stickoxiden einerseits und fliichtigen organischen Verbindungen
(NMVOC! und CH 4), Kohlenmonoxid (CO) und Luftsauerstoff andererseits. Im Bericht
des IPCC? von 2001 [IPCC, 2001] wird die zusétzliche Warmeleistung zur Verstarkung des

1. Non-Methane V olatile Organic Compounds
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Treibhauseffekts auf 0,4 W/m* eingeschétzt, was etwa einem Drittel der CO,-Wirkung ent-
spricht. Der Fehlerbalken ist wegen unzureichender Kenntnis der globalen Konzentration

troposphdrischen Ozons etwahalb so grof3 wie der Wert.

Die Bedeutung des Aerosols fur das Klima ist im Detail noch sehr umstritten, was nicht
zuletzt an fehlenden Messungen seiner dreidimensionaen Verteilung und seiner Streueigen-
schaften liegt. Sonnenlicht und von der warmen Erde abgegebene Warmestrahlung werden
an Aerosol-Partikeln genau wie in Gasen gestreut und absorbiert. Ob das nun zur Erwéar-
mung oder zur Kihlung beitrégt, hangt von der Zusammensetzung und der Aerosol-Gro-
Renverteilung ab und ist eine der brennendsten aktuellen Fragen in der Klimaforschung.
Aerosol wirkt als Kondensationskeim (CCN?) und tragt so zur Bildung von Wolkentropf-
chen und Wolken durch heterogene Nukleation bei. Diesem sogenannten indirekten Aero-
sol-Effekt wird eindeutig eine kilhlende Wirkung zugeschrieben (siehe Abbildung 1-10).
Wie auch immer der Netto-Effekt aussieht, bleibt zu bedenken, dass Aerosol eine ver-
schwindend kurze Aufenthaltsdauer im Vergleich zu vielen Treibhausgasen, insbesondere
CO,, in der Atmosphare hat, wodurch seine ,, Klimawirksamkeit* fragwirdig oder zumin-
dest auf Dauer unzuverléssig erscheint. Die Auswirkungen sind in jedem Fall regional sehr

unterschiedlich.

1.5 Luftchemie in der planetaren Grenzschicht

Die planetare Grenzschicht ist eine bedeutende Natur-Ressource. So ermdglicht sie es, dass
wir atmen koénnen und ist gleichzeitig Verdinnungsraum fur alle Arten von Emissionen.
Wird sie Uberstrapaziert, so beeintréchtigt das unter anderem die Gesundheit von Pflanzen,

Tieren und Menschen, unseren Lebensstandard und die Produktivitét der Wirtschaft.

An der Obergrenze der planetaren Grenzschicht bildet sich eine Barriere, die eine weitere
Ausbreitung der Beimengungen in die freie Troposphére und die Einmischung von Luft von
oben erschwert. Damit ist sie, zeitlich begrenzt, so etwas wie ein Reaktionsgefal3. Hier lau-
fen offensichtlich Abbaureaktionen mit einer Rate ab, die der Emissionsrate entspricht -
andernfalls mussten sich die emittierten Stoffe 1angst angereichert haben. Das grundlegende
Wissen hiertiber ssammt aus den letzten beiden Jahrzehnten [Graedel und Crutzen, 1996].

Wegen der unglaublichen Vielfalt an Beimengungen sind die tatséchlichen Reaktionen nur

2. Intergovernmental Panel on Climate Change
1. Cloud Condensation Nuclei
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Abb. 1-12 Schemader Stickstoffchemie der Troposphére (adaptiert von [Ackermann, 2000])

schwer vorhersagbar. Doch selbst wenn heute die wichtigsten chemischen Prozesse durch-
schaut sind, scheint es wegen der turbulenten Ausbreitung nahezu unmdglich, die Konzen-
trationen fur einen bestimmten Punkt vorherzusagen. Das Studium der Chemie der
planetaren Grenzschicht ist ein Wechselspiel zwischen Modellierung, d. h. numerischen
L 6ésungen komplizierter Gleichungssysteme, und Messungen, bel denen die GrofRen mog-
lichst nicht nur am Boden bestimmt werden sollten. Laser-Fernerkundung ist eine der weni-
gen Messmethoden, die genau das bietet. Fir Berlin wurden in den Jahren 1998 und “99
Modellrechnungen zur Oxidantien-Prognose (Ozonvorhersage) am Meteorol ogischen Insti-
tut der Freien Universitat durchgefihrt [Flemming et al., 2000, Reimer et a., 2000]. Einga-
bedaten und Ergebnisse dieser Simulationen werden in Kapitel 4 direkt mit
Laser-Fernerkundungsmessungen verglichen. Deshalb wird nach der Darstellung der

Grundlagen der Ozonchemie kurz auf dieses Modell eingegangen (8 1.5.1).

Wird ein Molekil in der Atmosphéare durch Sonnenlicht dissoziiert, spricht man von einer
photochemischen Reaktion. Bei einer solchen Reaktion entstandene Radikale! sind der

Ausgangspunkt fur die meisten Stoffumwandlungen in der Gasphase - so auch fur die

1. Atome oder Molekile mit ungepaarten Elektronen entstehen oft photochemisch durch Dissoziation.
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Ozonchemiein der planetaren Grenzschicht [Jenkin und Clemitshaw, 2000, Atkinson, 2000,
Finlayson-Pitts und Pitts, 1997]. Homogene Reaktionen laufen zwischen Molekilen ab, die
sichim gleichen Aggregatzustand (fltissig oder gasformig) befinden. Bei heterogenen Stoff-
umwandlungen hingegen reagieren Molekile mit unterschiedlichen Aggregatzusténden,
oder es findet ein Phasenlibergang statt (z. B. Gas-zu-Partikel-Konversion von Stick- und
Schwefeloxiden) [Meng et a., 1997, Jacob, 2000, Ravishankara, 1997, Andreae und Crut-
zen, 1997, Finlayson-Pitts und Pitts, 1997].

In dicht besiedelten Gebieten mit starken Emissionen und Sonnenschein sind Stickoxide die
Schltisselkomponente zur Erklarung der katalytischen Ozonbildung. Sie entstehen bei Ver-
brennungsprozessen, insbesondere in Motoren, und bestehen hauptséchlich aus NO und
einem geringen Anteil NO, (< 10%).1n weniger belasteten Regionen, wie Uber den Ozea-
nen, der Arktis oder der Antarktis, dominieren Kohlenstoffoxide und Methan die Ozonche-
mie [Frey, 1997, Barrie et a., 1988].

Stickstoffmonoxid reagiert mit molekularem Sauerstoff oder Ozon zu Stickstoffdioxid,
wobei der Reaktionsweg von der NO-Konzentration abhangig ist:

a) NO + OCP) - NO,

b) NO+ O3 — NO, + O,. R. L
Bei typischen Oz-Konzentrationen um 30 ppb in der planetaren Grenzschicht dauert diese
Reaktion ca. eine Minute. Bei Tagedlicht wird das entstandene NO, wieder zu NO und O5
photolysiert:

NO, + hv (A < 420nm) — NO + O(P)

O(P) + O, (+ M) — O3 (+ M). R.IL
M steht fur einen Stof3partner, fur gewohnlich N, oder O,, der nicht an der Reaktion teil-
nimmt, sondern das Molekll durch Energieaufnahme in den notwendigen Zustand fur die
Reaktion versetzt. Die Reaktionen | und 11 wiirden zu einem Kreislauf ohne Netto-Produk-
tion von Ozon fuhren. Das Konzentrationsverhaltnis zwischen Stickoxiden und Ozon im
photostationéren Gleichgewicht wird durch die Leighton-Beziehung [Leighton, 1961]
beschrieben:

Jyo, (INO,]

(@) = ————— Gl 1-25
[Os] Ky (INO]
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Jist die Photolyse-Rate von NO, (Aktinischer Fluss) und ist von der UV-Strahlungsintensi-
tat abhangig. ky, ist die Reaktionskonstante von Reaktion | b. Das Gleichgewicht besteht,
solange es keine konkurrierenden Reaktionen anderer Substanzen mit NO gibt. Nachts wird
aufgrund der unméglichen Photolyse von NO, bei Abwesenheit direkter NO-Quellen alles
NO zu NO,, oxidiert, vorausgesetzt, dass gentigend Ozon vorhanden ist. Die grofdte Senke
des NO, ist die Deposition am Boden nach der Umwandlung in Salpetersiure - eine Bil-

dungsart des sauren Regens.
Am Tage Ubernimmt das Hydroxylradikal die Oxidation:

OH + NO, (+ M) — HNOj (+ M). R. III
Hydroxylradikale sind extrem reaktiv und oxidieren fast alle L uftverunreinigungen. Sie ent-

stehen hauptsachlich durch die Photolyse von Ozon und nachfolgende Reaktion mit Was-

serdampf:
a) O3+ hv - 0, +0(1D)
b) o(D)+ M - O(CP) + M
0) O(*D) + H,O - 20H. R.IV.

Dieser grundlegende Aspekt der Photochemie wurde 1971 von Hiram Levy an der Harvard
University entdeckt. Das Verzweigungsverhatnis zwischen den Reaktionswegen b) und c)
betragt etwa 0,1. Ein anderer Erzeugungsweg fuhrt Uber die Photolyse salpetriger Saure
(HNOy):

HONO + v - OH + NO. R. V.
Die Eigenschaft der Hydroxylradikale, mit fast allem zu reagieren, hat ihnen den Ruf einge-
bracht, das ,, Waschmittel der Atmosphére” zu sein. Insbesondere reinigen sie die Luft von

K ohlenwasserstoffen:

RH+ OH - R+ H,0. R. VL.
Das R-Radikal ist ein organisches Fragment, das nur aus Kohlenstoff und Wasserstoff
besteht. Reaktion VI wird gefolgt von

R+0,+M - RO, +M R. VIL.

und

RO, + NO - NO, +RO. R. VIIL
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So kann die Ozon-Abbaureaktion | b umgangen werden, ohne dass Ozon zerstort wird. Die
hohen Ozon-Konzentrationen sind also die Kehrseite des Waschmittel-Effekts des Hydro-
xylradikals.

In Abbildung 1-12 ist die troposphérische Stickstoffchemie schematisch dargestellt. Das
Schema verdeutlicht neben der aktuellen Vorstellung von den Reaktionsmechanismen, wie
schwer es ist, ein so komplexes System Ubersichtlich darzustellen. Dabel behandelt es nur

einen Teilaspekt der tatsachlich ablaufenden chemischen Prozesse.

Die Frage, welche Vorlaufersubstanzen verringert werden sollten, um die Ozon-Konzentra-
tion zu senken, ist ebenso wichtig wie schwer zu beantworten. Die Ursache fur diese
Schwierigkeit wird in Abbildung 1-13 illustriert. Ausgehend von verschiedenen Stickoxid-
und Kohlenwasserstoff-Konzentrationen sind die resultierenden Ozon-Konzentrationen
modelliert worden. Man sieht, dass der Erfolg einer Emissions-Begrenzungsstrategie von
den relativen Konzentrationen abhangig ist. Die Reduzierung der VOC- oder NO,-Werte

kann auch zu erhdhten Ozonwerten fihren, wenn das Verhétnis nicht stimmt.
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Abb. 1-13 |soplethen-Diagramm der Ozon-Spitzenkonzentration, resultierend aus verschiedenen Anfangs-
konzentrationen von Stickoxiden und K ohlenwasserstoffen. Die I soplethen verbinden Punkte glei-
cher Spitzenkonzentration [Jenkin und Clemitshaw, 2000].

1.5.1 Das photochemische Ausbreitungsmodell CALGRID

Fir die Interpretation der gemessenen Daten werden Simulationen bzw. Modelle verwen-
det, die ein dreidimensionales Bild der Messgrofde liefern. Ein Modell enthdlt natirlich
wesentlich mehr Parameter und Ergebnisse als gemessen werden kdnnen. Da aber jedes

Modell auf vielen Annahmen fuf3, sind die wenigen zur Verfiigung stehenden Messgrofien
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der einzige Anhaltspunkt, um Eingabe-Parameter und Ergebnisse zu prifen und gegebenen-
falls zu veréndern. Die Modelldaten wurden mir vom Institut fir Meteorologie der Freien
Universitdt zu Verfigung gestellt. Da die Nutzung und Interpretation der Daten Grund-
kenntnisse Uber Eigenheiten des Modells voraussetzt, werde ich hier darauf eingehen.
Aul3erdem ist die Betrachtung der Modellergebnisse sehr hilfreich beim Studium der Dyna-

mik und Chemie der planetaren Grenzschicht.

Das Modell CALGRID ist ein Eulersches Gittermodell, das auf einer numerischen Losung
der dreidimensionalen atmosphérischen Diffusionsgleichung beruht. Die Advektions-Diffu-
sionsgleichung beschreibt die Massenbilanz aler beteiligten L uftbeimengungen:

oc _ 9 0 9

5t = 3xYCi +a—yvci 3 oWG

0 ach 0 ach 0 . .
+Wa<HaxD ay%HayD az%(zazﬂ Turbulente Diffusion

Advektion Gl 1-26

+R, + S+ L

mit: ¢; = Konzentration der Luftbeimengung i als Fkt. des Raumes (X, y, z) und der Zeit t
u, v, w = horizontale und vertikale Komponenten des Windvektors
Ky = horizontaler turbulenter Diffusionskoeffizient
K, = vertikaler turbulenter Diffusionskoeffizient
S = Emissionsrate der Luftbeimengung i
R; = Anderungsrate der L uftbeimengung i infolge chemischer Reaktionen

L; = Verlustrate der Luftbeimengung i infolge von Depositionsprozessen.

Das durch die obige Gleichung beschriebene System partieller Differentialgleichungen ist
durch den Reaktionsterm R; gekoppelt. Die Anzahl der gekoppelten Gleichungen wird

durch die Anzahl i der zu transportierenden reaktiven Spezies bestimmt.

Die Berechnungen werden fir Gitterpunkte eines dreidimensionalen Netzes ausgefihrt.
Zuerst wird ein Modell mit grober Rasterung zur Vorhersage der Randparameter gerechnet.
REM3 (Regional Eulerian Model with 3 chemistry schemes) [Stern, 1994] ist ein grof3r&u-
miges (30-km-Raster), dreidimensionales, photochemisches Ausbreitungsmodell zur Simu-
lation der Bildung, des Transports und der Entfernung von Oxidantien in der planetaren
Grenzschicht. Das Modell enthélt drei verschiedene photochemische Reaktionsmechanis-
men, von denen einer der ebenfalls im CALGRID-Modell integrierte SAPRC-90-Mecha-
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nismus ist. REM3 arbeitet mit dem Konzept der dynamischen Schichten, die in
Abhangigkeit von den lokalen meteorol ogischen Verhaltnissen expandieren oder kontrahie-

ren. Der Ausbreitungsraum wird dazu in drei Schichten aufgeteilt.

Geophysik Emissionen Meteorologie Anfangs-Rand-
Topographie Verursachergruppen Mesoskalige Analyse werte der Imis-
Landnutzung Quellen (TRAMPER), Messun- sionen

NOx, KW, CO, SOx gen der Landes-Im- berechnete Immis-
missions-Messnetze sionsfelder
GEODAT PREPEMIS CALMET CALBOUND
Y Y Y Y

(Gitterwerte fur )| (stundliche Emis- ) (stiindliche 3D- ) /Anfangsfelder und )
Héhe Uber NN, sionen aus Punkt Transport- und stiindliche Rand-
Landnutzung, cha- und Flachenquel- Temperaturfelder, felder der Immis-
rakteristische Ei- len Mischungshéhe, sionen
genschaften von mikrophysikalische

Boden und Ober- Groéflien, Feuchte,
\_ flachen PN ) \_uv-Strahlung ~ J { )

l
CALGRID

(Transport, chemische
Umwandlung, Deposition)

:

Stiindliche Mittelwerte der Konzentration und Deposition

Abb. 1-14 Das CALGRID Modellsystem [Stern et al., 1997].

CALMET ist der fur das Transportmodell CALGRID entwickelte meteorologische Treiber,
der auf der Basis von Messungen alle fur CALGRID bendtigten Daten erzeugt. CALMET
verwendet als Eingangsdaten alle verfligbaren meteorologischen Standard-Bodenmessun-
gen, die verflgbaren Vertikalsondierungen sowie Landnutzungsdaten und topographische
Daten. Aus diesen Daten berechnet das Modell mit Hilfe von Interpolations-Methoden und
Stréomungs-Adaptionsalgorithmen unter Verwendung der Grenzschicht-Theorie ale beno-

tigten Felder.
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TRAMPER (Tropospheric Realtime Applied Meteorological Procedures for Environmental
Research) [Reimer und Scherer, 1992] ist ein grofrdumiges, diagnostisches meteorologi-
sches Analysesystem, das den Antrieb fir CALMET liefert. Mit TRAMPER werden ausge-
hend von der grofraumigen Wetterlage im Untersuchungsgebiet Vertikalprofile fur ale
meteorologischen Parameter erstellt. Diese Vertikalprofile dienen als Stitzwerte fur das
CALMET-Modell, das unter weiterer Einbeziehung lokaler Messwerte die meteorologi-
schen Felder fir CALGRID in der definierten Auflésung berechnet. TRAMPER liefert
auch alle zum Betreiben des grof3raumigen photochemischen Modells REM3 bendtigten

meteorol ogischen Daten.

CALGRID ist schliefdlich das dreidimensionale, photochemische Transportmodell mit
Modulen fur den horizontalen und vertikalen Transport, die horizontale und vertikale Diffu-
sion, die trockene Deposition sowie fr die photochemischen Reaktionen (Gleichung 1-26).
Als photochemischer Mechanismus wird der SAPRC-90-Mechanismus verwendet, eine
kompakte Version des am Statewide Air Pollution Research Center (SAPRC) der Universi-
tat Kalifornien entwickelten SAPRC-Mechanismus [Carter, 1990].

Die gesamte graphische Auswertung wird mit einem auf GRADS (Grid Anaysis and Dis-
play System) beruhenden Analysesystem vorgenommen. GRADS wurde am Center for
Ocean-Land-Atmosphere Interactions der Universitdt von Maryland entwickelt [Doty,
1995]. Zum direkten Vergleich mit Laser-Fernerkundungsdaten habe ich ein neues Lese-

und Auswertungsprogramm in Labview entwickelt.

Die Abbildung 1-14 gibt einen schematischen Uberblick tiber den Aufbau des Modellsy-
stems. Fur die Modellierung des Gebiets Berlin/Brandenburg wurde ein Gitter mit einem
horizontalen 2-km-Netz und 14 Hohenstufen mit Mittelpunkten bel 10, 35, 75, 150, 250,
350, 450, 600, 850, 1200, 1700, 2300, 2900 und 3500 m verwendet. Das Modell arbeitet mit
Gaul3-Kriger-K oordinaten, bei denen ein Schritt einem Kilometer entspricht. (Modellge-
biet, Abbildung 1-15).

1.5.1.1 Bestimmung meteorologischer Parameter mit CALMET

Der meteorologische Treiber CALMET [Scire et al., 1995] ist ein universell einsetzbares
Programmsystem zur Erzeugung von meteorologischen Eingabedaten fur das chemische
Transportmodell CALGRID. Ausgehend von bodennahen meteorologischen Beobachtun-

gen und evtl. verfigbaren aerologischen Daten sowie der Landnutzung und Topographie
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Abb. 1-15 Das CALGRID Modellgebiet erstreckt sich zwischen
Rechtswert: 4467 - 4707 bzw. W 11° 31' 29.04" - W 15° 7' 43.33" oder 11.524735 - 15.128704,
Hochwert: 5707 - 5947 bzw. N 51° 29' 52.46" - N 53° 36' 53.89" oder 51.497906 - 53.614970.

werden alle erforderlichen zwei- und dreidimensionalen Felder abgeleitet und als CAL-
GRID-Eingabedateien abgelegt. Erganzend - oder ersatzweise fur die aerologischen Mes-
sungen - kénnen beliebige diagnostische oder quasidiagnostische dreidimensionale Wind-
und Temperaturfelder verarbeitet werden. Fir die vorliegende Anwendung auf den Bal-
lungsraum Berlin/Brandenburg wurden die auch dem Antrieb des REM3 zugrundeliegen-
den mesoskaligen Anaysen des meteorologischen Datensystems TRAMPER als
Grundfelder Gbernommen. Damit wird die Anbindung des lokalen an das Uberregionale
Transportmodell gewahrleistet.

Die vorbereiteten Daten werden dann im meteorologischen Modell CALMET weliterverar-
beitet. CALMET umfasst Module fur die Berechnung von Grenzschichtparametern sowie
von mittleren Wind- und Temperaturfeldern. In Tabelle 1-5 sind die verwendeten Eingabe-

daten und die von CALGRID erzeugten Ausgabefelder zusammengefasst.

Das Grenzschichtmodul verwendet unterschiedliche Parametrisierungen Uber Land und
Wasser. Fur Landoberflachen wird ein Energiebilanzverfahren verwendet. Jedem Typ von

Landoberflaiche muss dabei das Verhdltnis von sensiblem zu latentem Warmefluss
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EINGABEDATEN

Landnutzung

Topographie

Wind- und Temperaturprofile (an Gitterpunkten der objektiven Analyse)
Bewdlkungsgrad (an Gitterpunkten der objektiven Analyse)

Wind- und Temperaturbeob. (aus | mmissionsmessnetzen der Lander)

AUSGABEDATEN

3-D 2-D 1-D

u-, v-, w-Komponente desWindes  PGT-Stabilitétsklasse Huttentemperatur

Temperatur Schubspannungsgeschwindigkeit u* Luftdichte

Feuchtigkeit Mischungsschichthéhe kurzwellige Nettostrahl -
Monin-Obuchov-L énge ung
konvektive Skalengeschwindigkeit w*  Relative Feuchtigkeit
Niederschlagsrate Niederschlagstyp

Tab. 1-5 Uberblick tiber Ein- und Ausgabedaten des CALMET-Modells

("Bowen-ratio") zugeordnet werden. Vorgabewerte dieser Grof3e fur US-standardisierte
Landnutzung liegen im Grenzschichtmodell vor. Zur Bestimmung der kurzwelligen Netto-
strahlung werden Standard-Parametrisierungen verwendet, in die Sonnenstand, Temperatur,
Bewdlkung, der Bodenwarmefluss, der anthropogene Warmefluss, der sensible Warmefluss
am Tage und die kurzwellige Nettostrahlung eingehen. Der sensible Warmefluss Q,, berech-

net sich aus

Q= %{QEU —Cg) +Q Gl.1-27
mit B = Bowen-ratio, Q* = kurzwellige Nettostrahlung, Q; = anthropogener Warmefluss
und Q' = (1-A) Qg + ¢; T8 - 0 T#- ¢, NP2 mit A = Albedo, Qg = kurzwellige Strahlung
=(asn@+a(1+by sz), T = Temperatur, N = Bewdlkung in Zehntel, ¢= Sonnenhthe,
o = Stefan-Boltzmann-Konstante. Ist der sensible Warmestrom bekannt, konnen iterativ die
Schubspannungsgeschwindigkeit u” und die Monin-Obuchov-Lange L berechnet werden:

C TuEF’
utl = ku undL = P U kp
In2Z _yw ALy a1 aQn

ER m{] [ m{j (1]

Gl. 1-28

mit: z = Rauigkeitsange, W,,= Korrekturfunktion [Dyer und Hicks, 1970], k = Von-Kar-
man-Konstante, u = Windgeschwindigkeit, T = Temperatur, g = Erdbeschleunigung. Unter
stabilen Bedingungen wird ein Verfahren nach Weil und Brower [Weil und Brower, 1983]

angewandt:
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Landnutzungsklasse Anteil an der Gesamtfliiche
Stadtisch bebaute Fléachen 20,2 %
Landwirtschaftlich genutzte Flachen 30,9 %
Weiden/Wiesen 7,6 %
Waldgebiete 35,2 %
Wasserfléchen 6,0 %
Feuchtgebiete/ Sumpf <0,1%

Abb. 1-16 Landnutzungsklassen in der Modell-Region Berlin-Brandemburg

uld = %CDNu(l +cY?

mit: Cpny = Reibungskoeffizient unter neutraler  Schichtung  [k/In(z/zp)],
C = 1-[(4ug?) / (Cppn U?), und ug? = £(T,85, 8= Temperaturskalengroie, 67= min(6"; ,6%),
wobei 87=0,09(1-0,5N?), 85, = (TCpnU?) / (4yzg), y = 4,7. Der sensible Warmefluss ist
uber die Funktion Q =-p ¢, U* 89mit u und 6 verkniipft. Uber Wasser wird vereinfachend
u = u CynyY? gesetzt (C Y% neutraler Reibungskoeffizient tiber Wasser (0.75 + 0.067
u)10°3). Wegen der Bedeutung des latenten Warmeflusses wird die Monin-Obuchov-L énge
L Uber Wasser wie folgt berechnet [Hanna et a., 1985]:

) GL 1-29

3
2 2
e\)CuNu

L= ————— Gl 1-30
EZ(ev - evs)
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mit: 6,, 6,5 = virtuelle potentielle Temperatur von Luft und Wasser, u = Windgeschwindig-
keit, E, = 5.096 x 10°3. Die Mischungsschichththe h; folgt dann tagsiiber bei positivem

Warmefluss aus folgender prognostischer Gleichung:

2 1+E)dt 2d6,h, db
ht+dt:A/ht2+ St o _ Lty _trd Gl 1-31

Lllecp W, ¥,

W EQ,dt
a0y, o = “oc.
p

mit: W, = Gradient der potentiellen Temperatur oberhalb von h;, d6; = Temperatursprung
am Oberrand der Mischungsschichthéhe zur Zeit t, E = 0,15.Der Gradient der potentiellen
Temperatur wird jeweils aus der fur die vorhergehende Stunde geltenden Temperatur in den
Schichten Uber der Mischungsschichthohe berechnet. Die Mé&chtigkeit der Hohenschicht
zur Bestimmung des Gradienten und der minimale potentielle Temperaturgradient kdnnen
per Option vorgegeben werden. Die Hohe der Mischungsschicht wird tagsiiber as das

Maximum aus konvektiver und neutraler Mischungsschichthéhe berechnet:

BulU

neutral — m

mit: f = Coriolis-Parameter, Ng = Brunt-Vaisd&Frequenz. Die Hohe der stabilen

h Gl 1-32

Mischungsschicht wird als das Maximum aus

3
h, = BzuEF Gl. 1-33

bestimmt mit B, = 2400 und

3
h, = %uEF. Gl. 1-34

Als weitere Option fur die Berechnung der Mischungsschichththe kann eine raumliche
Advektion der konvektiven Mischungsschichthéhe im Anstromsektor Uber spezielle
Gewichtsfunktionen erfolgen. Ist die Mischungsschichthohe bekannt, kann direkt die kon

vektive Geschwindigkeit w* berechnet werden:

h
wl=, 9Qn 2 Gl. 1-35
i TpC,

Wir durfen gespannt sein, wie die auf so komplizierte Weise errechnete Mischungsschicht-

hohe mit den L aser-Fernerkundungsmessungen Ubereinstimmt.
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1.5.2 Wirkung von Luftverunreinigungen auf Menschen und Pflanzen

Viele anthropogene L uftbeimengungen destabilisieren nicht nur das Klimasystem. Sie sch&-
digen dartiber hinaus die Gesundheit und fihren zu Produktionseinbuf3en, insbesondere in
der Landwirtschaft. Da sich die Mischung unserer Atemluft mit den Emissionen nicht ver-
hindern l&sst, versucht man eine Balance zwischen selektiver Reduktion bestimmter Stoffe
und der Wirtschaftlichkeit zu finden. In den Stadten stellen insbesondere Staub und photo-
chemische Reaktionsprodukte wie z. B. Ozon ein Problem dar. Feinstaub und andere Aero-
sole gelangen bis in die L ungenbl&schen und transportieren so Bakterien, Viren und Giftein
die Lunge, die Schnittstelle zwischen Atemluft und Blut. Das Ozon soll im Folgenden als

Beispiel dienen, um typische Wirkungen darzustellen.

Meine Omaempfahl mir, nach einem Gewitter im Wald tief durchzuatmen und das Ozon zu
inhalieren - das sei gut fur die Gesundheit. Tats&chlich steigt die Ozon-Konzentration nach
einem Gewitter im Wald stark an. In Blitzen wird NO, gebildet, das mit den nattrlichen
fluchtigen Kohlenwasserstoffen im Wald reagiert. Nach heutigem Erkenntnisstand ist
jedoch sicher, dass Ozon auf3erst aggressiv auf Zellen sowohl bei Menschen und Tieren als
auch bei Pflanzen wirkt, und es wird entschieden davon abgeraten, Luft mit erhohter

Ozon-K onzentration e nzuatmen.

Und noch etwas hat sich seit Grof3mutters Zeiten geandert. Die Konzentration des bodenna-
hen Ozons unterliegt heutzutage vorwiegend anthropogenen Einflissen. Etwa die Héalfte
entsteht derzeit durch Reaktionen von Stickoxiden und fliichtigen Kohlenwasserstoffen, die
sténdig neu bei der Verbrennung fossiler Energietrager gebildet werden. Wie im vorigen
Abschnitt dargestellt ist das Versténdnis fur die komplexen Prozesse bei der chemischen
Bildung von Ozon, anderen Gasen und Aerosol noch unvollkommen. Gleichzeitig besteht
Handlungsbedarf fur politische Weichenstellungen. In Tabelle 1-6 und Tabelle 1-7 sind die
Grenz- und Richtwerte der deutschen und européi schen Verordnung fir Ozon, seine Vorl&u-
fersubstanzen, Schwefeloxide und Staub aufgeftihrt. Da in der Politik nur kleine Schritte
gegangen werden konnen, ist es besonders schwer, eine Entscheidung zu treffen, die zur
Reduktion von Ozon fhrt, denn diese kann nur durch Beeinflussung der Konzentration von

Vorlaufersubstanzen erreicht werden.

Die Empfindlichkeit gegentiber Ozon beim Menschen ist sehr unterschiedlich ausgepragt.
Eine unterste Konzentration, die bei niemandem zu Reizungen fuhrt, ist nicht bekannt. Es

treten Reizungen der Nasenschleimhaut und des Rachens mit Begleiterscheinungen wie
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Komponente Immissionswerte
nach TA-Luft?

Grenz-, Leit- und® Schwellen-
werte der Europiiischen Union

MIK-Werte Konz.-Werte
nach VDI 2310 23. BImSchV

Angabenin  IW1 W2 Wert Erliuterung Y2h 24h  Jahres 98%-
ug/m3 Jahres- 98 %- -mittel Wert
mittel Wert
Schwebstaub 150 300 150 Jahresmittelwert 500° 250
300 95 %-Wert aus Tages- 150°
werten
Schwefel- 140 400  120/80" Median" desganzen 1000 300
dioxid (SO,) 180/1309 Jahres, Median” des
Winterhal bjahres
350/250' 98 %-Wert aus Tages-
werten
Stickstoff- 80 200 200 98 %-Wert aus 200 100 160
dioxid (NO,) 50/135  Yh-Werten
Median/98 %-Wert,
Leitwerte
Stickstoff- 1000 500
monoxid (NO)
K ohlenmon- 10000 30000 50000 10000
oxid (CO)
Benzol 15/10K
Ruf3 14/ 8
Ozon (Og) 180 1h-Wert zur Informa- 120
tion
360 1h-Wert zur Warnung
der Bevolkerung
110 8h-Wert flr den
Gesundheitsschutz
200 1h-Wert
65 24h-Wert zum Schutz
der Vegetation

Tab. 1-6 Grenz- und Richtwerte fur Luftverunreinigungen in pg/ms [http://www.met.fu-berlin.de/senum/]

a. bezogen auf die Beurteilungsflache. Die Immissionswerte (1W) beziehen sich bei Staub auf Tag-

eswerte, sonst auf 1/2h-Werte.

b. EU-Grenzwerte gelten bis zu den in der |letzten Spalte der Tabelle 1-7 angegebenen Terminen.

c. Bezugszeitraum 1 Stunde
d. bei einmaliger Exposition

e. an aufeinander folgenden Tagen

f. 150 pg/m?

g. 200 pg/m?3

h. berechnet aus Tageswerten
i. 350 pg/m?

j. Richtwerte fir Planverfahren
k. gliltig ab 1.7.95 bzw. 1.7.98
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Komponente Mittel Grenzwert (GW) z._uliissige Anzahl von Grenzwert ein-
iiber Uberschreitungen zuhalten bis
Schwefeldioxid 1h 350 pg/me 24 mal pro Jahr 1.1.2005
24 h 125 pg/m3 3 mal pro Jahr 1.1.2005
Stickstoffdioxid 1h 200 pg/me 18 mal pro Jahr 1.1.2010
1 Jahr 40 pg/m?3 1.1.2010
Schwebstaub
(PM10)
- Stufe 1 24 h 50 pg/ms3 35 mal pro Jahr 1.1.2005
1 Jahr 40 pg/m?3 1.1.2005
- Stufe 2 24 h 50 pg/m?3 7 mal pro Jahr 1.1.2010
1 Jahr 20 pg/m? 1.1.2010
Blei 1 Jahr 0,5 pg/m? 1.1.2005

Tab. 1-7 Grenzwerte fur Luftverunreinigungen nach der Richtlinie 1999/30/ EG (EU-Tochterrichtlini€), in
Kraft seit 19.7.1999 [http://www.met.fu-berlin.de/senum/].

Husten und Engegefihl in der Brust auf. Studien Uber Verénderungen der Lungenfunktion
werden seit etwa 25 Jahren durchgeftihrt. Eine Metaanalyse [Hazucha, 1987] verdeutlicht
die Bedeutung der korperlichen Belastung fir die Einschrankung der Lungenfunktion durch
Ozon. Unter leichter korperlicher Belastung kommt es ab ca. 400 pg/md, bei starker Belas-
tung bereits ab 200 pug/m?3 zu signifikanten Einschrankungen. Ohne Belastung wurden selbst
Konzentrationen von 1000 pg/m?3 ohne geféhrliche Folgen vertragen. Weiterhin ist eine ver-
stérkte Reagibilitét nach langerer Ozonbelastung beobachtet worden. Das heifdt z. B., dass
Asthmatiker nach Ozonbelastung starker auf Allergene reagieren, also eine geringere
Menge eines Allergens ausreicht, um die gleiche Stérung der Lungenfunktion auszul ésen.
Bei den in Deutschland auftretenden Konzentrationen regenerieren sich diese Stérungen
und fUhren nicht zu Dauerschaden. Bei mehrfacher Exposition gegentiber Ozon kommt es
zu einer vorubergehenden Gewdhnung [Folinsbee et al., 1994]. Besonders schwierig bel der
Untersuchung grof3er Bevolkerungsgruppen ist die Trennung der Ursachen fir erfolgte Ver-
anderungen, da besonders Staub und andere photochemische Reaktionsprodukte in der

Atemluft und auch das Rauchen dhnliche Wirkungen wie Ozon zeigen.

Unter den bekannten Luftschadstoffen besitzt Ozon auch die hdchste Giftwirkung auf
Pflanzen [Dierkesmann und Sandermann, 2000]. Erscheinungen wie Nadel- und Blattver-

lust bei Baumen oder Ernteeinbuf3en zwischen 10 und 30 % z8hlen zu den Folgen. Als
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Ursache wird vor alem die langfristige Exposition gegentiber niedrigen Ozon-Konzentra-
tionen gesehen.

Die durchschnittlichen Ozonwerte sind in den letzten hundert Jahren um das Zweifache
gestiegen. Sie liegen auch in Europa und in den USA deutlich oberhalb der international
gultigen Grenzwerte von 60 pg/md as Mittelwert Uber eine Vegetationsperiode von 7
Monaten (WHO). Es werden sowohl akute als auch chronische Effekte beschrieben. So
konnte nachgewiesen werden, dass Infektionsepisoden auf Ozonepisoden folgen. Untersu-
chungen im Freiland gibt es bisher nur wenige, und es ist oft fraglich, ob die Laborergeb-
nisse Ubertragbar sind, da das Wohlbefinden einer Pflanze vielféaltige Ursachen hat. In der
Landwirtschaft entwickelt sich gerade die Nachfrage nach Laser-Fernerkundungsgeréten,
um durch flachendeckende Messungen von Spurengasen die Pflanzensorten entsprechend

den lokalen Bedingungen auswahlen zu kénnen.
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Abb. 1-17 Entwicklung der Ozon-Konzentration in Deutschland [Umwelt-Bundesamt, 2001]
a) Jahrliche maximale Ozon-K onzentrationen in pg/ms? mit Angabe der registrierenden Messstelle,
b) Zahl der Tage mit Uberschreitungen von 180 pg/m3.



2 Laser-Fernerkundung

Durch Laser-Fernerkundung kénnen Parameter der Atmosphére mit Hilfe spektroskopi-
scher Methoden aus Ruckstreusignalen ermittelt werden. Im ersten Abschnitt dieses Kapi-
tels werden die zugrunde liegenden Streuprozesse behandelt. Besonders ausfihrlich wird
dabel auf die Raman-Streuung an Stickstoff- und Sauerstoffmolekilen eingegangen. Der
zweite Tell widmet sich dem Inversionsproblem, d. h. der Bestimmung der gesuchten Gré-
[3en aus den Ruckstreusignalen. In der planetaren Grenzschicht sind das Aerosol und die
Spurengase besonders konzentriert und vielféltig und aufgrund der hier typischen Turbu-
lenz auRergewdhnlich strukturiert. Das ausgesandte Licht verandert sich durch die Uberla-
gerung aller auftretenden Wechselwirkungen, dadie Atmosphére durch die Messmethode in
ihrem natirlichen Zustand angetroffen wird. Oft ist das ein Vorteil gegentiber Verfahren, die
darauf angewiesen sind, an Ort und Stelle zu arbeiten und unter Umsténden die Luft zuerst
aufbereiten zu missen. Es bleibt aber eine grol3e Herausforderung, die gewlinschte Mess-
grofe ohne bedeutende systematische Fehler durch Querempfindlichkeiten aus dem Ruick-

streusignal zu bestimmen. Darauf liegt das besondere Augenmerk dieser Abhandlung.

2.1 Streuung von Licht in der Atmosphére

Die Naturforscher fanden bis zur Mitte des 19. Jahrhunderts keine befriedigenden physika
lischen Erkléarungen fir die Leuchterscheinungen in der Atmosphére. Fragen wie: , Warum
ist der Himmel blau und die Wolke welil3, der Sonnenuntergang rot und manchmal von
einem griinen Blitz begleitet?* konnten nicht beantwortet werden. Sir Isaac Newton ver-
suchte z. B., das Blau des Himmels durch Interferenzen an kondensierendem Dampf zu

erklaren. Mit der Frage nach der Herkunft der blauen Farbe eng verbunden waren die Versu-
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che, die Ursache fur die bereits entdeckte Polarisation des Himmeldichts zu finden. Die
Antwort ist in dem Phanomen der Streuung des Lichts zu finden. Die Begriffe fir die ver-
schiedenen Wechselwirkungen bei der Streuung von Licht an Molekulen werden bis heute
in der Literatur nicht einheitlich verwendet. Hier wird die von Andrew T. Young vorge-
schlagene Nomenklatur verwendet, der in seiner Vertffentlichung ,,Rayleigh scattering*
[Young, 1982] den historischen Spuren der Forschung nachgegangen ist und daraus eine
Terminologie ableitete, die hoffentlich Ehre zukommen |&sst, wem Ehre gebuhrt. Nach der
Behandlung der Rayleigh- und der Raman-Streuung an Molekilen wird die Mie-Streuung
diskutiert. Auf ihr basiert eine analytische Losung fur atmosphérische Aerosol-Streuung.
Auch wenn diese Losung auf spezielle Geometrien der Streuer (z. B. homogene Kugeln,
unendlich lange Zylinder oder Ellipsoide) beschrankt ist, so erdffnet sie doch die Moglich-
keit, die intuitiv schwer zuganglichen Wechselwirkungsprozesse des Lichts bei der Trans-
mission durch die Atmosphare besser zu verstehen und durch vereinfachte Modelle

nachzubilden.

Zunéachst einige Worte zum Spektrum des Lichts und zu den Begriffen, die in diesem
Zusammenhang Verwendung finden. Fur die Laser-Fernerkundung wird Licht vom ultra-
violetten Bereich (zwischen 200 und 380 nm) Uber den sichtbaren Bereich (von ca. 380 bis

750 nm) bis hin zum mittleren Infrarot (bei 20 um) verwendet.

0,280 0,315 0,380 0,75 25
Uv-C UV-B| UV-A VIS NIR MIR
A/ um
0,2 0,222 0,25 0,286 0,33 04 05 0,6 1 2 20

50000 45000 40000 35000 30000 25000 20000 15000 10000 5000 50O
v/ cml

Abb. 2-1 Lichtspektrum mit Wellenzahl- und Wellenldngen-Achse.

Einem einzelnen Streuer wird ein Streuquerschnitt zugeordnet, der im Folgenden mit o
bezeichnet wird und die traditionelle Flacheneinheit cm? tragt. Man unterscheidet zwischen
dem Absorptionsquerschnitt 04, und dem Streuquerschnitt og. Diese sind proportional zur
Wahrscheinlichkeit einer Wechselwirkung des Lichts mit den entsprechenden Partikeln in

der Atmosphére. Vor alem in der Mie-Theorie wird stattdessen haufig die dimensionslose
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Grolke der Streueffizienz Q = o/A (der Quotient aus Streuquerschnitt und geometrischer
Flache des Streuers) verwendet. Fur eine Kugel mit dem Durchmesser D gilt demnach
Q = a/(mt- D). Unter dem Extinktionskoeffizienten a versteht man das Produkt aus der Teil-
chendichte N [cm™] und dem Streuquerschnitt einer Menge gleicher Streuer,
o0 =Ng- Ogs+ Ng - 0g Die optische Dicke einer Schicht ist definiert als das Integral des
Extinktionskoeffizienten Giber die Schichtdicker:

-
T = J’Oa(r)dr. GL2-1

Die Schwéchung der Lichtintensitét | beim Durchdringen eines Mediums wird durch das
L ambert-Beer-Gesetz beschrieben:

I(r) = Io& " = I,LT. GL.2-2
lp ist die Anfangsintensitét, | die Restintensitét nach der Entfernung r und T die Transmis-

sion.

2.1.1 Streuung an Luftmolekiilen

Grundsétzlich wird unterschieden zwischen elastischer und inelastischer Streuung, wobel
sich elastisch gestreutes Licht dadurch auszeichnet, dass es die gleiche Frequenz wie die
anregende Strahlung hat. Elastische Streuung an Molekilen wird im allgemeinen Ray-
leigh-Streuung genannt. Hier herrscht begriffliche Unklarheit, denn sie setzt sich aus zwei
Anteilen, der Cabannes-Linie und den diese symmetrisch flankierenden Rotati-
ons-Raman-Linien, zusammen. Wirklich elastisch ist nur ein Teil der Cabannes-Linie, nam-
lich die Gross- bzw. Placzek-Linie, die ihrerseits von der symmetrisch zu ihr angeordneten
Brillouin-Dublette flankiert wird, welche durch Kopplung mit der kinetischen Energie des
Molekils entsteht. Also beruht genau genommen auch die Rayleigh-Streuung nicht nur auf
elastischer Wechselwirkung. Bel der Auswertung der Depolarisation von Streusignalen
linear polarisierter Laserstrahlung gewinnt dies an Bedeutung, da die gemessene Depolari-

sation von der Breite des optischen Eingangsbandpassfilters abhangig ist.

Absorption entsteht durch resonante Anregung von elektronischen, Schwingungs- und
Rotationstibergdngen in Molekilen. Im ultravioletten Spektralbereich liegen die Anre-
gungsenergien fiir elektronische Ubergange, wohingegen im infraroten vorwiegend
Schwingungen und Rotationen angeregt werden. Die Stérke der Infrarot-Absorption wird

von der Anderung des molekularen Dipolmoments bestimmt, wahrend die Intensitét der
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Raman-Streuung durch die Anderung der molekularen Polarisierbarkeit bei Veranderungen
der Kernkoordinaten definiert wird. Deshalb bringen homonukleare, zweiatomige Mole-
kile, wie N, und O,, kein Infrarot-Spektrum, dafiir aber ein Raman-Spektrum hervor
[Demtroder, 2000]. Welch ein Gliick fir uns!

2.1.1.1 Der Rayleigh-Streuquerschnitt
Der Rayleigh-Streuquerschnitt fiir ein einzelnes Molekill in der gebrauchlichen Einheit cm?
lasst sich als Funktion der Wellenlénge A folgendermalien darstellen [Buchholtz, 1995]:

241°[n2(\) - 1] 06 + 385 (A)0
NNZInZ(A) + 2] 26— 785(\g)
Die Brechzahl ngder Luft - bei einem Druck von 1013,25 hPa und einer Temperatur von
288,15 K (15 °C) - wird mit einer Parametergleichung berechnet:

or(A) = Gl.2-3

(ns—l)m08:a+ b + d Gl. 2-4

c—1/A% e—1/N\?

Konstanten A <230 nm A >230 nm
a 8060.51 0

b 2480990 5791817
c 132,274 238,0185

d 17 455,7 167 909

e 39,329 57 57.362

Tab. 2-1 Konstanten fir die Berechnung des Brechungsindex der Luft bei einem Druck von
1013,25 hPa und einer Temperatur von 288,15 K (15 °C) [Buchholtz, 1995]. Die
berechneten Werte sind in Abbildung 2-2 zusammen mit der Depol arisation dargestellt.

Der Korrekturterm in geschwei ften Klammern wird auch King-Faktor genannt. Die Depola-
risation o = 19/t als Intensitatsverhaltnis des gestreuten Lichts mit senkrecht zueinan-
der stehenden Polarisationen unter einem Beobachtungswinkel von 90° zum einfallenden
Licht. Die verwendeten Werte wurden von Bates [Bates, 1984] verotffentlicht. Sie sind in
Abbildung 2-2 zusammen mit den berechneten Brechzahlen dargestellt. In den Veroffentli-
chungen Uber Rayleigh-Streuung wurden bis Mitte der 90er Jahre sowohl die Dispersion
des Brechungsindex als auch der Depolarisation vernachléssigt. Im ultravioletten Spektral-
bereich hinterlasst das einen Fehler von bis zu 3 %. Die angegebene Formel unterscheidet

sich etwas von der sonst Ublichen Darstellung, da hier die Naherung aus Lehrblichern nicht
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angewandt wurde, dass ng fast 1 ist, und damit (n?- 1) = (n+ 1) - (n- 1) ~2(n - 1) gesetzt
werden kann. Die genaue Berechnung des Brechungsindex erspart den kleinen aber unnati-
gen Fehler von 0,05 %. Anzumerken ist noch, dass die Formel in dieser Form tatséchlich
den Streuquerschnitt fir ein einzelnes Luftmolekil beschreibt und unabhangig vom Druck
und der Temperatur des Gases ist, solange die Berechnung der Brechzahl ng und der Teil-
chendichte Ng auf den gleichen Bedingungen fufRen. Im rechten Diagramm in
Abbildung 2-2 sind die resultierenden Streuquerschnitte fir den Spektralbereich zwischen
200 nm und 10 pum dargestellt. Er nimmt alein im Sichtbaren um mehr als eine Grof3enord-
nung und im gesamten dargestellten Intervall gar um einen Faktor von 107 ab. Dadie Streu-
ung die Signalquelle fiur die Laser-Fernerkundung ist, hat das weit reichende Folgen fir

unsere M essergebnisse.

3.2E-4+ : -5.00 1.0E-24; ——-1E+0 &
e Brechungsindex n-1 : ke Streuquerschnitt "\ - 5
' ] Depolarisation * 2_4'75 1.0E-25< > Extinktion 1B S
3.1E-4: - P : “ - m
-4.50 = i A x
- - S 1.0E-26- . -1E2 5
425 = ; =

- £ 1.0E-27- -1E3 2
3758 3 10628 A4 2

- S 3 ’ . ¥ S
3502 3 1.0E-291 AES &
3255 5 ' T

-3. , 1 : : 5
g 3 1.0E-30- ~. c1E6 &
300§ ] el 8
575 1.0E-31- CHET =
2.6E-4- s RBRERERES ARRRRRERE RBRERRRED i-2.50 1.0E-32-————s - 1E-8 7
200.0 400.0 600.0 800.0 1000.0 200.0 1000.0 10000.0 —

Wellenlénge / nm Wellenlénge / nm

Abb. 2-2 Linksist die Dispersion des Brechungsindex und der Depolarisation der Luft dargestellt [Buch-
holtz, 1995]. Rechtsist der Rayleigh-Streuquerschnitt nach Gleichung 2-3 gegen die Wellenlénge
aufgetragen. Der totale Volumenstreukoeffizient, auch Rayleigh-Extinktion genannt, unterscheidet
sich um den Faktor der Mol ekuildichte vom Streuquerschnitt. Die Gerade in der doppelt-logarithmi-
schen Auftragung verdeutlicht den potentiellen Zusammenhang der Grofien.

In der Literatur wird fur die Depolarisation haufig ein Wert von dg = 0,035 angegeben. Die-
ser Wert wird aber im UV-Bereich welit tUber- und im sichtbaren und Infrarot-Bereich unter-
schritten. Deshalb wird die Dispersion der Depolarisation im Folgenden immer mit
einberechnet. In der Laser-Fernerkundung werden fast ausschliefdlich polarisierte Strah-
lungsguellen verwendet. Deshalb ist das Depolarisationsverhdltnis fur polarisierte Strah-
lung 8, dem Problem besser angepasst. Es kann auf3erdem direkt aus Ruckstreumessungen
bestimmt werden. Die Anisotropie wird dann durch eine relative Anisotropie € ersetzt. Der

King-Faktor F, kann dann in folgender Form geschrieben werden:
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Fo= 1428 = 030 _ P+ 120
k 9 [B-750  U6-83,,L)

Gl 2-5

Wellenléinge /nm  Fy e o, Spol

266 1.0594 0.2675 0.0342 0.0174
532 1.0489 0.2201 0.0284 0.0144
1064 1.0463 0.2082 0.0269 0.0136

Tab. 2-2 Rayleigh-Depolarisation fir Wellenldngen des Nd:Yag-L asers.

Der Rayleigh-Volumenstreukoeffizient ag ist das Produkt aus der Teilchendichte und dem

Streuquerschnitt:

ar(A, z) = N(z) Dog(A) . Gl 2-6
Er unterscheidet sich nur um den Faktor der Molekildichte vom Streuquerschnitt. Die der
Standard-Teilchendichte entsprechende Extinktion muss den realen Druck- und Tempera-
tur-Verhaltnissen angepasst werden (ps = 1013,25 hPa, Tg= 288,15 K (15 °C):

_ N _ pls
ag(A,N) = GR’SO\)N_S = ag S()\)p_?' Gl. 2-7
S

Fir die Intensitdt der Messsignale in der Laser-Fernerkundung ist der Volumenstreukoeffi-

zient in Rickwartsrichtung, also der Rickstreukoeffizient 3, von besonderem Interesse:

Br(A) = %O(R()\) | Gl 2.8
Er unterscheidet sich um den konstanten Faktor 3/(8 11) vom Volumenstreukoeffizienten. In
Abbildung 2-3 ist er fur die Grundfrequenz des Nd:Yag-Lasers und ihrer Vielfachen bis zur
vierten Ordnung in Abhangigkeit von der Hohe Uber dem Boden aufgetragen. Die zur
Berechnung erforderliche Dichte entspricht der US-Standard-Atmosphére (Abbildung 1-4).
Aus dieser Grafik lasst sich die Signalstarke abschédtzen, mit der wir in Abwesenheit von
Aerosol, abhangig vom Spektralbereich und der Hohe, bel Lidar-Messungen rechnen kon-

nen.

Die Phasenfunktion der Rayleigh-Streuung fur unpolarisiertes Licht, also die Winkel abhén-
gigkeit der Intensitdt um ein streuendes Molekdl, hat unter Einbeziehung der Depolarisation
folgende Form:
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Abb. 2-3 Ruckstreukoeffizienten fur die Grundwellenlénge des Nd:Yag-L asers (1064 nm) und ihrer Vielfa
chen bis zur vierten Ordnung (532 nm, 355 nm, 266 nm).

_ 3 _ O
PO) = Zrry gy (130 + (L-V)(c0s8)? .y = 5. G129
Die grofte Abweichung ohne Beachtung der Depolarisation entsteht fir die Vorwarts- und

Ruckwartsstreuung und betragt etwa 1,5 %. Die Gesamtintensitét ist die Summe aus einer

symmetrischen Kreisfunktion und einem Term, welcher cos’g enthdlt (sSiehe
Abbildung 2-4). Charakteristisch fur die Rayleigh-Streuung ist die gleich starke Intensitét in
der Vorwaérts- und Rickwartsrichtung und die Anisotropie in Bezug auf die Polarisation der

Streustrahlung senkrecht zur Bestrahlungsrichtung. Dadurch entsteht ein Minimum der
Streuintensitét in 90°-Richtung.

Durch Anregung eines Molekuils durch ein in der Papierebene polarisiertes Feld entsteht die

schleifenférmige Phasenfunktion in Abbildung 2-4. Das Maximum der abgestrahlten Inten-
sitét kann auf der Aquatorlinie einer Kugel (Ebene senkrecht zur Papierebene) beobachtet
werden. Bel Anregung durch unpolarisiertes Licht entspricht die Phasenfunktion der

Summe beider Komponenten. Lediglich in Vorwérts- und Ruckwartsrichtung beobachten
wir unpolarisiertes Streulicht. Blaues Himmeldlicht ist daher am starksten polarisiert, wenn
man senkrecht zum Beleuchtungswinkel der Sonne beobachtet. Diese Winkel abhangigkeit

der Polarisation des Himmelslichts ist fur uns Menschen leider nicht ohne Hilfsmitel sicht-
bar.
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Abb. 2-4 Polardiagramm der Phasenfunktion der Rayleigh-Streuung. Das Mol ekl befindet sich im Zentrum
und wird von links beleuchtet. Liegt die Polarisation des E-Feldesin der Papierebene, entsteht die
fur einen Dipol typische 8-formige anisotrope Phasenfunktion. Auf einem Kreisin der Aquatore-
bene senkrecht zur Papierflacheist die Intensitdt maximal und gleich fir alle Winkel. Die
Abstrahl-Charakteristik von unpolarisiertem Licht entspricht der Summe beider Funktionen.

Die raumliche Phasenfunktion der Rayleigh-Streuung linear polarisierter Laserstrahlung
entsprichnt dem Rotationskorper, der entsteht, wenn die 8-férmige Funktion in
Abbildung 2-4 um den Pfeil des elektrischen Feldes gedreht wird. In sauberer, d. h. aeroso-
larmer, Atmosphére gibt es daher zwei Richtungen, aus denen ein Laserstrahl unsichtbar ist.
Das erhoht die Gefahr fir Passanten.

2.1.1.2 Absorption

Durch Absorption wird Energie beim Streuprozess in innere Energie des Streuers umge-
wandelt. Diese wird Uber kurz oder lang entweder strahlungslos oder unter Emission von
Licht grofRerer Wellenlange wieder abgegeben. Verschiedene Molekilsorten in einem Gas-
gemisch lassen sich anhand ihrer typischen Linien- und Bandenspektren voneinander unter-
scheiden. Die Anzahl der Molekile N, der gleichen Sorte x innerhalb eines Volumens kann
dann aus der Schwéchung des Lichts bei einer spezifischen Linie bestimmt werden, wenn
das Spektrum der Absorptionsguerschnitte o,(A) bekannt ist: N, = Labs.

O-X
Die Berechnung von oy (A) ist fir die Mehrzahl der interessanten Molekule nicht exakt

maoglich. Deshalb werden die meisten Querschnitte experimentell ermittelt. Einige Daten-
banken [Rothman et al., 1998, Meller et al., 1998] der Spektren von atmosphérisch relevan-
ten Substanzen werden fortlaufend entsprechend den neuesten Verdffentlichungen
aktualisiert. Inzwischen gibt es auch Online-Datenbanken, z.B. bei NIST! und am

|UP2-Bremen. Die Fernerkundung atmospharischer Spurengase, insbesondere die satelli-
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tengestitzte, wirkt seit einiger Zeit sehr stimulierend auf die Bestimmung immer weiterer
Spektren. Die Infrarot-Absorptionsspektren atmosphérisch bedeutsamer Gase wurden mit
Hilfe der 2000er Version der HITRAN-Datenbank [Rothman et al., 1998] berechnet. Sie
entstand in einem langfristigen Projekt, das Ende der 60er Jahre durch die AFCRL? initiiert
wurde. Ende 2000 ist die elfte Version erschienen. An dieser Stelle ein Dank an Miguel
Rodriguez fur sein gelungenes Darstellungsprogramm [Langlotz, 1998]. Es vereinfacht die
Suche nach alen in der Datenbank enthaltenen absorbierenden Spezies in einem Spektral-
bereich. Bei der Anpassung der Linienformen zur Berechnung von Absorptionsguerschnit-

ten und Gesamtabsorption kdnnen Lorentz- oder Voigt-Profile verwendet werden.

Die eingangs erwahnte Uberlagerung von Streuung und Absorption im Messsignal ist ein
grof3es Problem dieser Methode der Konzentrationsbestimmung. Bei der Lichttransmission
durch die Atmosphére sind insbesondere die Streu- und Absorptionseigenschaften des
Aerosols zundchst unbekannt, wohingegen die Streuung durch Molekile nach
Gleichung 2-3 berechnet werden kann. Wie in einem Absorptionsspektrometer wird auch in
der Laser-Fernerkundung ein Vergleichsstrahl benutzt. Leider kann man ihn aber nicht
durch ein leeres Gefal leiten. Deshalb nimmt man eine etwas andere Wellenldnge a's Refe-

renz.

Fehler durch Querempfindlichkeiten gegenliber anderen molekularen Absorptionen kénnen
nur ausgeschlossen werden, wenn die Spektren aller ahnlich oder hdher konzentrierten Spe-
zies bekannt sind. Das erfordert einige Recherche. In Abbildung 2-6 (obere Abbildung) sind
Spektren flichtiger Kohlenwasserstoffe (VOC) gemeinsam mit dem von Ozon dargestellt.
Die Konzentrationen der VOC liegen ca. 10 bis 100 mal tiefer als die des Ozons, die Quer-
schnitte sind zum Tell starker. Fir Ozonmessungen in verschmutzter Luft sollte man die
VOC-Linien also besser meiden. Trotz der Temperaturabhéngigkeit der Absorptionsquer-
schnitte [Molina und Molina, 1986, Bass und Paur, 1984, Vandaele et al., 1994] ist der
Messfehler bel der Konzentrationsbestimmung durch differentielle L aser-Absorptionsspek-

troskopie in der planetaren Grenzschicht vernachléassigbar klein [Frey, 1997].

1. National Institute of Standards and Technology

2. Ingtitut fur Umweltphysik

1. High-Resolution Transmission Molecular Absorption Database
2. Air Force Cambridge Research Laboratories
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Abb. 2-5 Oben: UV-Spektren von Ozon [Bass und Paur, 1984] und SO, [Vandagle et a ., 1994].
Mitte und unten: Stickstoffdioxid absorbiert sowohl im UV- als auch im sichtbaren Bereich [Har-
wood und Jones, 1994]. Die Querschnitte im Bereich zwischen 250 und 320 nm sind sehr klein, so
dass keine Querempfindlichkeiten zu Ozon, SO, und VOC zu befirchten sind. Bei Messungen des
NO, muss ein Kompromiss zwischen starker Absorption und zu hoher Sonnen-Intensitét gefunden
werden. Die verdffentlichten Querschnitte unterscheiden sich um biszu 5% [Méeller et al., 1998,
Basset al., 1976, Coquart et a., 1995, Harwood und Jones, 1994] bei der von uns gewahlten
Aborptionslinie bei 398,5 nm (untere Abbildung).
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Abb. 2-6 Absorptionspektren fllichtiger Kohlenwasserstoffe [Etzkorn et al., 1999, Trost et al., 1997].
Die obere Grafik zeigt VOC-Spektren, bei denen Querempfindlichkeiten mit Ozon [Bass und Paur,

1984] zu befurchten sind. In der unteren Grafik sind Spektren schwécher absorbierender VOC im

Bereich der maximalen Ozonabsorption dargestellt.
Das Konzentrationsverhaltnis der hier vertretenen Gase wird in erster Linie von der Zusammenset-

zung des Kraftstoffs bestimmt. Der effektive Absorptionsquerschnitt berechnet sich daher aus der
mit den Konzentrationen gewichtetetn Summe der Einzelquerschnitte. Deshalb bleibt die Anwen-

dung der Laser-Fernerkundung von VOC auf Félle beschrankt, in denen einzelne Gase in beson-
ders hohen Konzentrationen ausgestof3en werden. Diese Problemstellung ist typisch fir
Industrieliberwachung und weniger fiir atmospharenchemische oder I missionsuntersuchungen.
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Absorption durch Hydroxyl-Radikale im Bereich zwischen 285 und 300 nm kann trotz der
normalerweise sehr geringen Konzentrationen zu Fehlern bei der Ozon-K onzentrationsmes-
sung fuhren. Sauerstoff-Atome, dieim UV-Laserstrahl durch Dissoziation von Ozon entste-
hen, reagieren so schnell mit Wasserdampf unter Bildung von Hydroxyl-Radikalen, dass
diese noch einen Tell desselben Pulses absorbieren konnen [Calpini et al., 1998]. Die Linien
sind allerdings sehr schmal. Der Fehler kann ein negatives oder positives Vorzei chen haben,

je nachdem, welche Laserlinie mit einer Absorptionslinie zusammenfallt.
-1.0-

-0.8-

Absorption (Lorentz)

-0.2-

0.0- =R
60 1000

12000
Wellenlange / nm

Abb. 2-7 Wasserdampf-Absorption Uber eine Strecke von 1 km bei 60 % L uftfeuchtigkeit unter Stan-
dard-Bedingungen. Die Parameter fir die Lorentz-Linien sind der HITRAN-Datenbank entnom-
men. (Achtung! Logarithmische x-Achse.) Grof3e Bereiche sind vollkommen undurchsichtig. 8
kleine Fenster 6ffnen sich unterhalb von 2,4 um und ein grofReres um 4 pm.

Es ist sehr verlockend, den infraroten Spektralbereich, in dem es Absorptionsinien vieler
Spezies gibt, fir Konzentrationsmessungen zu nutzen. Fernerkundungs-Messungen, die
direkt in der Atmosphére unter den gegebenen Bedingungen durchgefihrt werden miissen,
unterliegen aber leider erheblichen Einschrankungen. Verfahren, deren Signalstérke von der
Ruckstreuung abhangig ist, sind im IR-Bereich auf Aerosol als Streuer angewiesen, da, wie
wir im letzten Abschnitt gesehen haben, die Rayleigh-Streuung im Infraroten sehr schwach
wird. Aulderdem ist der tatséchlich nutzbare Spektralbereich auf Stellen mit geringer Was-
serdampfabsorption beschrankt, wenn nicht nur Wasser gemessen werden soll. Wie in
Abbildung 2-7 deutlich zu sehen ist, gibt es einige solche ,, Fenster” bis 2,4 um und ein wei-
teres zwischen 3,2 und 4,5 um. Die néchsten transparenten Bereiche sind erst wieder ober-
halb von 10pum zu finden. Eine weitere Einschrankung entsteht durch die

Linienverbreiterung unter atmosphéarischen Bedingungen. Wenn sich die vorhandenen
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Abb. 2-8 Schemader Liniensuche im IR-Bereich am Beispiel von CH4 und NH3

Oben ist die pure Wasserdampf-Absorption Uber eine Strecke von 1 km bei 60 % Luftfeuchtigkeit
unter Standard-Bedingungen dargestellt. Darunter sind die Absorbtionsspektren von H,O, CH, und
NH3 abgebildet. Die linke Bande des CH, liegt genau unter dem Fenster bei 1,6 um, konnte also
flr Messungen verwendet werden. Die rechten Banden Uberlagern sich, und die linke Bande von
NH3 ist wegen der starken Wasserabsorption unbrauchbar. Nattrlich kann und muss noch genauer
gesucht werden - aber das Schema bleibt das gleiche.

Linien dadurch Uberlagern, wird uns gerade die grofe Auswahl im IR-Bereich zum Ver-

hangnis.

Der Treibhauseffekt wird, auf3er durch Wasserdampf, vor allem durch Gase beeinflusst, die

genau in den Fenstern (Abbildung 2-7) absorbieren. Nur dort kann die Absorption noch
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Abb. 2-9 Spektren der kraftigsten Absorber im 4-um-Fenster der Wasserabsorption
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gesteigert werden. Ein haufiges Argument, um die Auswirkungen der erhdhten CO,-Kon-
zentration zu verharmlosen, ist, dass die Atmosphére an der CO,-Bande im Fenster um
4 um (Abbildung 2-9) ebenfalls intransparent ist und sich damit die Absorption nicht mehr
erhohen lasst. Dabei wird aber auf3er Acht gelassen, dass sich der Bereich valliger Séttigung
verbreitert, wenn die Flanken durch steigende Konzentrationen nach auf3en verschoben
werden. Die Spektren der Strahlungsintensitéten am Oberrand der Atmosphére und der
Schwarzkorperstrahlung der Erde mit einer Temperatur von 288 K schneiden sich bel
42nm. Ab hier dominiert die Erdabstrahlung, die bei 10 um am starksten ist.
Abbildung 2-9 zeigt die Spektren der starksten, auch anthropogen erzeugten, Absorber im
4-um-Fenster der Wasserabsorption. Fir VOC-Messungen sollten L ticken in diesen starken
Banden gewahlt werden. Spektren interessanter VOC findet man insbesondere im Bereich
um 3 um [Etzkorn et al., 1999].

2.1.1.3 Raman-Streuung

Raman-Linien sind paarweise symmetrisch um die Anregungsfrequenz angeordnet. Sie
haben keine absolute Position im Spektrum, sondern eine typische Frequenzverschiebung
entsprechend der Schwingungs- bzw. Rotationsiibergangsenergie. Sie entstehen nur, wenn
sich die Polarisierbarkeit eines Molekiils firr den Ubergang andert. Das ist bei zweiatomigen
Molekilen immer moéglich. Da die Atmosphére fast ausschliefdlich aus den homonuklearen,
zweiatomigen Molekilen des Stickstoff und Sauerstoff besteht, wird die Raman-Streuung
verwendet, um Signale einer eindeutigen Streuquelle zuzuordnen [Inaba, 1976, Penney
etal., 1974, Measures, 1984]. Vibrations-Raman-Linien sind ihrerseits wiederum von
Vibrations-Rotations-Raman-Linien umgeben. Raman-Streuung wird in die Gruppe der
Inelastischen Streuvorgange eingeordnet, da hier eine instantane Frequenzverschiebung auf-
tritt.

Ey
AW ——
\\ Anti-
v, \ Stokes-
........ > ‘. Stokes ', Strahlung
N Vs\ strahlung st
Y - \
\\ f i ‘
_E|_ E

Tab. 2-3 Raman-Streuung als Drei-Photonen-Prozess.
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In der Laser-Fernerkundung werden Signale des entsprechend der Molekiileigenschaften
des Stickstoffs oder Sauerstoffs frequenzverschobenen Lichts aufgenommen, um eindeutig
auszuschliefien, dass Aerosol einen Anteil an der Ruckstreuintensitét hat. Diese konnen
dann mit den elastisch gestreuten, nicht frequenzverschobenen Signalen verglichen werden,
in denen sich Molekll- und Aerosol-Ruckstreuintenstét Gberlagern. Die Wasserdampfkon-
zentration kann bel hoher Luftfeuchtigkeit auch direkt aus Raman-Ruckstreusignalen
bestimmt werden. Fir die meisten Spurengase ist die Intensitét der Signale wegen der klei-
nen Streuquerschnitte und gleichzeitig geringen Konzentration jedoch zu schwach. Im
Gegensatz zur vibrationellen Raman-Streuung unter atmosphérischen Bedingungen, wo nur
der Raman-Effekt erster Ordnung beobachtbar ist, werden immer eine Vielzahl von Rotati-
ons-Raman-Linien angeregt. Die Intensitdten der angeregten Linien folgen der temperatur-
abhangigen Boltzmann-Verteilung der Besetzungszahl der Rotations-Niveaus. Das er6ffnet
eine direkte Moglichkeit, die Temperatur der planetaren Grenzschicht durch Laser-Ferner-

kundung zu messen.

Vor allem bei Vorbetrachtungen aber auch fir die Auswertung von Messungen sind die Fre-
guenzverschiebungen gegentiber den anregenden Laserlinien und die entsprechenden Streu-
guerschnitte, insbesondere fir Sauerstoff, Stickstoff und Wasserdampf, von grofem
Interesse. Die Linienverschiebungen von zweiatomigen Molekilen lassen sich semiklas-
sisch berechnen, wohingegen die Frage nach den Streuquerschnitten einen quantenmecha-
nischen Ansatz erfordert [Long, 1977]. Fur das Wassermolekil werden ausgehend von

Messwerten extrapolierte Daten verwendet [ Penney und Lapp, 1976].

Wie anfangs kurz erwéhnt, ist die Polarisierbarkeit eines Molekiils der Schllissel zum Ver-
standnis der Raman-Streuung. Die Elemente des Polarisierbarkeitstensors sind natirlich
von der Wahl der Koordinatenachsen abhéngig und experimentell nicht direkt zuganglich.
Es gibt aber zwei Grof3en, die invariant sind gegeniiber Drehungen eines Systems mit dem
Ursprung im Mol ekilzentrum. Das sind zum einen die isotrope bzw. mittlere Polarisierbar-
keit, also die Spur der Matrix:

~

{ay +ay,, +a,}, Gl. 2-10

Wik

und zum anderen die Anisotropie:

~_ 1 2 2 2 2 2 2
a-= é[{axx_uyy} +{ayy_azz} +{azz_axx} +6{ny+uyz+uzx}]. Gl 2-11
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Sie sind im Gegensatz zu den Tensorelementen echte Observable. Das Depolarisationsver-

haltnis frel beweglicher Molekiile kann direkt durch sie ausgedrickt werden:

32
£ = [;} : Gl 2-12
i

Damit lassen sie sich im Labor bestimmen und spéter fir Berechnungen verwenden.

Als einfaches Modell dient ein zweiatomiges Molekil in Form einer Hantel, dessen Kerne
entlang der Verbindungsachse schwingen. Thr Abstand andert sich zunachst entsprechend
einer harmonischen Schwingung. Vereinfachend wird eine Masse [ betrachtet, dieim Mas-
senschwerpunkt vereinigt ist und um diesen schwingt. Die entsprechende Ldsung der
Schrodinger-Gleichung ist bekannt und ergibt die diskreten Energieniveaus in Abhangigkeit
von der Eigenfrequenz v, i, des harmonischen Oszillators mit den Schwingungsquantenzah-
lenv (0,1, 2,..):

Evip(V) = hv,(v+1/2). Gl 2-13
In der Spektroskopie werden statt Energie oder Frequenz sogenannte Terme mit der Einheit
Wellenzahl (cm™) verwendet.

E. .(v V. -
Gyip(v) = V'hbé ) = \é'b(V+1/2) = Wyip(v +1/2) Gl. 2-14

Als Modéll fur das rotierende Molekil dient nun eine Hantel mit masseloser Verbindungs-
achse, die sich um ihren Massenschwerpunkt dreht. Die Losung der Schrédinger-Gleichung
dieses Problems ergibt die moglichen diskreten Energieniveaus in Abhéngigkeit von der
Quantenzahl J (0, 1, 2, ...) [Herzberg, 1989]:

2
Eoi(J) = h‘](z%) Gl 2-15
8 UR
Die Termenergie erhdt man wieder durch Division durch h - c.
E ... (J
G(J) = %() = BO(J+1), B = +2 . Gl.2-16
¢ 8 cuR

B wird als Rotationskonstante bezeichnet.

Die Auswahiregeln fur tatsachlich mogliche Ubergénge folgen aus den Dipol-Ubergangs-
wahrscheinlichkeiten. Da diese viel starker als Quadrupol- und magnetische Ubergange

sind, konnen letztere hier vernachléssigt werden. Fur homonukleare, zweiatomige Mole-
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kile, wie O, und N, die kein permanentes Dipolmoment aufweisen, entscheidet allein die
Polarisierbarkeit a Uber die Streuintensitét. Da die Polarisierbarkeit von der Orientierung
des Molekils zum anregenden Feld abhangt, beeinflussen Vibration und Rotation den
Streuprozess. Die induzierten Ubergangswahrscheinlichkeiten fur den harmonischen Oszil-

lator sind nur fUr

Av = 0, %1
AJ =0, %2
nicht Null [Long, 1977]. Das reine Rotations-Raman-Spektrum entsteht durch die Uber-

Gl 2-17

gange Av = 0, AJ = +2; und das Vibrations-Rotations-Raman-Spektrum erster Ordnung ent-
sprechend durch Uberginge mit Av = +1, AJ=+2. Die Linien und Banden mit hoheren
Freguenzen als die Anregung werden als Anti-Stokes- und digjenigen mit niedrigeren Fre-
guenzen as Stokes-Linien bezeichnet. Die Stokes-Rotationslinien heif3en O-Zweig, die
Anti-Stokes-Linien S-Zweig und die Vibrationslinien Q-Zweig des Spektrums. Der Uber-
gang Av = 0,AJ = Oreprésentiert die Cabannes-Linie der Rayleigh-Streuung.

Fir die Vibrations- und Rotations-Linien-Verschiebungen (in Wellenzahlen) gilt dement-
sprechend:

AV = G, (J+2) =G, (J) = 4B(J+3/2). Gl.2-18

Die Auswahliregeln sind eine notwendige, aber keine hinreichende Bedingung fir das Auf-
treten von Raman-Linien. Fir Rotations-Linien muss auf3erdem die Anisotropie ungleich
Null sein, und fr Vibrationslinien darf die Ableitung einiger Elemente der Polarisierbarkeit
nicht verschwinden. Da die mittlere Polarisierbarkeit eines Molekls nie verschwindet, gibt

es zumindest immer eine Cabannes-Linie.

Die Redlitét erfordert |eichte Korrekturen an dem Modell. Die Anharmonizitét x, des Poten-
zials tragt der Tatsache Rechnung, dass die Energiedifferenzen mit steigender Quantenzahl
v abnehmen, und Obertone (2vyip,, 3Vyip, ---) entstehen. AulBerdem verandert sich die Rota-
tionskonstante B fir den rotierenden Vibrator geringfiigig, da sich der Kernabstand mit den
Schwingungen andert. Mit zunehmender Vibrationsquantenzahl wird B kleiner, da sich der
Kernabstand entsprechend dem anharmonischen Potenzial vergréf3ert. Dazu trégt auch die
erhohte Zentrifugalkraft bel grof3en Rotationsquantenzahlen bel. Insgesamt ergibt sich fol-

gende Formel fur die Energieniveaus des rotierenden Vibrators:
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E(v,J)
hlt

~ ~ 2
Gyiba(V) + Gror, (I) = Vuin(V + 1/2) =VyipXg(V +1/2)" + ...

= GV, ) = : Gl. 2-19

+BJ(J+1)-D,FI+1)°+ ..

Die Indizes aund v stehen fir Anharmonizitét und Kopplung und die zweite Rotationskon-
stante D = (483)/\7\2,ib gleicht die EinflUsse der Zentrifugalkraft aus. Mit dieser Formel
konnen Linienverschiebungen berechnet werden, die in guter Ubereinstimmung mit experi-
mentellen Ergebnissen stehen [Long, 1977].

Die Streuquerschnitte kénnen nur mit einem gquantenmechanischen Modell berechnet wer-
den. Das klassische induzierte Dipolmoment p, = oE, wird zunéchst durch eine Uber-
gangsmoments-Amplitude [pgl,; = O¥P¢alWE, mit den Wellenfunktionen W; und W;
des Anfangs- und Endzustandes ersetzt. Der Polarisierbarkeitstensor der Ubergange

[al; = OW¢|alW,0 setzt sich aus den Elementen [a [OW|a,| WO zusammen. Das

xylfi =
elektrische Feld kann auf¥erhalb des Integrals stehen,ysolange es die gleiche Intensitat im
gesamten Molekil hat. Fur Molekile trifft das zu, da die Wellenlénge viel grof3er als das
Teilchen ist. Wenn die Grof3e vergleichbar wird, mul3 mit der Mie-Theorie weitergerechnet
werden. Die Wellenfunktionen konnen in Vibrations- ¢ und Rotationsanteil © separiert

werden:

[oylq = L O o,y |®0,0 Gl.2-20
Dabei mul3 die Anregungsfrequenz viel gréfer as die Vibrations- und Rotationsiibergangs-
frequenz, aber viel kleiner a's die elektronischen Ubergéange sein. AuRerdem darf der elek-
tronische Grundzustand nicht entartet sein. Daraus erhdt man die separierte Funktion

beziiglich fester Molekilachsen x'y'z’:

[aylq = Z Dtpvf|ax,y,\(pViDEBRflcos(xx')cos(yy’)IORiD, GL 221

oy
wobel das erste Integral ynur noch eine Funktion der Schwingungskoordinaten und das
zweite Integral eine Funktion der Rotations-K oordinaten ist. vl and R sind die Quanten-
zahlen im Zustand j. V6llig analog zur klassischen Betrachtung héngt die Polarisierbarkeit
der Ubergange ohne Anderung des Vibrationszustandes vom Gleichgewichts-Polarisierbar-
keitstensor ab. Bei Vibrations-Rotations-Ubergangen ist die Ableitung des Polarisierbar-

keitstensors bestimmend. Als Endergebnis erhalten wir die Formel fir die Intensitét von
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gestreutem Licht mit der Polarisation pg, nachdem Licht mit der Polarisation p; ein Ensem-

ble N; von Molekilen entsprechend v, J — v”, J’ angeregt hat:

Pi ~ ~ 4
o, = Kg(Vot+ Vv, gy, ) Nif(ay;, 8)1. Gl 2-22

Hierbei ist k. = th/sg, Vo die Wellenzahl, | die Intensitét des anregenden Lichts und
Vv yv, ) die Wellenzahldifferenz entsprechend des Ubergangs v, J « v”, J" (positiv
ij 6) enthalt die molekularen Polari-

sierbarkeiten der Ubergange und deren Abhéngigkeit vom Streuwinkel 8. Die zu verwen-

fUr Anti-Stokes, negativ fur Stokes). Die Funktion f(a

denden Elemente sind in Tabelle 2-4 als quadratische Mittelwerte in Abhangigkeit vom

Polarisationszustand aufgefihrt. Die gesuchten RUckstreuquerschnitte erhdt man, indem

Anfangs-Polarisation End-Polarisation f(aijie)

O zur Streuebene \\ zur Streuebene (o] 2
(v, 3)5(v7, J7)

U zur Streuebene O zur Streuebene [ O(”]Z
(v, 3)5(v, 37)

2 . 2
[aj] W, 3):(v" J,,)(Sme) +[a]

2
(v, v, I

\\ zur Streuebene \\ zur Streuebene | ( 0086)2

\\ zur Streuebene [ zur Streuebene (o] 2
U3 (v, 3);(v", )

Tab. 2-4 Winkelabhéngigkeit der Streuintensitét von den quadratischen Mittelwerten der Elemente des
Ubergangs-Pol arisierbarkeitstensors.

6 = m gesetzt wird und beide Polarisationsrichtungen addiert (entweder DI\\ + DID oder

\\I\\ + \\ID) und durch NI dividiert werden:

g—g . = k(Do + Oy, gyv, J"))4WI§O(“] (ZV,’ By 1] (ZV,, M J,,)E. Gl.2-23
Die quadratischen Mittel der Polarisierbarkeitstensorelemente sind in Tabelle 2-5 in der
anwendbaren Form [Inaba, 1976] als Funktion der mittleren Polarisierbarkeit und Anisotro-
pie fiir die verschiedenen Arten von Ubergangen aufgelistet. (a)é und (y)g sind der isotrope
und der anisotrope Anteil des Tensors, und (?’)2 und (?a’)2 sind die entsprechenden Werte
nach seiner Ableitung. Die Faktoren (v + 1) bi und vb\% folgen aus den Eigenschaften der
harmonischen Oszillator-Funktion und dienen der Konvertierung der abgeleiteten Polarisi-
erbarkeiten, wobei b, (b’ = h/(8chy)) die Nullpunkt-Amplitudeist. Sieist das quanten-
mechanische Analogon zur klassischen Vibrationsamplitude Q.
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Quantenzahlen und Streutypen

2
il v, 23,00 )

2
L] v, 23,00 )

Av=0AJ=0
Cabannes-Linie
Av=0A)=2

reine Rotations-Raman-Streuung
Av=1AJ=0

Stokes Vibrations-Rota-
tions-Raman-Streuung, Q-Zweig

Av=-1AJ=0
Anti-Stokes Vibrations-Rota-
tions-Raman-Streuung, Q-Zweig

Av=1A)==2
Stokes Vibrations-Rota-

tions-Raman-Streuung,
O+S-Zweig

Av = -1 A)=+2
Anti-Stokes Vibrations-Rota-
tions-Raman-Streuung,
O+S-Zweig

a2 4 ~2
(i) + Zéb\],\](a)
4 A2
Zng+2, REY

2 4 2 2
I +—=b O(v +1)b,
) 45 J,J(yl) D( )

o O s o [

2 2 4 ~ 4] 2
1)+ 4—5be K@) EVbV

O O
N

5

HX

a2 2
by. o 5() E(v +1)b,

04 .
Crebys 2 5(@) EVbV

s

1 ~\2

1 ~ 2
1_5bJ+ 2 2(8)

U1 A2 2
EEbJ, J(3) E(v+ 1)b’

01 a2
U U

01 7.
a2 () v+ 1B,

01 2 2
E’Ebh 2, 5(@) EVbV

Tab. 2-5 Quadratische Mittelwerte der Elemente des Polarisierbarkeitstensors al's Funktion seiner Invarianten
fur Cabannes-, Rotations- und Vibrations-Rotations-Raman-Linien zum Einsetzen in

Gleichung 2-23.

Die Placzek-Teller-Koeffizienten b; ; und b, , ; sind wegen der Summation Uber entar-
tete Zustande notwendig [Penney et al., 1974:]:

JJ+1
by, = ( )

= @I-Diraya T

3(J+1)(J+2)

220+ D(20+3) D29 "

3J(J-1)
2(23+ 1)(2J-1)

.Gl. 2-24

Nun fehlt noch eine Funktion fur die Besetzungszahl N; des Anfangszustands der Rotati-
ons- und Vibrations-Niveaus mit den Quantenzahlen v”, J’ in einem Molekilensemble, um
einzelne Linienstérken des Ruckstreusignals berechnen zu koénnen. Die Besetzungszahl
folgt einer Boltzmann-Verteilung. Fur die Vibrations-Verteilung gilt entsprechend der Ener-
gie aus Gleichung 2-14:

_exp[~(v" + 1/ 2)hcyip/ kgT] L 225

3 { exp[—(v + 1/2)hevyip/ kg T1} |

\

Ny»
N

wobei N die Gesamtzahl der Molektle ist. Fir die relative Verteilung der Rotationslinien
aler Molekile im selben Vibrationszustand v” gilt entsprechend Gleichung 2-16:
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N,  9,(2F +1)exp[-hcF(3")/kgT]
N_ = Gl. 2-26

v ZgJ(ZJ+ 1)exp[-hcF(J)/kgT] |

Der Faktor (2J+ 1) muss Wégen der Entartung des magnetischen Moments bei Abwesen-
heit eines magnetischen Feldes eingefuhrt werden. Der Kernspinwichtungsfaktor g tragt
den Spin-Entartungen Rechnung und nimmt verschiedene Werte fir gerade und ungerade
Rotationsquantenzahlen an. In Tabelle 2-6 sind die Werte fur Stickstoff und Sauerstoff auf-
gelistet. Weil der Faktor fUr gerade Rotationsquantenzahlen J bei Sauerstoff Null ist, ver-
schwindet jede zweite Linie. Bei Stickstoff haben die Linien ein Verhdtnisvon 6 : 3.

Molekiil g, fiir ungerade J g, fiir gerade J
(O 1 0
N, 3 6

Tab. 2-6 Kernspinwichtungsfaktoren fir Sauerstoff und Stickstoff [Long, 1977]..

Alsrelative Besetzungszahl N,/ N des Anfangszustands v”, J' ergibt sich:

NI _ NV"NJ"

N N
Diese kann nun direkt in Gleichung 2-23 zur Berechnung der Rlckstreuquerschnitte einge-

Gl. 2-27

setzt werden.

Nun mitssen noch die mittlere Polarisierbarkeit und die Anisotropie und ihre Ableitungen
bestimmt werden, um fur beliebige Spektralbereiche Rickstreuquerschnitte berechnen zu
konnen. Wie elngangs erwahnt, lassen sie sich durch Depol arisationsmessungen bestimmen
[Inaba, 1976, Measures, 1984, Penney und Lapp, 1976, Penney et al., 1974]. Weil anfangs
die meisten Messungen mit der 337,1-nm-Linie des Stickstoff-L asers gemacht wurden, sind
Werte fir viele Substanzen beziglich dieser Wellenlange tabelliert. Abweichungen zwi-
schen den Messungen verschiedener Autoren sind vor allem durch die Bandbreite der opti-
schen Filter und die Polarisationscharakteristik der Detektionsoptik zu erwarten. Aus den
Werten konnen entsprechend der Proportionaitét o [ (3] %‘ Streu- und Ruckstreuquer-
schnitte fir andere Wellenlangen extrapoliert werden, solénge man sich aufl3erhalb der
Resonanzbereiche fir ein Molekil befindet. In Tabelle 2-7 sind die entsprechenden Mess-
werte fur die Invarianten des Polarisierbarkeitstensors fur N, und O, aufgefuhrt [Inaba,

1976], die bisher dazu dienten, Streuquerschnitte bei 337,1 nm zu berechnen, um sie dann
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Q-Zweig

5 1 O-Zweig S-Zweig

596 597 598 599 600 601 602 603 604 605 606 607 608 609 610 611 612 613 614 615 616 617 618 619 620
Wellenlange / nm

1E-30- —T
1E-31- Q-Zweig

T .. S-Zweig

572 573 574 575 576 577 578 579 580 581 582 583 584 585 586 587 588 589
Wellenlénge / nm

Abb. 2-10 Stokes-Vibrations-Rotations-Linien von Stickstoff und Sauerstoff bei 0 °C und 532 nm.

zu interpolieren. Werden die Terme aus Tabelle 2-5 in Gleichung 2-23 eingesetzt, erhdlt

man die bendtigten Gleichungen:

Vibrations-Raman-Ruckstreukoeffizient fir die Stokes-Linie erster Ordnung, also den

Ubergang Av = +1,AJ = 0(Q-Zweig):

4.2 ~ 4
o _ (2009 by Qvy-v)) 2 1
PRam = _hxO i EEJ * 180 B THl Gl 2-28

k0T
l-e

gesamter Ruckstreukoeffizient fir die entsprechenden Vibrations-Rotations-Linien, also

die Ubergange Av = +1,AJ = +2(O- und S-Zweig):

4 2 ~ 4
ors _ (2OD'D Ovo-V)" 7 2
Ram ~ h it 0, EQJD@D% Gl. 2-29
kO
l-e

totaler Vibrations-Rotations-Raman-Rickstreuquerschnitt (Summe der reinen vibratio-

nellen und aller Rotations-Vibrations-Ubergange):

4.2 ~ 4
Q+o+s _ (201 b Qvy—v)) 2 7 =
Ram - J [ [Bj +Zé [31% Gl. 2-30

_hx )
k O
l-e
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Molekil v 9 ij 9 E&f ogam Gg;ms Gg;mo S
cmt cmt cm?/g cm?g cm?/sr cm?/st cm?/sr

N, 2329,66 04510%  06410%  2910% 05510%° 3510
0, 1556,26 02710%  1,0810%  3310% 1310% 4610%

Tab. 2-7 Frequenzverschiebung, mittlere Polarisierbarkeit und Anisotropie und die Werte fir den
Raman-Riickstreukoeffizienten von Stickstoff und Sauerstoff bei einer Anregungswellenlénge von
371,1 nm [Inaba, 1976].

Molekiil Nz 02 Hzo

Laser / nm 532,05 354,70 266,02 | 532,05 354,70 266,02 | 532,05 354,70 266,02
Laser/cm™ 18795 28192 37590 | 18795 28192 37590 | 18795 28192 37590
AV [emt 2329,66 1556,26 3654+10 (Breite der Bande)

660,45 407,52 294,67
+0,43 +0,16 0,08

03,100/ cm?sr | 0275 168 579 (0376 215 7,18 |0944 651 238
Opuy 108 /emZs |0522 318 11 148 845 283 |179 124 452

Ram
Q+0+S 1430

ARam / NM 607,33 386,65 283,60 |580,08 37542 277,51

ORgm 0332 202 69 [0525 299 100 (1,14 7.8 287
cme/sr
03 pames 1027 cmP/sr | 0370 225 7,79 |0374 213 714 [127 876 32

090 >10%°/cm%sr | 1,08 659 228 (224 127 427 |371 256 936

1027
gﬁ%‘?gh 10/ 0381 232 800 |03% 226 755 |131 9,00 32,9

Tab. 2-8 Durch Extrapolation der Werte bei 337,1 nm berechnete Raman-Ruckstreuquerschnitte der
Stokes-Linien von Stickstoff, Sauerstoff und Wasserdampf fur die SHG, THG und FHG des Nd:Yag-
Lasers..

Die Ergebnisse der Extrapolation fur die Nd:Yag-L aser-Wellenldngen enthdlt Tabelle 2-8.

Fir die Messungen in dieser Arbeit sind die Raman-Streuquerschnitte im ultravioletten
Spektralbereich zwischen 266 und 300 nm besonders interessant. Deshalb wurden sie und
die zu erwartenden Depolarisationen (nach Gleichung 2-12) fur Sauerstoff und Stickstoff
neu bestimmt. Der isotrope Teil des Polarisierbarkeitstensors wurde mit der Clau-
sius-Mosotti- (bzw. Lorentz-Lorenz-) Gleichung aus der Brechzahl n und der Anzahldichte
N der Luft berechnet [Haken und Wolf, 1994]:

3eo(n”-1)
N'(n*+2)

~

Gl. 2-31



Streuung von Licht in der Atmosphdire 75

wobei g, die Influenzkonstante ist. Die Anisotropie wurde mit folgenden phanomenologi-
schen Gleichungen bestimmt [Chance und Spurr, 1997]:

N

g
By, = | ~601466x107° + 23922110

1 DlO_ZS[cmﬁ , Gl 2-32
186099x10° — =
)\2

N

a0, = | 7149x107° + o *[em?. Gl 233

459364x10 0
1

482716x10 0 — =
L %

Fir die ebenfalls benttigten Werte des abgel eiteten Tensors gibt es leider keine wellenlén-

genabhangigen Werte in der Literatur. Deshalb missen hier die tabellierten Werte fir
337,1 nm (Tabelle 2-9) verwendet werden. Die somit neu berechneten Ruckstreuquer-
schnitte und Depolarisationen der Raman-Linien nullter und erster Ordnung stehen fir die
Nd:Yag-Wellenlangen in Tabelle 2-10. Abbildung 2-11 zeigt die zu erwartenden Spektren

unter Einbeziehung von jeweils 40 Rotations-Niveaus bei 15 °C fur Anregungswellenlén-

gen von 532 und 266 nm.
Molekiil Ableitung (%er mittleren Polarisier- Ableitung der Anisotropie (?51’)2 in cm4/g
barkeit ()" in cm*/g
O, 1.626E-9 6.504E-9
N, 2.710E-9 3.854E-9

Tab. 2-9 Invarianten des abgeleiteten Polarisierbarkeitstensors fur fir 337,1 nm [Inaba, 1976].

Das Wasserdampf-Raman-Spektrum erster Ordnung hat bei Zimmertemperatur eine Breite
von 20 cm™ mit drei Maxima [Penney und Lapp, 1976]. Das Zentrum der Bande ist gegen-
Uber der Anregungslinie um 3654 cm! Wellenzahlen verschoben. Die gemessenen Streu-
guerschnitte sind um den Faktor 28+10% starker as die entsprechenden
N,-Raman-Streuquerschnitte und zeigten im untersuchten Bereich um 500 nm eine
A"4-Abhangigkeit von der Anregungswellenlange. Die zu erwartenden Riickstreukoeffizien-
ten fur die Vielfachen der Grundfrequenz des Nd:Yag-Lasers in Tabelle 2-8 wurden durch
entsprechende Extrapolation berechnet.

Fir die reine Rayleigh-Ruckstreuung erhdt man unter der Annahme, dass die Atmosphére
21 % O, und 79 % N, enthadlt und eine Temperatur von 15 °C hat, aus obigen Formeln
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N, 0,
Laser / nm 532,05 35470 266,02 | 53205 35470 266,02
Laser/cm™ 18795 ~ 28192 37590 | 18795 28192 37590
av /emt 2329,66 1556,26
Aram/ nM (vibr. Stokes) 607,33 38665 28360 |580,08 37542 27751
o3, | cmPlse 394103 2,40.10% 82510 | 4,67-103! 2,66-10°° 89010
Depolarisation € 0,023 0,064

% oorS | emPlsr 6,1210%2 373103 1,29.10% | 1,85103! 1,0610%° 3,53.10°%°

& | Depolarisation & 0,750 0,750
Ofam - cm?/sr 455103 27710% 954.10% | 652103 372103 124102

0,084 0,197
02 4 anmes! CM2/ST 588102 314102’ 1,07:10%0|4,9510% 2651027 9,11.10-%
Depolarisation € 0,003 0,008 0,010 0,012

gn 090 I emPlsr 1,1210%° 6,4310% 222102826910 1,6610% 7,1610%

:5 Depolarisation € 0750 0,750 0,750
o | cmPlst 599102 3,20.10%" 1,10-10%6|522.10%® 2,82.10%" 9,82.10°%'
Depolarisation € 0,011 0,011 0,012 0,031 0,035 0,044
03, | cmPlsr 9,4710% 4,1310% 120103 |38310* 1,7510% 52310

., | Depolarisation & 0,023 0,064

% oam | cmPlsr 14710 6,4310%° 1,8810% | 1,5210% 692103 2,07.10%

E Depolarisation € 0,750 0,750

<[ 6Q20%S JemPsr 1,0010% 4,7710%° 1,39.10%* | 53410 2,44.10% 7,30.10%
Depolarisation € 0,084 0,197

Tab. 2-10 Neu bestimmte molekulare Rickstreuquerschnitte und Depolarisation fir Stickstoff und Sauerst-
off fur die Wellenléngen der SHG THG und FHG des Nd:Yag-L asers.

2 st gegentiber dem um 4% kleineren

Wert von 6,08-10%8 cm? sr1 nach Gleichung 2-6 [Buchholtz, 1995].

einen Riickstreuquerschnitt von 5,83 - 10028 cm

2.1.2 Aerosol-Streuung

Ohne das Verstandnis fur die Streuung von Licht an Aerosol und Tropfen lassen sich die
meisten prachtvollen Farbenspiele in der Atmosphére, weil3 leuchtende Nebel, Wolken in
alen Farbtonen oder auch milchig-blauer Himmel nicht verstehen. Verantwortlich sind Par-
tikel, deren Grol3e etwa der Wellenlange des sichtbaren Lichts entspricht. Die Streueigen-
schaften des Aerosols lassen sich mit der Mie-Theorie und die der grof3eren Tropfen mittels

geometrischer Optik analysieren. Der folgende Abschnitt beinhaltet eine auf die anwen-
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Anregungswellenlénge: 266 nm

Ny

= 1E-304 Anti-Stokes
= Vibrations-Rotations-
5] 1 Raman

Rayleigh-Streuung

Stokes
Rotations-Raman

Stokes
Vibrations-Rotations-
Raman

Anti-Stokes

o E Rotations-Raman

248 250 252 254 256 258 260 262 264 266 268 270 272 274 276 278 280 282 284 286 288
Wellenlédnge / nm

O,

-40-
248 250 252 254 256 258 260 262 264 266 268 270 272 274 276 278 280 282 284 286 288
Wellenldnge / nm

Anregungswellenlénge: 532 nm
2E-264

L 1E-281
= 1E-30:

cm?/sr?

N»

7460 470 480 490 500 510 520 530 540 550 560 570 580 590 600 610 620
Wellenlédnge / nm

O,

-40-
460 470 480 490 500 510 520 530 540 550 560 570 580 590 600 610 620
Wellenlédnge / nm

Abb. 2-11 Raman-Spektren nullter und erster Ordnung mit jeweils 40 Rotations-Raman-Linien fur Stick-
stoff und Sauerstoff bei 15 °C fur Anregungen durch die FHG (266 nm) und SHG (532 nm) des
Nd:Yag-L asers.
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dungsbezogenen Aspekte beschrankte Erlauterung der Mie-Theorie. Sie ist ein wichtiges
Werkzeug bei der Analyse von atmospharischen Strahlungstransportvorgangen und Streu-
prozessen, weil sie die Licke zwischen der Dipolstreuung und der geometrischen Optik
schlieffen kann. Das ist so bedeutend, weil gerade in diesem Zwischenbereich besonders

viele atmosphérische Partikel, das Aerosol, existieren.

Das Verstandnis der Streuung des Laserlichts an Aerosol ist neben der molekularen Streu-
ung und Absorption der SchllUssel zur Interpretation der Laser-Fernerkundungsmessungen.
Es kann zwischen Verfahren unterschieden werden:

» deren Ziel die Erforschung des Aerosolsist,

» bei denen Aerosol gewissermal3en als Sensor fir die untersuchte Grof3e genutzt wird,
 bei denen die Uberlagerung mit der Aerosol-Streuung zu systematischen Messfehlern

fahrt, die eine Korrektur erfordern.

In der zweiten Héalfte der 70er Jahre wurde das Wissen Uber die optischen Parameter des
Aerosols und deren Variabilitdt zusammengefasst [Shettle und Fenn, 1976, Shettle und
Fenn, 1979], welches weitestgehend bis heute die Grundlage der Berechnungen bildet
[0’ Almeidaet al., 1991, Volger, 1993, Volger et a., 1996].

2.1.2.1 Mie-Theorie

Um 1908 wurde von Gustav Mie und gleichzeitig von Peter Debye eine Theorie der Streu-
ung an dielektrischen Kugeln hergeleitet, die auf der Lésung einer Randwertaufgabe der
Wellengleichung fur das magnetische und elektrische Feld mit Hilfe der Maxwell-Glei-
chungen beruht. Es wird eine el ektromagnetische Welle vor, wahrend und nach dem Durch-
gang durch eine Kugel betrachtet. Die Randbedingungen ergeben sich aus der notwendlgen
Stetigkeit der Tangentialkomponenten des el ektrischen und magnetischen Feldes E bzw. H

an den Grenzfl&chen:

> 2 2 >
nx(E2—E1) =0 Gl 2-34

- - >
I?l Xx(H>—H1) =0
und der Stetigkeit der Normalkomponenten der Felder beim Durchgang durch die Grenzfla

chen zwischen den zunédchst al's homogen angenommenen Medien:

> >
n E(£2E2—81E1) =0 . Gl 2-35

>
n E(quz—ul 1) =0
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Die Brechzahl des Streuers n; und die seiner Umgebung n, ist die Wurzel des Produkts aus
der entsprechenden Permeabilitét 1 und der Dielektrizitétskonstante €:

n = JWE. Gl.2-36
Eine Multipolentwicklung fuhrt zur L6sung des Randwertproblems. Fir die Laser-Ferner-
kundung interessiert nur die Losung fir das externe Feld der Streustrahlung. Jeder Term der
Entwicklung der Hertz-Debye-Potenziale entspricht einer sogenannten Partialwelle. Diese
besteht aus einem magnetischen Anteil mit der Amplitude g und einem elektrischen Antell
mit der Amplitude b;. In welchem Mal3 die Partialwellen zur transversal magnetischen bzw.

elektrischen Streuwelle beitragen, hangt von den Streukoeffizienten g und b; ab:

_ My (MX)P(x) = O W;(mx)

~ My (M) () = 0w (Mx)
L Um0 —m (9w (mx)
17 g, (mx) € (x) — mg; ()W, (mx)
Seitdem es schnelle Computer gibt, steht ihrer praktischen Berechnung nichts mehr im
Wege. Sie enthalten die Riccati-Bessel-Funktionen:

Gl. 2-37

Po(x) = krj(kr) Gl.2-38
&.(x) = krh™ (kr)
die aus den spharischen Bessel-Funktionen erster, zweiter und dritter Ordnung j,,, y,, und h,
zusammengesetzt werden. L etztere sind Linearkombinationen der ersteren und werden auch

sphérische Hankel - Funktionen genannt.

: T
in(kr) = /2—kr3n+1/2(kf) Gl. 2-39

k1) = [FEY 1)
hD(kr) = j (kr) +iy, (kr)

2 : :
hP (kr) = j(kr) =iy (kr)
Die Streukoeffizienten sind al's Funktion des Grof3enparameters X:

_ kD _ mkh,[D
2 A
und der relativen Brechzahl m vollstandig bestimmt.

X Gl. 2-40
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Abb. 2-12 Abhéngikeit des Extinktions- bzw. Rickstreuquerschnitts vom Partikeldurchmesser und der Brech-
zahl (siehe Abbildung 2-14) bei einer Wellenlange von 266 nm.

3|3
N s

m = Gl 2-41

K
Ko
Sieist als Verhdltnis aus der Brechzahl des Streuers n, und der des umgebenden Mediums
n, definiert. Die Brechzahl von Luft (n,) wird fur die Aerosol-Streusimulation als 1 ange-
nommen. Mit den numerisch bestimmten Streukoeffizienten fur das &uf3ere Feld (a,, b;)

werden sowohl Streu-, Extinktions und Absorptionsquerschnitte:

2 w
R _ A : 2 2
Ogca = nd Qsca - anj _ 1(21 + 1)(‘6‘]‘ + ‘bj| ) Gl. 2-42
2 ®
2 A .
Ony = T Q. = — (2] +1)Re(a, + b)), Gl 2-43
ext ext anj . a+Dh
2
Oaps = Td Qg = Ogyt —Ogcas Gl.2-44

als auch der Ruckstreuquerschnitt:

2 )\2
Oback = md Qback = 4_T[

> @i 1)(-1)/(a -b)|° 6L 245

berechnet [Bohren und Huffman, 1998]. Der Rickstreuguerschnitt unterscheidet sich nach

dieser Formel um den Faktor 41t vom tatsachlichen differentiellen Rickstreuquerschnitt.
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Abb. 2-13 Extinktions- und Rickstreuquerschnitt sphérischer Partikel as Funktion der Wellenlange.

Opack Muss aso noch durch 4rt geteilt werden, um den Intensitétsanteil zu berechnen, der in

ein Raumwinkelelement von 1 sr gestreut wird. Dieser kleine, aber in der Praxis bedeu-
tende, Unterschied hat historische Griinde [Bohren und Huffman, 1998]. Nach der Korrek-

tur hat es auch nicht mehr den Anschein, als ob der Rickstreuquerschnitt fur Partikel die

klein im Vergleich zur Wellenlange sind, grofier als der Gesamtstreuquerschnitt wére.

Fir die Simulationen zur Streuung durch Aerosol wurde eine Datenbasis der Extinktions-

und Rickstreuquerschnitte fir die Nd:Yag-Grundwellenlange, die zweite, dritte und vierte

Harmonische und jeweils die Stickstoff-, Sauerstoff- und Wasserdampf-Raman-verschobe-

nen Linien berechnet. Als Eingangsparameter werden vier typische Brechzahlspektren fir

die Aerosol-Mischungstypen ,urban®, ,landlich*, ,maritim* und , Wasser” [Segelstein,
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Real- (n) und Imaginarteil (n") der Brechzahl von Wasser [Wieliczka et al., 1989, Segelstein, 1981].

20’ N ’1E+0
199 AE-1
1.8 AE-2
17 AE-3
e 16: 1E-4 >
215 AE5 &
§ ; - D
£ 14 1E-6 B
= ] : 2
1.3 AE-7
1.2: 1E-8
IRE 1E-9
1.0 — —e e AE10
0.1 1.0 10.0 100.0

Wellenlénge / pm
Brechzahl von Wasser, urbanem, 1andlichem und maritimem Aerosol | Shettle und Fenn, 1979].

1.6+ 1.00E+0’5
1.00E-2-
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3 T 1.00E-4;
O urban &
g 1 4< rural § 100E'6’
-?_;’ Ozean = 1.00E-8
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1.3 e e 1.00E-10-—r—rm i e
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Wellenlénge / ym Wellenlénge / ym

Abb. 2-14 Brechzahl von Wasser, urbanem, landlichem und maritimem Aerosol [Wiscombe, 2001, Rothman
et al., 1998].

1981, Wieliczka et al., 1989, Shettle und Fenn, 1976, Wiscombe, 2001]) verwendet. Aul3er
bei Wasser handelt es sich um trockene Aerosole, die so nicht in der Atmosphére vorkom-
men. Naturlicherweise mischen sich auch diese Aerosole mit Wasser, wobel sich die Brech-
zahl der des Wassers angleicht. Ich verwende sie alerdings unveréndert, um die moglichen
Extreme der Streuparameter beurteilen zu kdnnen. Die Datenbasis der Querschnitte wurde
fur Durchmesser von 1 nm bis 50 um mit 1 nm Schrittweite berechnet. In Abbildung 2-12
sind als Beispiel die Spektren fur die FHG bei 266 nm dargestellt. Bis zu einer Partikel-
groie von 100 nm folgt der Anstieg der Querschnitte einem Potenzgesetz.

Die rdumliche Abstrahlcharakteristik eines Partikels wird durch die Phasenfunktion P(®)

beschrieben. Sie kann ebenfalls aus den Streuparametern berechnet werden:

)\2

PO) = 2T O (X, M)

(\Sl|2 +[S,| ). Gl. 2-46

Die Streuamplituden S; und S, werden folgendermal3en bestimmit:
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Abb. 2-15 Phasenfunktionen fur die Streuung von Licht mit einer Wellenl&nge von 532 nm an einzelnen

Kugeln aus Wasser mit unterschiedlichen Durchmessern (typische Durchmesser fiir atmosphéri-
sches Aerosol). Die Polarisation ist relativ zur Papierebene angegeben.
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wobel Pil(cose) die zugeordneten LegendreFunktionen sind. Entsprechende Phasenfunk-

T;(Ccos@) = G)Pil( cosQ), Gl. 2-47

tionen fur Wassertropfen verschiedener Grofe bei Beleuchtung mit griinem, unpolarisier-
tem Licht sind in Abbildung 2-15 in Polardiagrammen dargestellt. Fir kleine Tropfen ergibt
sich das aus der Rayleigh-Theorie bekannte Bild. Die Streuintensitéten nach vorn und hin-
ten sind gleich. Je grof3er die Tropfen werden, desto asymmetrischer wird die Phasenfunk-
tion. Es entsteht aul3erdem eine sehr strukturierte Richtungscharakteristik. Um trotz der
linearen Intensitétsskala die Ruckstreuintensitét im Bild sichtbar zu machen, wird ab einer
Tropfengrofze von 500 nm eine Vergrof3erung um den Faktor 100 in Abbildung 2-15 ver-

wendet.

Aus der Theorie geht weiterhin hervor, dass linear polarisiertes Licht an sphérischen Parti-
keln unter Beibehaltung der Polarisationsrichtung gestreut wird. Durch die Messung der
Depolarisation linear polarisierter Laserstrahlung in der Atmosphére ist daher eine Beurtel-
lung der Anwendbarkeit der Mie-Theorie moglich. Aufderdem kann durch die Depolarisa-
tion der rlckgestreuten Laserstrahlung Aerosol mit einem grof3en Anteil nichtsphérischer,

d. h. trockener oder gefrorener Partikel, erkannt werden.

Eine ausfuhrliche und gut verstandliche Herleitung der Theorie sowie Rechnerprogramme
fur Streuparameter und verschiedene Anwendungsfélle enthélt z. B. das Buch ,, Absorption
and Scattering of Light by Small Particles® von Bohren und Huffman [Bohren und Huff-
man, 1998].

2.1.2.2 Modell der Aerosol-Streuung

Messdaten der Laser-Fernerkundung kdnnen ohne Beachtung der Aerosol-Streuung nicht
interpretiert werden. Das gilt insbesondere fur die planetare Grenzschicht, in der die Vielfalt
an Beimengungen im Vergleich zu anderen Hohenbereichen der Atmosphére am gréfiten
ist. Im Rahmen dieser Arbeit habe ich ein Programm erstellt, um Streu-, Extinktions-,
Absorptions- und Ruckstreukoeffizienten fur beliebige Mischungstypen und Grofienvertei-

lungen des Aerosols berechnen zu kdnnen.
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Abb. 2-16 Extinktions- und Riickstreukoeffizienten fir die Mischungstypen ,, urban® und ,, Wasser* fur 7 ver-
schiedene GroRenverteilungen bei 266 nm.

Die Grundlage der Berechnungen bildet die Mie-Theorie. Wie die Mess- und Auswertungs-
routinen ist auch die Streusimulation in der Programmiersprache Labview geschrieben und
modular aufgebaut und kann somit direkt integriert werden. Der zeitaufwandige Schritt ist
die Berechnung der entsprechenden Querschnitte (o) mittels Mie-Theorie. Daher muss im
Vorfeld der Auswertung eine Datenbasis fur die zu erwartenden Mischungstypen, d. h.

Brechzahlspektren, entsprechend des vorigen Abschnitts berechnet werden. Das erfordert
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Abb. 2-17 Konvergenz der Extinktion, des Ruckstreukoeffizienten und des Lidar-Verhétnisses bei der Inte-
gration Uber verschiedenen GrofRenverteilungen.

einen Zeitaufwand von ca. einem halben Tag pro Mischungstyp (Rechner: 2 GHz, Intel Pen-
tium 4) und die fir Nd:Yag-Laser relevanten Farben. Der Querschnitt (o) der Extinktion,
Absorption, Streuung bzw. Rickstreuung fur eine bestimmte Partikelgrof3e (D) multipliziert
mit der Anzahl der Partikel in der entsprechenden GrofRenklasse einer vorgegebenen Vertel-
lung ergibt dann die Koeffizienten. Summiert tber alle GrolRen, erhédt man schliefdlich die
Extinktions-, Absorptions-, Streu- und RUckstreukoeffizienten fur eine Wellenlénge. Als
Beispiel sai die Formel fur den Extinktionskoeffizienten dargestellt.
1 mM(D;) O

G(}\) = m Dzi ETI- [bext(Di) mDIE Gl. 2-48

Die Formel gilt nach Austausch des Querschnitts analog auch fur die anderen Koeffizien-

ten.

Fir das Modell ist entscheidend, dass die Reihe konvergiert. Je weniger GrofRenklassen
dafUr bendtigt werden, desto schneller lassen sich die Querschnitte berechnen. Fir kleine

Wellenlangen und grof3e Partikel, d. h. grol3e GrolRenparameter, dauert die Berechnung



Streuung von Licht in der Atmosphdire

87

Mischungstyp: Wasser
Riickstreuverhiiltnis Lidar-Verhiltnis
urb |mar [lin (kR [fTr |pol | Wii urb |mar |Lin |kR |fTr | pol | Wii
266,02 || 126| 1,04| 1,06| 1,06 154|100 1,68(/52,5| 284|358 | 54,5| 14,7 |57,7| 11,9
277,51 1,29| 1,04| 1,06| 1,06| 1,61| 1,00 1,72|154,0| 30,3 | 36,7 | 555 159|609| 134
283,60(| 1,30| 1,04| 1,07| 1,07| 165|100 1,75(|54,6|31,1|37,1| 558 16,3 | 62,3 | 14,3
294,67 1,34| 1,05| 1,07| 1,07| 1,72| 1,00 1,77|/55,7| 32,6 | 37,7| 56,3|17,3|650]| 16,4
354,70|| 1,56| 1,09| 1,13| 1,12| 236|100 237|/573|36,7|386| 527|204 691|202
37542 166| 1,11| 1,16| 1,15| 2,67 1,00 2,76|(56,9| 37,2 385| 50,1|21,1|67,8| 20,0
386,65 1,72| 1,12| 117| 1,16| 2,87|100| 3,00|/56,6|373|384| 488|21,3|67,0| 20,0
407,52|| 1,84| 1,14| 1,21| 1,19| 3,28 |1,00 352|559 374|381 | 46,1|21,8|651| 19,8
532,05( 2,88| 137| 150( 148| 725|101 883|/508|37,0|373| 33,7|240|521|191
580,08| 344 | 150| 167| 165 961|101 12,17|/49,0|36,8|37,3| 30,5|24,9|47,6| 19,1
607,33 381 | 158| 1,77| 1,76 | 11,20| 1,01 | 14,41|/48,0| 36,7 | 37,4| 29,0 | 25,3 | 45,3 | 19,2
660,45 462| 1,78| 2,01| 2,02|1483|1,01| 19,82|/46,3|36,7|37,7| 26,7| 26,3 |41,2| 19,3
1064,10(| 16,18 | 4,73 | 555| 6,21 | 73,68 | 1,07 | 127,38(|39,9 | 40,0 | 42,7 | 21,6 | 33,8 | 24,6 | 19,9
Mischungstyp: urban
Riickstreuverhiiltnis Lidar-Verhiltnis
urb |mar [lin (kR [fTr |pol | Wii urb |mar |Llin |kR |fTr | pol | Wii
266,02 1,09| 1,00| 1,01| 1,02 1,02| 1,00 1,02|| 206 | 336 | 244 | 248 | 472 | 279 | 512
277,51 1,11| 1,00| 1,01| 1,02| 1,02| 1,00 1,02|| 193 | 311 | 229| 231| 451 | 260| 502
283,60( 1,12| 1,00| 1,01| 1,03| 1,02| 1,00 1,02|| 187 | 299 | 221 | 222 | 440 | 250 | 497
294,67 1,45| 1,01| 1,02| 1,03| 1,03| 1,00 1,03|| 177 | 277 | 208 | 208| 419 | 233| 487
354,70|| 1,33| 1,01| 1,04| 1,07| 1,07| 1,00 1,06|| 155| 263 | 179| 169 | 381 | 207 | 474
375,42 1,42| 1,02| 1,05| 1,09| 1,09 1,00 1,07|| 150 | 262 | 172| 158| 372 | 200| 471
386,65( 1,47| 1,02| 1,06 1,11| 1,11| 1,00 1,08|| 147| 261 | 169| 153 | 368 | 196| 470
407,52|| 1,58 | 1,02| 1,07| 1,13| 1,14 1,00 1,11 143| 259 | 163 | 144| 359 | 189 | 467
532,05|| 2,56 | 1,07| 1,22| 1,38 1,48| 1,00 1,33|| 122 | 241 | 137| 104 | 316 | 150| 453
580,08 3,14 | 1,11| 1,30| 1,53| 1,72|1,01 1,48|| 115| 230| 130 94| 299 | 137| 447
607,33 351| 1,13| 1,36| 163| 189|101 1,58|| 112 | 223 | 127 89| 291 | 131| 443
660,45|| 435| 1,18| 1,49| 1,84| 231|101 1,83|| 107 | 213 | 123 82| 279 | 120| 438
1064,10([ 15,57 | 2,21 | 3,25| 4,26 | 10,34 | 1,06 6,73|| 96| 170| 129 74| 272 | 84| 441

Tab. 2-11 Berechnete Riickstreu- und Lidar-Verhaltnise fur die Mischungstypen ,, Wasser* und ,,urban® und
jeweils 7 GroRenverteilungen (urban, maritim, landlich, kontinentale Reinluft, freie Troposphére,
polar, Wiiste) und ale emittierten und Raman-Wellenléngen des Nd:Yag-L asers.
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Mischungstyp: Lindlich

Riickstreuverhiltnis Lidar-Verhiiltnis

urb |mar [lin |kR [(fTr |pol | Wi urb |mar |lin |[kR |[fTr | pol | Wii
266,02 1,32| 1,02| 1,04| 1,06 1,08 1,00 103(| 56| 46| 62 78| 101| 56| 302
277,51 1,42| 1,03| 1,06| 1,07| 1,12 1,00 1,04|| 49| 39| 53 71| 77| 50| 254
283,60(| 149| 104| 1,07| 1,08 116 1,00 105( 45| 35| 49 68| 66| 47| 228
294,67 1,64| 1,06| 1,09 1,10| 1,26 1,00 1,07|| 40| 30| 41 62| 48| 42| 178
354,70( 2,31| 1,14 1,21| 1,19| 1,92 1,00 1,24|| 36| 27| 33 59| 30| 44| 115
375,42 255| 1,16| 1,26| 1,22| 222 1,00 1,32|| 37| 28| 33 60| 29| 46| 111
386,65|| 2,69 1,18| 1,29| 1,24| 240|101 1,37\ 37| 28| 33 59| 29| 47| 109
407,52|| 297 | 1,22| 1,35| 1,27| 281|101 147|| 37| 29| 32 50| 28| 49| 105
532,05( 525| 156| 191 161| 721|101 265|| 38| 31| 29 51| 25| 57| 91
580,08|| 6,43 | 1,76 | 2,23| 1,79|10,03 | 1,01 341|| 38| 31| 28 48| 24| 58| 89
607,33|| 7,23| 191| 245| 1,92|12,15| 1,02 4,00/ 38| 31| 28 45| 24| 58| 86
660,45|| 8,93 | 224| 295| 2,20 16,99 | 1,02 534| 37| 31| 27 42| 23| 58| 84

1064,10| 27,29 | 6,33 | 846| 558|80,55|1,06| 24,14|| 40| 36| 34 35( 32| 53| 109

Mischungstyp: maritim

Riickstreuverhiltnis Lidar-Verhiiltnis

urb |mar |[lin |kR [(fTr |pol | Wi urb |mar |lin |[kR |[fTr | pol | Wi
266,02 1,61| 1,07| 1,10 1,11| 1,59 1,00 1,82(279|155|24,7| 40,4|135|27,4| 98
277,51 1,70| 1,08| 1,12| 1,12| 1,71| 1,00 197(/28,4|16,0| 24,8 | 41,4| 135|286/ 10,0
283,60( 1,75| 1,09| 1,13| 1,13| 1,78 1,00 2,07|(28,7|16,2| 248 | 41,8|135|29,2| 10,0
294,67 1,85| 1,10| 1,14| 1,14| 1,92 1,00 2,23|129,1|16,7|24,8| 425|135 30,3 | 10,2
354,70 245| 1,19| 1,27 | 1,24| 3,04|100| 3,60(31,3|193|24,7| 43,4|13,6|35,7| 10,7
375,42 2,68| 1,23| 1,33| 1,28| 3,56 | 1,01 4,28(132,2|20,3|24,8| 429|138|375| 10,8
386,65|| 281| 1,25| 1,36| 1,31| 3,88| 1,01 4,72(132,6 | 20,8 | 24,8| 42,4|13,9| 38,3 | 10,7
407,52|| 3,09| 1,29| 1,43| 1,36| 4,56 | 1,01 556((33,1|21,5|24,6| 41,4|14,0|395| 10,9
532,05|| 562 | 1,76 | 211| 1,84|11,74| 1,01 | 13,06||326| 22,6 | 224 | 332|142 (411|124
580,08|| 6,85| 2,01| 2,48| 2,12|16,04|1,02| 18,08||32,4|23,0|222| 30,1|145|40,2| 12,5
607,33|| 7,59 | 217| 2,70| 2,30 18,82 |1,02| 21,31||324| 232|222 | 284 | 14,7 |394| 12,7
660,45| 9,34 | 256| 3,24| 2,72|2557|1,03| 29,26||31,9| 232|221 | 257|151 |37,5]|129

1064,10|| 32,14 | 847 | 10,7| 9,00 | 133,6 | 1,11 | 164,82|/28,8| 24,1 | 24,4 | 17,4| 19,3 | 24,7 | 155

Tab. 2-12 Berechnete Riickstreu- und Lidar-Verhaltnise fur die Mischungstypen landlich und maritim und
jeweils 7 GroRenverteilungen (urban, maritim, landlich, kontinentale Reinluft, freie Troposphére,
polar, Wiiste) und alle emittierten und Raman-Wellenléngen des Nd:Yag-Lasers.
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Abb. 2-18 Angstrém-K oeffizient beziiglich 266 nm fiir verschiedene Aerosol-GroRenverteilungen [Janicke,
1993] und die Mischungstypen ,,urban” und ,, Wasser".

besonders lange. Aus Abbildung 2-17 ist zu ersehen, dass ab 40 um die Summen fur ale
GroRenverteilungen mit Ausnahme der des Wisten-Aerosols konvergieren. Das bei Aus-
wertungen wichtige Lidar-Verhdltnis, der Quotient aus Extinktions- und Ruckstreukoeffizi-
ent, konvergiert mit Ausnahme des polaren Aerosols bereits ab einem Partikel durchmesser

von 20 pm.

Wenn Schétzwerte fur die Streuparameter des Aerosols gefragt sind, gibt es zwei Moglich-
keiten, diese zu gewinnen. Sie kdnnen aus den wahrscheinlichsten chemischen und mikro-
physikalischen Parametern berechnet werden [Volger, 1993, Volger et al., 1996, d Almeida
et a., 1991, Shettle und Fenn, 1979], so wie es vorwiegend auch fur diese Arbeit praktiziert
wurde. Oder es werden Messwerte einer Station mit einer langen, reprasentativen Messreihe
in der entsprechenden Region und Hohe verwendet. FUr die freie Troposphére Europas lie-
fern die Stationen auf den Alpengipfeln, z. B. dem Jungfraujoch [Nyeki et a., 1998, Wein-
gartner et a., 1999], gute Vergleichswerte. Bei der Auswertung von Signalen elastisch
rickgestreuter Laserpulse werden das Lidar-Verhdltnis %()\, r) = Eg\\ :E und das Ruick-
streuverhaltnis %()\, r = BR(A,BZ(; BrA)O\’ r)g benétigt. Die simulierten Werte fiir sieben
GroRenverteilungen nach Janicke [Janicke, 1993], vier Mischungstypen nach Shettle und
die fur diese Arbeit relevanten Wellenlangen sind in den Tabellen 2-11 und 2-12 aufgelistet

und kénnen al's Referenz fur die mogliche Schwankungsbreite der Werte benutzt werden.
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Wellenl. | Typ urban maritim | lindlich | kont. Rein. | freie Trop. | polar Wiiste
urban ||0,47 -0,14 [0,37 0,51 -0,07 [018 -0,02
266,02 | kindlich [[0,71 -0,19 0,60 0,87 0,09 (0,34 -0,03
277,51 | maritim || 0,77 -0,12 |0,67 1,01 -0,08 |09 -0,02
Wasser ||1,27 0,16 |1,06 1,74 0,07 |[110 -0,02
urban ||0,48 -0,14 (0,38 0,52 0,07 [019 -0,03
266,02 | kindlich {[0,73 -0,19 |0,61 0,90 009 |[035 -0,03
283,60 | maritim || 0,78 -011 [0,68 1,03 -0,08 [0,50 -0,03
Wasser ||1,27 017 |1,06 1,75 007 |111 -0,02
urban || 0,49 -0,14 (0,39 0,54 0,07 [0,20 -0,03
266,02 | kindlich {[0,75 -0,18 0,63 0,93 -0,09 |[038 -0,03
294,67 | maritim || 0,80 -0,10 |0,69 1,06 -0,08 |053 -0,02
Wasser || 1,28 0,20 1,05 1,76 -0,07 1,14 -0,02
urban | 0,81 0,02 [067 1,06 0,07 |[062 -0,03
354,70 lindlich | 0,98 009 [082 1,39 0,07 [084 -0,03
37542 maritim | 1,12 015 0,93 1,60 0,07 |1,00 -0,03
Wasser | 1,39 049 |1,00 1,90 005 |146 -0,03
urban [[0,82 0,03 (0,68 1,08 0,07 [064 -0,03
354,70 | kindlich {[0,99 0,10 |083 1,41 -0,07 |086 -0,03
386,65 | maritim || 1,14 017 |094 1,62 -0,07 |1,03 -0,03
Wasser |[|1,39 050 |1,00 1,90 0,05 |147 -0,03
urban || 0,84 0,05 0,69 1,11 0,07 |067 -0,03
354,70 | kindlich |[ 1,01 012 |084 1,44 0,07 [0,89 -0,03
407,52 | maritim || 1,15 019 |094 1,64 0,07 |1,06 -0,03
Wasser || 1,40 052 |0,98 1,90 0,05 |[150 -0,03
urban || 1,08 032 (081 1,48 0,06 |110 -0,03
532,05 | lindlich || 1,26 046 087 1,78 0,06 |[1,38 -0,03
580,08 | maritim || 1,39 055 0,93 1,94 0,05 |[155 -0,03
Wasser ||1,47 0,66 |0,80 1,73 0,02 [1,74 -0,03
urban || 1,09 034 [081 1,49 0,06 |112 -0,03
532,05 | ldndlich [[1,27 048 087 1,79 0,06 |[140 -0,03
607,33 | maritim || 1,43 058 |0,94 1,98 005 |[161 -0,03
Wasser || 1,46 066 0,78 1,70 002 |[175 -0,03
urban || 1,11 0,37 [0.80 1,50 0,05 [116 -0,03
532,05 | lindlich [[1,29 051 |0,86 1,80 -0,05 |[145 -0,03
660,45 | maritim || 1,43 0,60 |091 1,96 0,05 |[1,64 -0,03
Wasser || 1,46 066 |0,76 1,65 002 |[175 -0,03

Tab. 2-13 Angstrom-K oeffizienten fiir die Sauerstoff-, Stickstoff- und Wasserdampf-Raman-Linien
beziiglich der FHG, THG und SHG des Nd:Yag-Lasers fir 7 GroRenverteilungen [ Janicke, 1993]
und 4 Mischungstypen [ Shettle und Fenn, 1979].



Streuung von Licht in der Atmosphdire 91

Leider gibt es fur die Schwéachung des Lichts durch Aerosol-Streuung keine so eindeutige
Funktion wie das Rayleigh-Gesetz (ar(A) Ch “4) im Fall der Molekile. Es hat sich jedoch
ebenfalls ein Potenzgesetz [Angstrém, 1929] mit dem nach seinem Erfinder benannten
Angstrém-Exponenten & bewahrt (as(A) CA a)

a(A,) _ EM]—a B d\ﬂa
ath, g P afr,) = o (A, Gl. 2-49

Je nach der in meinem Aerosol-Modell verwendeten GroRenverteilung und Brechzahl ist
mit Koeffizienten zwischen 2 und -0,5 zu rechnen, deren Wellenlangenabhangigkeit sehr
moderat gegeniber der Abhéngikeit von der Grolenvertellung ausfalt (siehe
Abbildung 2-18). Tabelle 2-13 gibt einen Uberblick tiber die mit dem Modell berechneten
Werte, die as Referenz bel der Datenauswertung und Fehlerabschétzung, insbesondere bei

Raman-Lidar-Messungen, dienen.

2.1.3 Lichttransmission durch die turbulente planetare Grenzschicht

Die Turbulenz in der planetaren Grenzschicht erzeugt deren typische Eigenschaften, die sie
von der freien Troposphére und allen anderen Hohenschichten unterscheidet. Das hat auch
direkte Auswirkungen auf die Transmission des Lichts. Durch die turbulente Dynamik ent-
steht eine inhomogene Mischung. Es bilden sich Turbulenzzellen bzw. -strukturen mit einer
Ausdehnung in der GroRenordnung von 107 bis 10° m [Arya, 1988], die sich durch ihre
Temperatur und ihre Inhaltsstoffe unterscheiden. Als optische Turbulenz wird die Brech-
zahlfluktuation aufgrund von Temperaturfluktuationen bezeichnet. Durch sie entstehen
Fluktuationen der Stahlungsintensitét, auch Szintillation genannt, und Phasenverschiebun-
gen, die die Kohérenz des Laserlichts verringern. Durchquert ein Strahl die gleiche Stelle
eines turbulenten Mediums mit statistisch abhangigen Inhomogenitéten zweimal, tritt eine
Verstarkung des Signals auf. Diese Riickstreuverstarkung (EBSY) wurde von Belenkii und
Mironov [Banakh und Mironov, 1986] vorhergesagt. Es konnte auch gezeigt werden, dass
das so verstérkte Signal entweder stérker oder schwécher fluktuiert, und dass die Koharenz-
lange grofRer oder geringer wird in Abhangigkeit von der Art der im Modell verwendeten
Ruckstreuflache [Andrews und Phillips, 1998].

Die klassische Theorie zur Beschreibung optischer Turbulenz ist die Kolmogorov-Theorie.

Esist algemein anerkannt, dass die optische Fluktuation ihre Ursache nur in den Tempera-

1. Enhanced Backscatter
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Abb. 2-19 Strukturfunktion Dn(R) entsprechend der Kolmogorov-Theorie und verschiedene L eistungsdichte-
spektren zur Beschreibung der optischen Turbulenz [Andrews et al., 2001].

turschwankungen hat, und Feuchtigkeits- und Druckschwankungen vernachl&ssigt werden
koénnen. Weiterhin geht man davon aus, dass die Temperaturfluktuationen die gleichen
raumlichen Leistungsspektren haben wie die Geschwindigkeitsfluktuationen. Ohne an die-
ser Stelle weiter auf die Herleitungen einzugehen, mdéchte ich die daraus resultierende
Strukturfunktion D,(R) des Brechungsindex angeben [Banakh und Mironov, 1986]:

Ll
D.(R) = ECE‘ R, lo«R«Lo GL 2-50
n - . . -
Jeimp PR, R«

C,, bezeichnet den Strukturparameter bezuglich der Brechzahl, Ly und Iy die innere bzw.
auRRere Skalenlange fur Turbulenzelemente. R ist der Abstand zwischen zwei Punkten im
Raum. Strukturfunktionen sind ein Mal3 fur die Korrelation. Solange der Punktabstand nicht
grofker und nicht kleiner als die Turbulenzelemente wird, gilt das bertihmte Zwei-Drit-
tel-Gesetz auch fir die optische Turbulenz. Das daraus resultierende L el stungsdichtespek-
trum wird Kolmogorov-Spektrum ®,(k) genannt [Andrews und Phillips, 1998]:

11

(k) = 0,088 TCHk ° L ki GL2-51
0 0

Dabei ist k die skalare Wellenzahl. Besonders weil am Ende der Kolmogorov-Theorie diese
Ubersichtliche Formel fir die Strukturkonstante des Brechungsindex steht, hat sie weite

Verbreitung in Modellen und Simulationen gefunden. Anwendungen in der Astronomie, der



Laser-Fernerkundungsmethoden 93

optischen Telekommunikation und besonders beim Militér [Stribling, 1994] haben jedoch
gezeigt, dass sie die Struktur der Turbulenz nicht immer genau genug wiedergibt. Das gibt
Anlass zu immer neuen Vorschldgen, wie dem Tatarski- oder dem Karméan-Spektrum. Die
Laser-Fernerkundung hat mit Sicherheit einen grof3en Antell an der aktuellen Forschung,
die Ergebnisse sind aber schwer zuganglich, da es vor allem um militérische und geheim-

dienstliche Anwendungen geht.

Da dieser Aspekt der Laser-Fernerkundungsmessungen in der planetaren Grenzschicht
nicht das Hauptthema dieser Arbeit ist, mochte ich die Betrachtungen an dieser Stelle nicht
vertiefen, obwohl ich hier dasinteressanteste Feld fur zukinftige Forschung sehe, zumal im
Rahmen der Arbeit die Gerdte entwickelt wurden, mit denen Signale mit der entsprechen-
den Prazision und Geschwindigkeit aufgezeichnet werden konnen. Der Ausgangspunkt fur

mich war die Suche nach Erklarungen fur unklare Messsignal-Fluktuationen.

2.2 Laser-Fernerkundungsmethoden

L aser-Fernerkundungsverfahren werden oft mit dem Akronym Lidar (,Light Detection and
Ranging") betitelt. Damit wird zum Ausdruck gebracht, dass mittels L aufzeitmessung vom
Schuss bis zum Empfang der verwendeten kurzen Lichtpulse neben dem Messwert auch
gleich die Entfernung zwischen Messpunkt und Gerét bestimmt wird. Auf diese Weiseist es
maoglich, einen weiten Entfernungsbereich mit einem Laserschuss ortsaufgel 6st zu spektro-
skopieren. Die Herausforderung besteht dann darin, die erwiinschten Messwerte aus dem

Ruckstreusignal herauszufiltern. Dasist das Thema dieses Abschnitts.

Die technische Machbarkeit vorausgesetzt, konnte jede optische Spektroskopiemethode
auch zur Fernerkundung benutzt werden. Um systematische Fehler durch die Uberlagerung
verschiedener Wechselwirkungen des Laserpulses mit der Atmosphére zu vermeiden, muss
jedoch gut abgewogen werden, welche Methoden sinnvoll sind oder auch kombiniert wer-
den missen. In den folgenden Abschnitten liegt der Schwerpunkt auf Verfahren, die im
Rahmen dieser Arbeit auch experimentell angewendet wurden. Ausnahmen sind das hoch-
auflésende- und das Doppler-Lidar, die wegen ihrer besonderen Bedeutung fir die Erfor-

schung der planetaren Grenzschicht Erwahnung finden.
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2.2.1 Numerischer Umgang mit Riickstreusignalen

Gemessene Ruckstreusignale sind immer mit einem Rauschantell Uberlagert. Das Signal
nimmt quadratisch und exponentiell mit der Entfernung ab und ist statistischer Natur. Des-
halb nimmt mit groer werdender Entfernung das Signalzurauschverhaltnis stark ab. Auf3er-
dem Uberlagern phasenstarr zum Messsignal auftretende elektromagnetische Stérungen,
wie sie typischerweise bei Schaltvorgangen hoher Strome in Laser-Netzteilen entstehen, die
Messung. Um bei numerischen Operationen mit den diskreten Signalen ein hinreichend sta-
biles Ergebnis zu erhalten, missen diese rdumlich oder zeitlich gemittelt, das Rauschen
durch Frequenzfilter unterdriickt oder dem Problem angepasste Algorithmen angewendet
werden. Uber das Mittel der Wahl entscheidet in erster Linie, wie gut vorhandene Struktu-
ren nach seiner Anwendung erhalten bleiben, und ob die Auswirkungen auch physikalisch
nachvollziehbar sind. Wenn z. B. die Signale von 100 L aserschiissen gemittelt werden, von
denen 10 durch eine Wolke geblockt wurden, so ergibt die Auswertung eines mittleren
Ruckstreuquerschnitts keinen Sinn mehr. Die leichte Erhéhung des gemittelten Signals bel
der Wolke wirde faschlicherweise als Aerosol-Schicht interpretiert werden. Oft sind
Messfehler auf ein solches Mittlungsproblem zuriickzufUhren. Deshalb ist eine Aufnahme
von Signalen mit der bestmoglichen zeitlichen Auflésung erstrebenswert, damit vor einer
Mittlung Uber die aktuelle Variabilitét der Atmosphére und das weitere Vorgehen entschie-
den werden kann. Die Anwendung von digitalen Frequenzfiltern [Wenzel, 2000] ist sehr
effektiv, aber dann gefahrlich, wenn die Rauschquellen nicht konstant oder gar nicht
bekannt sind. In modernen Programmiersprachen wie Labview [Jamal und Pichlik, 1999,
NI, 1998] und Matlab [Misiti et a., 2000] stehen umfangreiche Bibliotheken fur die pro-
blemlose Implementierung zur Verfiigung. Da die physikalische Interpretation meist schwer
fallt, konnen die Filter nur mit den infrage kommenden Parametern getestet und dabei die
Variation der Ergebnisse als Indikator fur ihre Tauglichkeit gewertet werden. Dieses Vorge-
hen ist meist zeitaufwendig und unzuverléssig und deshalb unbefriedigend. In besonderen
Fallen, wenn es eine Uberlagerung des Messsignals mit Signalen fester Frequenzen gibt,

bringt es jedoch gute Resultate.

Zur Gléattung des Schrotrauschens verwende ich einen Algorithmus, der nur Spitzen von
einem Punkt bzw. wenigen Punkten Breite und einer Hohe relativ zur Standardabweichung
im Bereich ohne Signal erkennt, und diesen Messpunkten dann den Mittelwert der sie

umgebenden Punkte zuweist. Dadurch kénnen natirlich auch sehr schmale Strukturen
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geldscht werden, was aber erfahrungsgemél? selten passiert und von geringer Bedeutung ist,
da der Signal-zu-Rausch-Abstand in solchen Fallen ohnehin nicht ausgereicht hétte, sie zu
erkennen (siehe Beispiel Abbildung 2-20). Die Vorteile der Methode tberwiegen eindeutig.
Der Signal-zu-Rausch-Abstand wird deutlich grof3er, Signalstrukturen verandern ihre Breite
nicht, die Intensitdt schmaler Strukturen wird nur unwesentlich, im Rahmen der Rausch-
grenze, verringert, und es ist ausgeschlossen, dass neue Frequenzen im Signal entstehen
(Gefahr bel Frequenzfiltern). In Abbildung 2-20 ist ein Vertikaprofil des Aerosol-Ruck-
streukoeffizienten bei 532 nm mit zwei sehr diinnen Aerosol-Schichten bei 7,5 km und

einer Wolke am Ende des dargestellten Hohenbereichs zu sehen.

3E+6-
2E+6-
2E+6-
E+6-
5E+5§

OE+0§

logarithmiertes Lidar-Signal x r2

B e e s e
0 1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000 8000 9000 10000 11000 12000
Hoéhe / m
Abb. 2-20 Rickstreusignal bei 532 nm am 25. 8. 1999 um 17:40 Uhr. Das Original ist grau. Die Glattung des
schwarzen Signals wurde erreicht, indem alle Messpunkte, die sich um mehr as ein Zehntel der
Standardabweichung des Mittelwerts der sie umgebenden 4 Punkte unterscheiden, auf den Mittel-
wert gesetzt wurden.

Besser ist es natirlich, dem Problem angepasste numerische Algorithmen zu verwenden,
die eine prophylaktische Glattung des Signals unnétig machen. Am haufigsten notwendig
und gleichzeitig am schwierigsten ist die Bildung der Ableitung von diskreten Messsigna-
len mit einem Rauschanteil. Sie kann durch die Berechnung der Steigung a einer an mehrere

Punkte des Signals angepassten Geraden y(x) = a- X + b gel0st werden:
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N N N
N K — . .
a= Dzi:1yl ' Zizlx' DZi:ly'
N 2 N DZ '

NOy -y 8

= — - - . Gl. 2-52

Mit dieser Methode erhdt man auch den statistischen Fehler durch die Bestimmung der
zugehorigen Standardabweichung o, der Steigung:

N N 2’
vy 5-f d

N
o, = o, Gl 2-53

y N N 2
N 2_ O
BN,

Korrekterweise muss vorausgesetzt werden, dass die Standardabweichungen der Einzel-

a = 0yU

Q
I

messungen oy, fur alle Messwerte y,(x;) identisch sind. Die Lange der verwendeten Geraden
kann auch wéhrend der Ableitung dem Signal-zu-Rausch-Verhéltnis angepasst werden, um

nicht unnétig Auflésung zu verschenken.

Die modernen Verfahren der zeitaufgel sten Frequenzanalyse (JT FAl) haben der Thematik
zum Umbruch verholfen [Wenzel, 1998]. Unter ihnen hat sich insbesondere die
Wavelet-Transformation bewdahrt [Graps, 1995]. Diese sehr variable Gruppe von kurzen
Funktionen wird herangezogen, um genauso wie in der Fourier-Transformation Korrelati-
onskoeffizienten zwischen ihnen und dem Messsignal zu berechnen. Sie sind aber im
Gegensatz zu sinusartigen Funktionen endlich. Fur die Berechnung der Korrelation mit dem
Messsignal (Wavelet-Transformation) werden sie entlang der x-Achse geschoben und
gleichzeitig gestaucht und gestreckt. Mit der diskreten Wavelet-Transformation (DWT?),
fur die 1989 Mallat [Mallat, 1989a, Mallat, 1989b] einen schnellen Algorithmus vorge-
schlagen hat, lassen sich Signale in ihre sogenannte Approximation (Tiefpass) und Details

(Hochpass) zerlegen, wobei sich das einmal ausgesuchte Wavelet selbst durch Stauchen und

1. Joint Time-Frequency Analysis
2. Discrete Wavelet Transformation



Laser-Fernerkundungsmethoden 97

Strecken anpasst. Die Transformation ist bel Beachtung bestimmter Bedingungen [Misiti
et a., 2000] vollstandig reversibel und verwandt zu der in der Turbulenz-Theorie Ublichen
Aufspaltung eines Signals in Mittelwert und Fluktuationsfeld [Argoul et al., 1989]. Die
Wavelet-Transformation kann sowohl als adaptiver Rauschfilter als auch zur Analyse von
Signalen verwendet werden. Fur die Filterung werden die Details und die Approximation
berechnet. Hohe Werte der Detail-K oeffizienten signalisieren eine gute Korrelation des ent-
sprechenden Wavelet-Parameters mit einer Rauschstruktur. Alle Koeffizienten, die einen
gesetzten Wert Ubersteigen, werden nun geldscht und danach wird zurticktransformiert. Das
Rauschen ist dann verschwunden, wahrend die Signal strukturen noch da sind. Die Prozedur
kann auch mehrmals hintereinander ausgeftihrt werden, indem die Approximation immer

wieder zerlegt wird und die Details gefiltert werden.
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Abb. 2-21 Funfstufiger Wavelet-Filter am Beispiel eines Rickstreusignals @ 532 nm.

2.2.2 Elastische Riickstreusignale

Das Licht eines Laserpulses wird auf dem Weg durch die Atmosphére vor allem an Molek -
len, Aerosol und grof3eren Partikeln gestreut. Ein Teil wird auch absorbiert. Wie in den vor-
angegangenen Abschnitten beschrieben, wird ein Bruchteil genau in die entgegengesetzte

Richtung, also zum Laser, zurlickgestreut. Dadurch entsteht das Messsignal, dessen Intensi-
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tat deshalb vom Rickstreukoeffizienten 3, der hauptsachlich von der Rayleigh- (Bg) und
der Aerosol-Streuung (B) herrihrt, bestimmt wird. Da zunéchst ausschliefflich Ruckstreu-
ung betrachtet wird, muss auch ausgeschlossen sein, dass Licht, welches einmal aus dem
Messpfad herausgestreut wurde, durch Mehrfachstreuung doch noch bis zum Detektor
gelangt. Diese Bedingung ist bel geeignetem Design der Empfangsoptik [Tatarov et d.,
2000] aulRer bei Messungenim Nebel und in Wolken erfillt [Bruscaglioni et al., 1998, Allen
und Platt, 1977]. Das Licht kann sowohl auf dem Weg bis zum Messvolumen (von wo es
rickgestreut wird) als auch auf dem Rickweg absorbiert oder in eine Richtung gestreut
werden, wo es nicht nachgewiesen wird. Die Schwéchung, die das Signal dadurch erfahrt,
wird durch das Lambert-Beer-Gesetz (Gleichung 2-2) beschrieben. Der darin enthaltene
Extinktionskoeffizient a setzt sich hauptséchlich aus jeweils einem Streu- und einem
Absorptionsanteil fir Molekile und Aerosol zusammen. Fir das Aerosol kdnnen beide
Summanden zum Aerosol-Extinktionskoeffizienten a5 zusammengefasst werden, da keine
schmalen Absorptionsbanden zu erwarten sind. Die molekularen Anteile missen einzeln als
Rayleigh-Extinktionskoeffizient ag und Absorptionskoeffizient oy, betrachtet werden.
Jeder dieser drei Koeffizienten kann als Produkt aus der Anzahl der beteiligten Partikel N
bzw. Molekile Ny, und dem jeweiligen Streu- (og) bzw. Absorptionsquerschnitt (op)
geschrieben werden. Die vollsténdige Formel fur die Intensitédt I(r) eines Rickstreusignals
als Funktion der Entfernung des L aserpul ses enthélt neben den Rickstreu- und Extinktions-
koeffizienten noch einige Parameter des Lasers und der Empfangsoptik, die hier in der Kon-

stante C zusammengefasst sind und in Kapitel 3 ndher betrachtet werden [Measures, 1984].

r

—2| [ar(r) + aaps(r) + ax(r)]dr

I(r) = r%E[BR(r) RG-S

clt
C=l, DTL Ch,(r) Chy(A) CAL. Gl. 2-54

Die Sichtfeldfunktion n (r) wird wird ab einer konstruktionsbedingten Entfernung unab-
hangig von r, und die spektrale Empfangseffizienz kann zunéchst durch die Beschrankung
der Formel auf nur eine Laserlinie konstant gehalten werden. Zusétzlich kann die Transmis-
sion der Empfangsoptik auch von der Polarisation oder dem Polarisationsgrad abhangen.
Weitere Bestandteile der Konstanten sind die Laserpuls-Lange t, , die Pulsintensitét |, die
Lichtgeschwindigkeit ¢ und der Empfangstel eskopdurchmesser At. Es muss davon ausge-

gangen werden, dass die Wechselwirkung einzelner Streuer unabhangig voneinander ist,
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und sich die optischen Eigenschaften der Atmosphére in der Zeit zwischen Aussendung und
Empfang nicht éndern. Das reale Signal enthdlt ausserdem die Intensitdt des Hintergrund-

lichts und den durch Mehrfachstreuung zum Detektor gelangten Photonen.

Wie ist es nun moglich, die funf Variablen in Gleichung 2-54 aus einem einzigen Messsi-
gnal zu extrahieren? DafUr missen bekannte Beziehungen zwischen ihnen existieren, oder
die Messung muss von vornherein so durchgefiihrt werden, dass einige Variablen ver-
schwinden. Welche Mdglichkeiten bestehen dafiir, wenn ausschliefdich elastische Rick-
streusignale zur Verfligung stehen?

* Rayleigh-Streuung: Der Rayleigh-Extinktions- und Ruckstreukoeffizient unterscheiden
sich durch einen festen Faktor voneinander: Bg(A) = %O(R()\).

*  Molekulare Absorption: Fir Aerosol-Messungen kann eine Laserlinie gewahlt werden,
bei der keine bedeutende molekulare Absorption auftritt, o s 8lSo aus dem Exponenten
von Gleichung 2-54 verschwindet. Wenn Spurengaskonzentrationen durch Absorption
bestimmt werden sollen, ist die Messung mindestens eines Vergleichssignals bei einer
anderen Wellenlange notwendig. Dieses Verfahren ist unter den Akronymen DIALL und
DAS?-Lidar bekannt. Zusétzlich muss hier die Wellenlangenabhangigkeit der tbrigen
Streuparameter bekannt sein, was im Fall des Aerosols Modellannahmen oder zusétzli-
che Messungen erfordert.

» Aerosol-Streuung: Es gibt keine allgemeingiltige Beziehung zwischen Extinktion und
Rickstreuung, weshalb eine definiert werden muss, damit Gleichung 2-54 aufldsbar
wird. Da diese unbekannte Funktion so grof3e Bedeutung fur die Messmethode hat, wird

sieasLidar-Verhdtnis g(r) bezeichnet:

_ ap(r) _ an(r)
9 = 5.0 " B BN D)

* Rayleigh- und Aerosol-Streuung: Da auch hier keine allgemeingultige Beziehung fur die

Gl. 2-55

Streuparameter bekannt ist, wird zunéchst einmal das Rickstreuverhéltnis B(r) definiert:

Pa(r) +Br(r) _ 8Tt (T) ‘1
Br(r) 3L9(r) Log(r)

Die Ersetzung der unbekannten Variablen der Lidargleichung durch das Lidar- und das

B(r) =

Gl. 2-56

Ruckstreuverhaltnis reduziert die Uniibersichtlichkeit. Das Lidarverhdltnis ist wesentlich

1. Differential Absorption Lidar
2. Differentielle Absorption
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schwécher vom Aerosoltyp und der Wellenlange abhangig. Um das Rickstreuverhélnis aus
einem elastischen Signal zu berechnen, muss zundchst ein Lidarverhdtnis angenommen
werden. Dafir werden Modelle der Aerosol-Streuung oder vorhandene Mess- und Erfah-

rungswerte benutzt.

Eine sehr elegante Methode beruht darauf, die unterschiedliche Mobilité von Molekilen
und Partikeln zu nutzen [Fiocco und DeWolf, 1968]. Partikelbewegung verbreitert die
Laserlinie durch den Doppler-Effekt nur unbedeutend, im Gegensatz zu den viel leichteren
Molekilen. Mit einem entsprechend schmalbandigen Laser und einem Filter kbnnen zwei
Signale - das der schmalen Aerosol-Linie und das durch die Molekilebewegung verbrei-
terte - aufgezeichnet werden [Piironen, 1994]. Mit einem ,hochauflésenden Lidar*
(HSRL1) kénnen das Lidar-Verhdtnis und das Riickstreuverhaltnis direkt gemessen wer-

den.

In den folgenden Berechnungen wird die linearisierte Lidar-Gleichung (X(r)) benutzt. Sie
wird durch Multiplikation des Signals mit dem Quadrat der Entfernung (r%) und anschlie-
fendem Logarithmieren gebildet. Intensitétsunterschiede, wie sie z. B. in Aerosol-Schich-
ten auftreten, kdnnen direkt verglichen werden.
007 S , N

X(r) = In[TJ = In[BR(r) + BA(r)] —2J’0[0(R(r) 0 (1) + ap ()] P GL2-57
2.2.2.1 Aerosol
Anfang der 80er Jahre ging die Diskussion Uber Inversions-Algorithmen der Lidar-Glei-
chung zur Berechnung der Aerosol-Streuparameter mit einem Paper von James D. Klett
[Klett, 1981] in eine neue Runde. Er zeigte, dass die L dsung, die eigentlich bereits von dhn-
lichen Problemen beim Radar bekannt war, stabiler ist, wenn die nétigen Randbedingungen
statt am Signal-Anfang am -Ende festgelegt werden. Zunachst beschrankte er sich jedoch
auf die Betrachtung einer einzigen Sorte von Streuern, was bei extrem starker Aero-
sol-Belastung auch mdglich schien. Danach wurde die Losung auf gleichzeitige Aerosol-
und Rayleigh-Streuung erweitert [Klett, 1981, Fernald, 1984, Klett, 1983, Klett, 1985,
Klett, 1986]. Obwohl sich die L ésung seitdem natiirlich nicht grundlegend gedndert hat, gab

es zahlreiche Verfeinerungen, insbesondere was die numerische Behandlung betrifft.

1. High Spectral Resolution Lidar
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Sollen mit der Messung ausschlief3dlich Aerosol-Streuparameter bestimmt werden, lasst sich
eine Laserlinie finden, bei der die Absorption durch Moleklle in der Atmosphére vernach-

lassigbar gering ist. Dann kann Gleichung 2-57 folgendermal3en geschrieben werden:

X(r) = InB(r) + InBR(r)—ZI;[g(r’) [Br(r) B(r')=1) + ag(r)]dr. Gl. 2-58

Die Unbekannten sind das Lidar-Verhaltnis g(r) und das Riickstreuverhatnis B(r). Nun wird
ein Vergleichssignal aus den bekannten Rayleigh-Streuparametern oy und 3k und einem
postulierten Lidar-Verhdtnis berechnet [Mielke et al., 1992]:

F(r) = X(r) = InBg(r) - 2J’;(g(r’) Br(r)—ag(r))dr. Gl. 2-59

Bei der numerischen L6sung des Problems dient die Konstante C, al's Parameter zur Anpas-
sung des Messsignals an die berechnete Kurve. Wird nun X(r) gemal3 Gleichung 2-57 ein-

gesetzt, ergibt sich ein transformierter Ausdruck, der ebenfalls das Lidar-Signal beschreibt:

F(r) = InB(r)—Z‘[r B(r') o(r) Bg(r)dr. Gl. 2-60
0
Jetzt soll B(r) bestimmt werden. Wenn die Gleichung nach r abgeleitet wird,
91y = L 09B()—2 B(r) mr) Ba(r) Gl 2-61
dr B(r) dr RV '

tritt zutage, dass ihre Stuktur der einer Bernoulli- bzw. homogenen Ricatti-Gleichung
[Bronstein und Semendjajew, 1998] entspricht. Die Ldsung dieser Art von Differentialglei-
chungen ist seit Uber 300 Jahren bekannt:

e (M
B(r) = Gl. 2-62

~2[1e™" Cy(r) (Bg(N]dr + C
Nun muss noch die Integrationskonstante Cr durch die Wahl geeigneter Randbedingungen

bestimmt werden. Bel Grenzschichtmessungen ist es wesentlich einfacher, Modellannah-
men Uber das Rickstreuverhdltnis in der freien Troposphare zu machen als fir die ver-
schmutzte planetare Grenzschicht. Nun wird also flr ein geeignetes Intervall um ry ein
Ruickstreuverhaltnis B(r,) festgelegt. Das kann fur die freie Troposphére entweder durch ein
Aerosol-Modell [d' Almeida et al., 1991, Shettle und Fenn, 1976, Shettle und Fenn, 1979],
durch Erfahrungswerte aus Langzeitmessungen von Reinluftstationen [Nyeki et al., 1998,
Weingartner et al., 1999] oder durch die Berechnung aus dem Signal selbst erfolgen. Dazu

muss ein Bereich zwischen ry und r, gefunden werden, in dem das Ruckstreuverhétnis kon-
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stant bleibt, was meist oberhalb der planetaren Grenzschicht, in der freien Troposphére,

maoglich ist. Wird nun der Anstieg von X(r) in Gleichung 2-58 berechnet,

Ixm = = 7y PR() = 2(ca (1) + aR(0). GL2-63

kann daraus a(r) innerhalb des Intervalls [rq,r,] bestimmt werden:

a,(r) = 1Dd x( )_mol [3R(r)D ag(r). Gl. 2-64

Diese sogenannte Slope-Methode zu Berechnung der Aerosol-Extinktion ist innerhalb der
planetaren Grenzschicht nicht anwendbar, da hier wegen der unibersichtlichen Aero-
sol-Mischung weder rdumlich noch zeitlich ein konstantes Ruckstreuverhdtnis zu erwarten
ist. Auch in der freien Troposphare muss vor der Verwendung der Methode unbedingt
gepruft werden, ob im ausgewahlten Intervall eine Aerosol-Schicht ist. Das lasst sich am

Signal direkt erkennen. Das Riickstreuverhaltnis wird dann nach Gleichung 2-56 berechnet:

_ ap(lry, 1o])
B([ryry]) = B(lro 1) o, r2])+1. Gl. 2-65

Damit die Bedingung B(r,,) = B(0) - € erfiillt wird, muss in Gleichung 2-61 zwischen r,,

und r integriert werden:

eF(r)

B(r) = SO . Gl. 2-66

-2f 17 1g(r) () er

B(rp)
Die Losung enthdlt die Rayleigh-Extinktion und den Ruckstreukoeffizienten, fir deren
Bestimmung die Dichte der Atmosphére as Funktion der Hohe nétig ist. Wenn diese Gro-
[3en nicht als Messwerte, z. B. aus Radiosondenaufstiegen, zur Verfligung stehen, wird eine
Standard-Atmosphére (siehe Abbildung 1-4) mit eventueller Anpassung an Bodenwerte
und Tropopausenhdhe angewendet. Fur das Lidar-Verhéltnis muss zunéchst eine Annahme
gemacht werden, wobei ein konstantes Profil oder verschiedene Aerosol-Modelle innerhalb
voneinander unterscheidbarer Schichten vorgegeben werden kénnen. Nachdem eine erste
L6sung berechnet wurde, wird daraus ein neues Profil des Lidar-Verhéltnisses abgeleitet,
um iterativ so lange neue L 6sungen zu berechnen, bis die Werte innerhalb gesetzter Schran-

ken konstant bleiben.
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Die bendtigte Funktion €™ wird direkt aus dem mit der Konstante C (siehe
Gleichung 2-54) angepassten Signal I(r), den Rayleigh-Streuparametern und dem
Lidar-Verhéltnis berechnet:

2 —2J' [9(r) [Be(r)—ag(r)] dr
Fn - L0 g % . Gl 2-67

C [(Bg(r)
Das Problem, zwei Unbekannte aus einem Messsignal zu berechnen, wird also gelost,
indem das Lidar-Verhdltnis zunéchst als Erfahrungswert vorgegeben wird und dann bis zur

Stabilitét iterativ neue L 6sungen berechnet werden.

2.2.2.2 Depolarisation

Wenn das ausgestrahlte Laserlicht polarisiert ist, kann dessen Depolarisation bei der Trans-
mission durch die Atmosphére Aufschluss Uber die Gestalt der Streuer in der Atmosphére
geben [Pal und Carswell, 1973].

Die Depolarisation durch Luftmolekile (dg) entsteht hauptsachlich durch die Rotati-
ons-Raman- und zu einem geringeren Teil auch durch elastische Streuung (siehe
Tabelle 2-10). Das bedeutet, dass sie von der Bandbreite des verwendeten optischen Ein-
gangsfilters abhéngt. Je nachdem, wie viele Rotationdlinien innerhalb des Bandpasses lie-
gen, kann die Depolarisation Werte von unter 1 % fur schmale Filter (schmaler als 0,2 nm)
und bis zu 4,4 % fur breite Filter (ca. 2 nm) annehmen. Berechnete Werte fir die verwende-
ten Wellenlangen kénnen Tabelle 2-10 entnommen werden. Fur ein und dieselbe Empfangs-
optik und Wellenlange ist die molekulare Depolarisation durch atmosphérische Streuung
unabhéngig von &auflleren Parametern. Bei Vergleichen der Daten verschiedener

Lidar-Geréte sollte dieser Umstand jedoch unbedingt beachtet werden.

Als hauptsachliche Ursachen fur die Depolarisation elastischer Rickstreusignale gelten
Streuprozesse an nichtsphérischen Aerosol-Partikeln (85) und Mehrfachstreuung (dy)
[Bruscaglioni et al., 1998]. Die Anzahl detektierter Mehrfachstreuereignisse kann durch ein
schmales Sichtfeld des Empfangstel eskops auf eine unbedeutende Anzahl minimiert wer-
den [Tatarov et al., 2000]. Ausnahmen, wo das nicht gelingen wird, sind dichter Nebel oder
Wolkenmessungen [Allen und Platt, 1977]. Hier wird sogar die Messung der Depolarisation
als Funktion des Durchmessers der Eintrittsblende der Empfangsoptik (die dem Sichtfeld
entspricht) zur Bestimmung der Partikeldichte verwendet [Sassen, 1991]. Die Mie-Theorie
sagt fur die Streuung an sphérischen Aerosol-Partikeln keine Depolarisation voraus [Bey-
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erle, 2000, Gobbi, 1998]. Wenn die Depolarisation die entsprechend der Mol ekl streuung
und der Gerdteparameter erwarteten Werte Ubersteigt, ist damit zu rechnen, dass nichtsph&a
rische Aerosol-Partikel die Ursache sind. Das erdffnet eine einfache Mdglichkeit, einerseits
die Gltigkeit des Aerosol-Streumodells auf Basis der Mie-Theorie zu verifizieren, und
andererseits eine weitere Eigenschaft zur Charakterisierung des Aerosols zu messen. Feste
depolarisierende Partikel entstehen durch Einfrieren feuchter Partikel oder durch Dispersion

von Staub, Sand und anderen hydrophoben Stoffen.

Parameter Benennung Formel Rechenaufwand (B, 0, &)
5 I\‘/LTS?];?%H o Ba+Br_ g” p” direkte Verwendung der
umen- De Toal @l ol Rohdaten méglich
|arisation BatPr B" P 9
0 Ricksrewer- | Ba*Br _ p" molekularer Rickstreuko- | 5(; 4 5,
B haltnis senkrecht | — =0 = oo effizient muss berechnet 5.(179)
Pr Pr werden, unstabil fir B<1,1 | R
gl Rickstrewer- | BL+ Bk _ g 3(1+ 3¢)
haltnis parallel Bﬂ{ - Bﬂ{ 3r(1+79)
g0 molekularer Rickstreuko- 5
D =i effizient muss berechnet 5
B werden, unstabil fir B<1,1 | "R
Aerasol- Depo- BE mqlgkularer Ruckstreuko- | 5 B(L+ 8g) — 5(1+3)
Oa |arisation - effizient muss berechnet RA75.)—(179)
Ba werden, unstabil fur B<1,1 R
_ o 0 ol .
5 Depolarisations- | Pa*Pr  _ p| direkte Verwendung der 5
I . " e - —_—
verhétnis B+ B2+ ph + B | Rohdaten mdglich 1+d
Aerosol- Depo- B _Ba | Mmolekularer RUckstreuko- | gy 4 5.~ ga(1+9)
OTA larisation 51 Ba effizient muss berechnel - | 75~y E—T;y
Ba+tBsy A werden, unstabil fur B<1,1 R

Tab. 2-14 Verwendete Parameter bei Lidar-Depolarisationsmessungen [Cairo et al., 1999].

In der Literatur werden eine Vielzahl unterschiedlicher Verhdtnisse als Depolarisation
bezeichnet (Tabelle 2-11). Zur Charakterisierung des Aerosols eignet sich am besten das

aus den Aerosol-Ruckstreukoeffizienten berechnete Verhaltnis.

2.2.2.3 Spurengase

Die Konzentration von Spurengasen kann mithilfe typischer Absorptionsbanden (siehe
§2.1.1.2) aus elastisch ruckgestreuter Laserstrahlung bestimmt werden. Dazu wird die
Lidar-Gleichung 2-54 nach dem Absorptionskoeffizienten o pyps = Ngas * Oaps(A) umgestellt
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und dann die Anzahl der Molekiile Ng,s im Messvolumen berechnet. Das Problem besteht
darin, dass sowohl die geréteabhangige Konstante C als auch die Aerosol-Streuparameter
unbekannt sind. Mit einem Vergleichssignal bei einer anderen Wellenlange (Aqf) kann die
Konstante eliminiert werden. Wie gut das gelingt, ist eine Frage des Gerédtedesigns (siehe
Kapitel 3). Aus dem Verhéltnis der Signale mit starker (1(r,Aqy)) und schwacher (1(r,Aqs))

Absorption kann dann die Konzentration Nggs bestimmt werden:

1 d. (A1)
N = IN— . Gl. 2-68
Gas 2 E(GAbs()\on) - 0Abs()\off)) % I()‘off’ I’)

+E|n BR()\ona r) + BA()\OW r) E

dr Brosr: 1) + Ba(Aoir 1) [

_ O(R()‘on’ I’) + GA()‘on' r) - O(R()‘off' r) _GA()‘off’ I’)
cyAbs()‘on) _oAbs()‘off)

Die erste Zeile der Gleichung birgt als einzige nur numerische Probleme. Die Ableitung des
Logarithmus des Signalverhdtnisses kann z.B. durch eine Geradenanpassung nach
Gleichung 2-52 und der statistische Fehler nach Gleichung 2-53 bestimmt werden. Der
Ruckstreuterm R in Zeile zwei wird zunéchst durch Substitution der Querschnitte 3 durch

die Ruckstreuverhdltnisse B (Gleichung 2-62) vereinfacht:

d d
d, B(AgnT) 4 d, Br(Agn 1) _ mBO\O“’ r) EB()‘off’ r

—Iln———+_—In = -
dr B(Agp 1) dr Br(Ags 1) B(Agw 1) B(Agiss 1)

R(r Ao Aof) = . G1. 2-69

Der Rayleigh-Term entféllt bel der Ableitung, da das Verhdtnis eine Konstante ist. Nach-
dem auch der Logarithmus abgeleitet ist, wird deutlich, dass der Rickstreuterm nur dann
ganzlich verschwindet, wenn das Rickstreuverhdltnis keinen Gradienten aufweist. In der
planetaren Grenzschicht tritt diese Situation nur selten ein. Insbesondere sind Schichten mit
besonderen Spurengaskonzentrationen, wie z. B. Rauchfahnen oder Speicherschichten,
auch durch ein Aerosol geprégt, das sich von der Umgebung der Schicht in seinen Streuei-
genschaften unterscheidet. Das Ruckstreuverhdltnis wurde mit verschiedenen Aero-
sol-Modellen in der Vergangenheit bereits ausfuhrlich untersucht [Vdlger, 1993, Volger
et al., 1996, Browell et al., 1985, Bukreev et a., 1996, Kovalev und McElroy, 1994]. Die
Entscheidung fur ein adaquates Modell und die Schichtung des Aerosols sollte integraler
Bestandtell der Auswerteroutine sein, da sich aufgrund sekundarer Messungen, meteorol o-

gischer Transportrechnungen oder anderer Informationen Uber den Messort meist begrin-
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dete Annahmen Uber die Art des Aerosols machen lassen. Bleibt noch die dritte Zeile in
Gleichung 2-68, die alle Extinktionskoeffizienten mit Ausnahme der Absorption enthalt.
Der Rayleigh-Anteil kann mit Gleichung 2-3 berechnet werden. Zusétzlich ist die Dichte
der Luft as Funktion der Entfernung erforderlich. Wenn keine zusétzlichen Messungen zur
Verfigung stehen, kann die Korrektur nur durch simulierte oder Erfahrungswerte ange-

bracht werden.

Unter gunstigen atmosphérischen Bedingungen kann Gleichung 2-68 jedoch so vereinfacht
werden, dass alle erforderlichen Parameter fir die Konzentrationsberechnug zur Verfligung
stehen:

1 d, Ao ") ag(Agm 1) —0g(Ag 1)

= C—In - .
& 2(OAbs()‘on) _GAbs()‘off)) dr I()‘off’ I’) cyAbs()‘on) _GAbs()‘off)

Die Anwendung des Verfahrens ist in der Richtlinie VDI 4210 [KRdL, 1999] des Vereins

Ng

Gl. 2-70

Deutscher Ingenieure geregelt und gewinnt wegen des Interesses an raumlichen Konzentra-

tionsverteilungen zunehmend an Bedeutung.

Eine Alternative ist, beide Signale einzeln auszuwerten [Immler, 1999] und sie as Glei-
chungssystem zur Berechnung des Ruckstreuverhédltnisses und der Konzentration zu
betrachten. Die Inversion der Aerosol-Streuparameter verlauft wiein § 2.2.3.1 beschrieben,
mit dem Unterschied, dass die Extinktion durch molekulare Absorption (0pg) as dritte
Unbekannte dem Integral in Gleichung 2-58 hinzugefiigt werden muss:

X(Agirr 1) = INB(Ags, 1) + INBr(Agsss 1)

=2 [9(7) Br(Actr 1) LBt 1) = 1) + Ar(Aos: 1) + Ngas(r) O aps(Aon)] dF
XA 1) = INB(A,,, 1) + INBg(Agp 1) . GL.2-71

- 2]:[g(r’) (Br(Aon ) ABAgn 1) =1) + ag(Agn I') + Ngag(M) O aps(Ag)] dr’

Die Funktion F(r) enthdlt das Messsignal (X(r)), die bekannten Parameter der Ray-
leigh-Streuung und das Lidar-Verhdtnis (g(r)). Wenn das Spurengas bel einer der beiden
Wellenlangen gar nicht absorbieren wirde, wére alles einfacher. Da das meist nicht der Fall

ist, muss zunachst eine hypothetische Konzentration (Nga(r)) verwendet werden.

F(r) = X(r)—InBR(r)—ZIO[g(r') [Br(r)—0og(r) =Nga0aps(A)] dr' Gl 2-72

Nun kann die Funktion F(r,A ) fur die schwécher absorbierte Laserlinie berechnet werden:
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r
Fhogrs 1) = INB(Aojro1)=2f Bhan ) EBofr 1) Br(opr 1) G273

Abgeleitet nach r gibt sich die Funktion als Bernoulli-Gleichung mit der Lésung fir das
Ruickstreuverhaltnis (B(Af,I)) entsprechend Gleichung 2-66 zu erkennen. Was bisher fehlt,
Ist ein Zusammenhang zwischen den Gleichungen fir die beiden Signale. Der l&sst sich mit
dem Angstrom-Gesetz [Angstrom, 1929], welches eine exponentielle Wellenléngen-Abhén-
gigkeit der Aerosol-Extinktion postuliert (siehe Gleichung 2-45), herstellen. Die Aero-
sol-Extinktion wird nun durch das Rickstreuverhdtnis (Definitions-Gleichung 2-62)
ersetzt. Wenn das Lidar-Verhaltnis fir beide Laserlinien als gleich angenommen und verein-
fachend von einer reinen A*-Abhangigkeit fir die Rayleigh-Extinktion ausgegangen wird,
so ergibt sich aus dem Angstrom-Gesetz folgende Abhéngigkeit der Riickstreuverhal tnisse:

ot P4
B(Ayn) = (B(Ag)—1) ] +1. Gl. 2-74
on

Mit dem Ruckstreuverhdtnis fr Ay, und X(Ay,,1) (Gleichung 2-71) wird nun die Konzen-
tration neu berechnet. Dazu muss Gleichung 2-71 nach r abgeleitet und nach der Konzentra-

tion Ngius(r) umgestellt werden:

neu ﬂ B()‘on’) mBR()‘on' r
Noalh) = Absﬂon) X Qo VB T B T

+ 2 E[g(r) |:BF{‘()\on’ r) E(B()\om r) - 1) + GR()\OI’]’ r)]

[ -

Jetzt stellt sich durch Vergleich zwischen der postulierten und der neu berechneten Konzen-
tration heraus, wie gut der erste Tipp war. Wenn die Differenz eine vorgegebene Abwei-
chung Ubersteigt, wird alles noch einmal gerechnet. Das muss fr jeden Messpunkt so lange
wiederholt werden, bis alle Differenzen die vorgegebene Maximalabweichung unterschrei -

ten.

Das Ergebnis sind das Rickstreuverhéltnis und die Spurengaskonzentration als Funktion
der Entfernung r. Gegeniiber dem einfachen DIAL-Verfahren hat dieses den Vorteil, dass
sowohl das Problem des schwer berechenbaren Riickstreuterms al's auch der eventuelle Feh-
ler durch eine falsche Annahme fir die Aerosolextinktion vermieden werden. Der statisti-

sche Fehler ergibt sich aus der Standardabweichung des Anstiegs, wenn die Ableitung
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durch Geradenanpassung bestimmt wird. Systematische Fehler entstehen durch falsch vor-
gegebene Lidar-Verhdltnisse (g(r)), Angstrom-Koeffizienten und Randbedingungen
(B(Agi.rg)) [Immler, 1999]. Das grofite Problem der Methode ist die Bestimmung der Kon-
stante C zur Kalibration des Signals. Das muss in der freien Troposphére erfolgen, da meist
nur dort begrindete Annahmen Uber den Aerosol-Typ gemacht werden kénnen oder ein
Intervall mit konstanten Verhaltnissen gefunden werden kann. Wie in Kapitel 3 noch ndher
erlautert wird, ist der Entfernungsbereich der Messung eingeschrankt. Das gilt insbesondere
fUr Absorptionsmessungen. Deshalb kann bei Messungen mit Wellenlangen im Absorpti-
onsbereich von Spurengasen nicht kurz nach dem Gera mit der Messung begonnen und
gleichzeitig in der freien Troposphédre gemessen werden. Dieses besondere Anliegen limi-
tiert die Anwendung der Methode bel Messungen in der planetaren Grenzschicht auf Félle,
in denen ein Bereich mit vorhersagbaren Aerosol-Verhaltnissen gefunden wird. In dem spe-
ziellen Fall, wenn gleichzeitig mit den Absorptionsmessungen auch Aerosol-Messungen bei

anderen Wellenlangen durchgefiihrt werden konnen, ist die Methode jedoch sehr nitzlich.

2.2.3 Raman-Riickstreusignale

Die Intensitét der Rickstreusignale wird bei den bisher betrachteten Methoden immer durch
die Ruckstreuung und Extinktion der Molekile und des Aerosols beeinflusst. Wie in
§ 2.1.1.3 gezeigt wurde, entsteht durch den Raman-Effekt ein Riickstreusignal, dessen Ent-
stehung wegen der Frequenzverschiebung eindeutig einer Mol ekl sorte zugeordnet werden
kann. Allerdings sind in der Atmosphéare nur Stickstoff- und Sauerstoffmolektile und mit
Einschrankungen Wasserdampf in ausreichend hoher und gleichbleibender Konzentration
vorhanden, um ein brauchbares Signal zu liefern. Tabelle 2-15 enthélt eine Ubersicht tiber
die zu erwartenden Ruckstreukoeffizienten unter atmosphérischen Standard-Bedingungen
und Uber die Verhdtnisse der Stokes bzw. Anti-Stokes-Raman- zur -Rayleigh-Streuung. Auf
der Stokes-Seite sind die Riickstreukoeffizienten um einen Faktor von ca. 10" und auf der
Anti-Stokes-Seite um ca. 10 bis 108 kleiner als die der Rayleigh-Streuung. Die viel star-
kere elastische Streuung muss durch einen Bandpassfilter unterdriickt werden. Deshalb
kommt aus technischen Grinden nur die zu héheren Wellenldngen verschobene Sto-
kes-Bande infrage. FUr die direkte Messung der Konzentration durch die eigene
Raman-Streuung eignet sich in der planetaren Grenzschicht nur Wasserdampf - und natdir-

lich Stickstoff und Sauerstoff, deren Konzentration allerdings selten erfragt wird.
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N, 0,
AL /nm 53205 | 354,7 26602 |53205 |354,7 266,02
P i 607,33 |38665 |2836 (58008 |37542 27751
am
Q Zweig 7831012 | 47710 | 164100 | 2491012 | 142101 | 47510
2| 0's Zweig 1,22.1012 1 7,4210%% | 2,56-10™ | 9,87-1013 | 5651012 | 1,880
#
0 QS Zweig 905102 | 551.10™ | 1,90-10%° | 3,48-10%2 | 1,9810™ | 6,61-10™
Q Zweig 1,17.10% | 6,2410% | 2,13.1007 | 2,64-10%° | 1,41.10% | 4,86:10°%8
=
=
2| 0 Zweig 2231010 | 1,28:101° | 4,41.10%° | 1,43.10%° | 8851010 | 3,82:10°
5
%1 0QS Zweig 1,1910% | 6,36:10% | 2,1910% | 2,7810%° | 1,50.10% | 5,24.10%®
Q Zweig 1,88-101 | 8,21:10%6 | 2,39.10™° | 2,0410%° | 9,33.10"° | 2,790
.| 08 Zweig 2921017 | 1,28:101° | 374-10%¢ | 8,11-10%¢ | 369-10%> | 1,10-104
L
=<
= . 21710 {94810 | 2,7610% | 285:10"° | 1,30-10™* | 3,89-10°*
7| OQS Zweig apitel 2-131
= 6
<
Stokes Q / Rayleigh Q 6,7010* |7,6410* |7,7110% |9,4310* |1,0010° |9,77.10
Stokes OQS / Rayleigh 0Qs | 76010 | 866:10* |867-10% 12510° |1,3210° |1,26:10°
Anti-Stokes Q / Rayleigh @ | 161:10° |13210° 111210° 774107 | 660107 574107
Anti-Stokes 0QS / Rayl. 0Qs | 18210° [14910° 112610° |1,0210° |865107 |743107

Tab. 2-15 Ruckstreukoeffizient Bray / 1/(cm sr) der Vibrations-Raman- und Cabannes-Streuung (Q-Zweig),
der Rotations-Raman-Streuung (O und S Zweig) und deren Summe fir die Rayleigh-Streuung und
Vibrations-Rotations-Raman-Streuung erster Ordnung unter atmosphérischen Standard-Bedingun-
gen (1013,25 hPa, 285,15 K, 20,946 % O, und 78,084 % N,).

Das Signalverhdltnis beziiglich der Q-Zweige ist fir schmale Filter (HWB < 0,2 nm) und das der
gesamten Linie fur breite Filter (HWB > 2 nm) zu erwarten.

Die algemein gultige Formel fir die Intensitdt eines Raman-Rickstreusignals ahnelt nattir-
lich der Lidar-Gleichung 2-54, mit dem entscheidenden Unterschied, dass nun nur der
Raman-Ruckstreukoeffizient (Bram(r)) fur die Signalstérke verantwortlich ist, und der Fak-
tor 2 im Exponenten durch die fur Hin- und Riickweg unterschiedlichen Extinktionskoeffi-

zienten (a(AL,r), A(Aggm)) ersetzt werden muss:
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[ [0 1) + 6 Y]
_ CBram(AL 1) Eéjo ) "

IRam(AL: Aram: 1) = >
h

aA,r) = ag(A, N +apA, 1) +as(A,T),

OAgam M) = Ag(Aram N + A aps(Aram 1) + OaA(Agam: 1) - Gl. 2-76
Die Messgerate-abhangige K onstante C enthdt dieselben Parameter wie bel ihrer Definition
in der Lidar-Gleichung 2-54. Zu beachten ist diesbeziiglich nur die eventuelle Abhangigkeit
der Empfangseffizienz von der Polarisationsrichtung und der Farbe des Lichts, wenn
Raman-Signale mit elastisch gestreuten verglichen werden. Der Ruickstreukoeffizient ist das
Produkt aus der Konzentration des entsprechenden Mol ekiils und seines Raman-Ruickstreu-
querschnitts, der entsprechend Gleichung 2-23 unter Einbeziehung aller im Band-
pass-Bereich des optischen Eingangsfilters liegenden Linien ermittelt werden kann
(Beispiel fur Nd:Yag-Laser in Tabelle 2-15). Die linearisierte Form (Xgam(Aram-AL 1)) des
Signals erhdlt man durch Multiplikation mit r? und anschliefendes L ogarithmieren:

2
I A, Apan, 1) OF
n Ram(AL ARam: 1) } Gl 2-77

XRam()\U )‘Ram’ I’) =1 C

= InBgram(AL: 1) —J';[cx()\L, )+ a(Agam M1dr

Das Signal enthdlt 6 Unbekannte: die Aerosol-Extinktion, den Rayleigh-Volumenstreukoef-

fizient und die molekulare Absorption jeweils fir die Raman- und die Laser-Wellenlénge.

*  Molekiilstreuung: Die Extinktion durch Molekulstreuung kann fir beide Wellenléngen
aus den Rayleigh-Streuquerschnitten (Gleichung 2-3) und der Dichte der Luft (N ()
berechnet werden. Aktuelle Radiosondendaten oder an Bodenwerte und Tropopausen-
hohe angepasste Standard-Atmosphéren-Daten fur die jeweilige Region liefern die
Dichte-Profile.

» Aerosol-Streuung: Um die Aerosol-Extinktion fur die Laser- oder die Raman-Wellen-
lange aus dem Signal berechnen zu kdnnen, muss ein funktionaler Zusammenhang her-
gestellt oder ein Aerosol-Modell bemiht werden. Die Abhéngigkeit kann entweder mit
Modellannahmen Uber das Aerosol berechnet oder lber das Angstrom-Gesetz
(Gleichung 2-49) bestimmt werden. Der Angstrom-Faktor A(A ,\) wird im Folgenden
oft verwendet.
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apn(A) +a,(A) = AL N) Doa(A)  mitA(A,N) = 1+ [)\L/)\]é Gl.2-78
*  Molekulare Absorption: Durch die Auswahl einer geeigneten Laserlinie kann molekulare
Absorption ausgeschlossen werden. Zur Konzentrationsbestimmung mittels Absorption

sind zwei Raman-Signale bei unterschiedlichen Wellenlangen erforderlich.

2.2.3.1 Aerosol
Vibrations-Raman-Ruckstreusignale ohne molekulare Absorption werden fir die Messung

der Aerosol-Extinktion (aa (A1) verwendet. Dazu muss Gleichung 2-77 nach der Aero-

sol-Extinktion umgestellt werden:

%NM(V) q
Ny~ aroCRan(\ Aram M)=0R( =R ram 1)
e = Yoy —"
d
A (A, A dr' Ram(A Aram 1) 5
dr ’ 1= - GL.2-79
dr Ram(AL) ARam ) lram AL Agam: 1) r

Die Raman-Ruckstreuguerschnitte selbst werden fir die Lésung nicht mehr benétigt. Sie
erscheinen nur in der Ableitung nach der Entfernung r als konstanter Vorfaktor der Dichte
(Np(r)) des entspechenden Molekils. Um nach dem Aerosol-Extinktionskoeffizienten der
Laser- oder Raman-Wellenldnge aufzuldsen, muss der sie verkniipfende Angstrom-Faktor
angenommen werden. Durch Messung von zwei Raman-Signalen, die farblich nicht weit
separiert sind, kann auch diese Unsicherheit der Methode ausgeschlossen und der
Angstrom-K oeffizient gemessen werden. Dafiir bietet sich die gleichzeitge Messung des
Stickstoff- und des Sauerstoff-Signals an.

Werden elastische und Raman-Signale erfasst, kann sowohl der Ruckstreu- als auch der
Extinktions-K oeffizient des Aerosols gemessen werden. Damit ist auch das Lidar-Verhdt-
nis bestimmt, das mit dem Raman-Signa alein nicht messbar ist, da der Aerosol-Riick-

streukoeffizient darauf keinen Einfluss hat.

Das grofte Problem dieses Verfahrens ist die Messung der sehr schwachen Signale bel
Tagedlicht. Auf die technisch-physikalischen Aspekte geheich in Kapitel 3 ndher ein.
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2.2.3.2 Spurengase

Die Raman-Streuung kann auch zur Konzentrationsmessung von Spurengasen, insbeson-
dere von Wasserdampf und Ozon, genutzt werden. Wasserdampf kommt unter normalen
Bedingungen in der planetaren Grenzschicht als einziges Gas fur eine direkte Messung
durch die eigene Raman-Streuung infrage. FUr Gase mit geringeren Konzentrationen kén-
nen aber Raman-Signale von Stickstoff und Sauerstoff als Vergleichssignal analog der
DIAL-Methode verwendet werden. Dafur missen entweder die Laser- oder eine der
Raman-Wellenlangen unterschiedlich stark von dem gesuchten Gas absorbiert werden.
AulRerdem sollte das Gas natiirlich das einzige sein, das bei den Wellenlangen absorbiert.
Diese Methode wird von mir als Raman-DIAL bezeichnet. Sie darf nicht mit Verfahren ver-
wechselt werden, bel denen die Laser-Wellenlange in Gaszellen vor dem Aussenden durch
den stimulierten Raman-Effekt verschoben wird, denn sie bergen die gleichen Probleme wie
die klassische DIAL-Methode.

Fir Wasserdampf-Raman-Messungen wird fr gewdhnlich eine Wellenlange aul3erhalb des
Absorptionsbereichs von atmosphérischen Gasen und als Vergleichs-Signal das der Stick-
stoff-Raman-Streuung verwendet [Veselovskii et al., 2001a, Veselovskii et al., 2001b]. Die

Konzentration kann dann nach folgender Formel berechnet werden:

! N H,O
[\ AR 1) DNy, (1) COR ) (@0 )= O 1)
N, o) = ClAy, Ag) B e

N, back
In, (AL ARam: 1) [bHaZLCo (AL)

Gl. 2-80
Die Konstante C()\NZ, )\oz) ist der wellenlangenabhangige Anteil der bereits erwéhnten

Gerétekonstante C und zur Kalibration des Instruments notwendig. Sie kann aus dem Ver-
haltnis der Signale bestimmt werden, wenn mit einer niedrigen Wasserdampf-Konzentration
zu rechnen ist. Das ist z. B. an sehr kalten Tagen der Fall. Die Raman-Rickstreuquer-
schnitte von Stickstoff und Wasserdampf und die Dichte der Luft as Funktion der Entfer-
nung muissen ebenfalls bekannt sein. Durch die Messung des Stickstoff-Signals werden die
unbekannten Rayleigh- und Aerosol-Extinktionen bei der Laser-Wellenlange im Exponen-
ten des Lambert-Beer-Gesetzes eiminiert. Die Rayleigh-Extinktion bei den beiden
Raman-Wellenlangen kann mit der Dichte und den bekannten Streuquerschnitten berechnet
werden, wéhrend die Aerosol-Extinktion als Unsicherheit erhalten bleibt, sofern nicht noch
zusétzliche Messungen, z. B. durch Sauerstoff-Raman-Streuung oder mit anderen Lasern,

durchgeflhrt werden. Insgesamt sind bei dieser Methode eine Menge zusétzlicher Angaben
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erforderlich, deren Fehler sich natlrlich nach den bekannten Gesetzen fortpflanzen. Die

zusétzliche Messung des Sauerstoff-Raman-Signals ist sehr empfehlenswert.

Die Raman-DIAL-Methode wird im Rahmen dieser Arbeit zur Messung der Ozon-K onzen-
tration eingesetzt. Dazu werden die Raman-Riickstreusignale des Sauerstoffs und des Stick-
stoffs aufgenommen, die mit der vierfachen Grundfrequenz des Nd:Yag-Lasers bei
266,02 nm in der Luft angeregt werden. In Abbildung 2-22 ist das entsprechende
Raman-Spektrum der Atmosphéare zusammen mit dem Ozon- und dem Schwefeldi-
oxid-Absorptionsspektrum aufgetragen. Es wurde mit einem 1-m-Gitterspektrometer und
einer Kamera mit Bildverstérker tber einen Zeitraum von 15 min aufgenommen. Da
SO,-Konzentrationen meist mehr als eine Grofenordnung niedriger liegen als die des
Ozons, und die differentielle Absorption deutlich kleiner ausféllt, ist nur in Ausnahmeféllen
mit Querempfindlichkeiten zu rechnen. Die Wasserdampf-Raman-Linie ist ebenfalls
schwach erkennbar. Zwischen der Stickstoff- und der Wasserdampf-Linie befindet sich eine
weitere, nicht zuordenbare, Linie, deren Ursprung wahrscheinlich ein Kamera-Fehler ist.
Die Anhebung des Spektrums bis 290 nm deutet auf eine unzureichende Unterdriickung des
Streulichts des elastischen Signals durch das Spektrometer hin.

Die beiden Raman-Rickstreusignae,  Xnan(A Agam )y Xpam(As Arier 1)
(Gleichung 2-77), enthalten jeweils 6 Extinktionskomponenten im Lambert-Beer-Gesetz.
Zunédchst werden sie nach der Aerosol-Extinktion umgestellt. Die Aerosol-Extinktion bei
der jeweiligen Raman-Wellenlénge wird dann mit Hilfe des Angstrém-Faktors al's Funktion
der Laserwellenlange umgeschrieben und eliminiert. Aus dem Absorptionsterm der Extink-
tion wird dann die Anzahlkonzentration des Ozons Nos(r) als Funktion der Entfernung
berechnet:

A AR DKy, = A i) Ko,
No.(r)=

- 0, 0, 0; ,.0, N, 0, 0; , N,
’ AL Aram)[Oabs(AL) + OabsAram)] —AL Aram) [Oans(AL) + O aps(Aram)]

d
Frn,()
dr N> d N, N, N2

KNZ - W _axRam()\L’ )‘Ram’ r _GR()‘L’ r) _GR()\Ram’ ),
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d
WNON) d 0,

O (@)
KOZ - Noz(r) _axRam()‘L’ )‘R;m’ N —og(AL,T) _GR()\R;m’ r,
d
d Y mlRam()\L’ )\Ram’ r)
axRam( L ARam: 1) = I 'L Arearr T) +F' Gl.2-81

Das Ergebnis sieht auf den ersten Blick etwas untibersichtlich aus, ist aber htchst erfreulich.
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; 2‘823%5‘"73“ ! Gemessenes vibrationelles Raman-Spektrum, Anregung @ 266 nm [ ™
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Abb. 2-22 UV-Vibrations-Raman-Spektrum der Atmosphére, angeregt durch die FHG des Nd:Yag-L asers,
Ozon- und Schwefeldioxid-Absorptionsspektrum [Bass und Paur, 1984, Weitkamp et al., 1992].

Als Eingangsdaten werden nur die Dichte der Luft und der Angstrém-Faktor zwischen
Laser- und Raman-Wellenléange benétigt. Da nur die Ableitung des Signals X(r) in der
Losung vorkommt, entfallen die gerétespezifischen Konstanten (C). Das Verfahren ist
somit kalibrationsfrei! Die Raman-Streuquerschnitte wurden durch die Differenzierung eli-
miniert, da sie nicht entfernungsabhangig sind. Die Absorptionsquerschnitte fir Ozon sind
gut erforscht [Bass und Paur, 1984, Molina und Molina, 1986] und liegen einschlief3ich
Temperaturabhéngigkeit tabelliert vor. Die Rayleigh-Extinktion kann nach bekanntem

Muster aus der Dichte der Luft und den Streuquerschnitten berechnet werden.

Die Berechnung der Ozonkonzentration aus zwei Raman-Signalen kann noch vereinfacht
werden, wenn:
1. das Verhdltnis von Stickstoff- und Sauerstoffkonzentration im gesamten Entfernungs-

bereich konstant ist (damit entféllt es durch die Ableitung nach r) und
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2. das Verhaltnis der Angstrém-Faktoren zur Umrechnung der Extinktion entsprechend der

Laserwellenlange in die der beiden Raman-Linien, einsist.

Die erste Voraussetzung ist ohne Einschrankungen bis in eine Hohe von ca. 120 km erfullt.
Fir die Angstrom-Faktoren gilt das zwar nicht, der Fehler in der berechneten Ozonkonzen-
konzentration durch eine falsche Annahme ist jedoch sehr gering, zumal die Raman-Wel-
lenldngen sehr dicht beieinander liegen im Vergleich zum Abstand bis zur Laserlinie. Das
Verhdltnis der Gerétekonstanten entfallt ebenfalls, da es nicht entfernungsabhangig ist. Die

Formel zur Berechnung der Ozonkonzentration sieht dann folgendermalien aus:

N, 0

[l
1 Od, |[(Agam: 1) N o) [
No.(r)= In| —22 2| + o (Apie T) — O r(Arim 1)
3 O, )\Oz Os )\Nz r |)\OZ 0
cyAbs( Ram _OAbs( Ram 0 ( Ram? r) 0
Gl. 2-82

In dieser Form erinnert die LOsung an die des elastischen DIAL-Verfahrens, mit dem gro-
3en Unterschied, das hier der Rickstreuterm und die Aerosol-Extinktionskorrektur wegge-
fallen sind. Als einzige Korrektur ist die Rayleigh-Extinktion zu berechnen, wofir

exakterweise ein Entfernungsprofil der Luftdichte bendtigt wird.

Sobald die Ozonkonzentration bekannt ist, wird die Aerosolextinktion nach Gleichung 2-79
berechnet. Dazu muss im Zahler lediglich die nun bekannte Ozon-Absorptionsextinktion
erganzt werden. Des Weiteren werden die Wasserdampfkonzentration aus dem entsprechen-
den Raman-Signa und der Rickstreuquerschnitt bei 266 nm aus dem elastisch gestreuten
Signal unter Zuhilfenahme der Ozonkonzentration berechnet. Auf diese Weise kdnnen mit
einem einzigen Laserstrahl vier sehr bedeutsame Groélen der planetaren Grenzschicht

gemessen werden.

Die Fehlerbetrachtung wird anhand einer Auswertung simulierter Signale durchgefuhrt, die
durch eine Aerosolschicht beeinflusst sind. Die Spanne der vorzugegebenden Streuparame-
ter wurde mit dem beschriebenen Modell zur Berechnung der optischen Eigenschaften des
Aerosols bestimmt. Gleichzeitig werden auch elastische Rickstreusignale bei den
Raman-verschobenen Wellenlangen simuliert, um den Vortell der neuen Methode ermessen
zu konnen. Die der Simulation zu Grunde liegenden Aerosol extinktions- und Rickstreuko-
effizienten und die daraus berechneten elastischen und Raman-Signale sind in

Abbildung 2-23 dargestellt. Wie zu erwarten, werden die Raman-Signale innerhalb der
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Abb. 2-23 Aerosolextinktions- und Rickstreukoeffizient fir die Anregungswellenldnge des Lasers und die
beiden Raman-Signale, jeweils fir eine schwach und eine stark streuende Aerosol schicht. Unten
sind die resultierenden elastischen und die Raman-Signale fir die starke Schicht dargestellt.
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Abb. 2-24 Berechnung einer vorgegebenen Ozonkonzentration von 100 pg/m? aus simulierten Raman- und
elastischen Riickstreusignalen, die eine Aerosolschicht entsprechend Abbildung 2-23 enthalten.

Die beiden oberen Abbildungen entsprechen dem Fall der schwach und die unteren dem der stark
streuenden Aerosolschicht. Die Fehler der Raman-DIAL-Methode sind nur im ,,Zoom* sichtbar.
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Schicht stérker geschwéacht als aulRerhalb. In den elastischen Signalen hingegen ist die

Schicht durch erhéhte Riickstreuung zu erkennen.

Fir den Fall der elastischen DIAL-Methode erzeugt schon das recht schwach streuende
Aerosol einen Fehler von + 15 pg/m?® gegenliber den vorgegebenen 100 pg/m3 an den
Schichtgrenzen. An der stérkeren Schicht erreicht der Fehler sogar = 35 pg/m3. Dieser Feh-
ler resultiert aus dem in 8§ 2.2.2.3 beschriebenen Riickstreuterm der DIAL-Gleichung 2-68.
Erwartungsgemall ist die Raman-DIAL-Methode nicht davon betroffen. Der Konzentrati-
onsunterschied innerhalb der Schicht ist hier nur auf die Aerosol-Extinktion zurtickzuf iih-
ren. Wie aus Abbildung 2-25 zu ersehen ist, Ubersteigt der Fehler selbst bei vallig falschen

Annahmen nicht den Wert von 5 pg/ms.

Der statistische Messfehler ergibt sich aus der Standardabweichung der linearen Regression

zur Berechnung der Ableitungen der Signale.
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Abb. 2-25 Fehler bei der Konzentrationsberechnung aus Raman-DIAL-Signal en wegen falsch angesetzter
Angstrém-K oeffizienten. Selbst wenn die Streueigenschaften des Aerosols véllig falsch einge-
schétzt werden, bleibt der Fehler unter 5 pg/ms.

2.2.3.3 Temperatur

In diesem Abschnitt wird ein Laser-Fernerkundungsverfahren beschrieben, mit dem die
Temperatur durch Vergleich der Intensitét von Rotations-Raman-Linien des Sauerstoff- und
des Stickstoff-Molekils gemessen wird. Vier weitere bekannte Methoden zur Temperatur-
messung mit Lidar, die hier kurz vorgestellt werden, eignen sich weniger gut in der planeta-

ren Grenzschicht.
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Die Rayleigh-Integrations-Methode und die aus ihr abgeleitete Raman-Integrati-
ons-Methode nutzen die Proportionalitét der Lidar-Signale zur atmospharischen Molekiil-
zahldichte. Uber das Gesetz des idealen Gases |4sst sich bei Vorliegen eines hydrostatischen
Gleichgewichts unter der Annahme von Anfangsbedingungen in einer Referenzhdhe die
Temperatur ableiten. In der planetaren Grenzschicht hat jedoch die Aerosol-Streuung einen

Zu grofen Einfluss auf das Signal, um das Verfahren hier nutzen zu kénnen.

Die Brillouin-Doppler-Methode, die auch as Rayleigh-Doppler-Methode bezeichnet wird,

nutzt die Temperaturabhangigkeit der Breite der Brillouin-Banden.

Auch die DIAL-Methode kann zur Messung von Temperaturprofilen verwendet werden.
Vorgeschlagen wurde hierfir die temperaturabhéngige Absorptionsbande der Oo-Linien
nahe 770 nm. Die beiden letztgenannten Methoden sind experimentell sehr aufwendig und
die DIAL-Methode wird dartber hinaus, wie bereits beschrieben, durch Aerosol-Streuung
beeinflusst.

Fir Temperaturmessungen in der Mesosphére (70 bis 110 km Hohe) 1813t sich die Doppler-
Verbreiterung der Resonanz-Fluoreszenz von Alkali-Atomen, insbesondere der Elemente
Natrium und Kalium, nutzen. Unterhalb von etwa 70 km verhindert jedoch ihre zu geringe
Konzentration und das wegen der anderweitigen Abregungsmdglichkeiten der Molekile in

der dichteren Luft schwache Fluoreszenz-Signal die Anwendbarkeit.

Unter atmosphérischen Bedingungen sind hohere Vibrations-Niveaus als das erste kaum
besetzt und haben fir das Ruckstreusignal deshalb keine Bedeutung. Ganz anders verhdlt es
sich mit dem Rotations-Raman-Effekt. Die Besetzungszahl der Rotations-Niveaus in einem
Molekilensemble andert sich unter atmosphérischen Bedingungen bereits bei Temperatur-
unterschieden von einem Kelvin messbar. Auf die bisher beschriebenen Aerosol- und Kon-
zentrationsmessungen hat das bei entsprechendem Gerétedesign keine Auswirkungen, da
sich nur die Einhillende des S- und des O-Zweigs der Linien andert. In Abbildung 2-26 ist
das anhand des Rotations-Stokes-Zweiges der Rayleigh-Linie des Stickstoff- und des Sau-
erstoff-Molekils fur zwel Temperaturen dargestellt. Je hoher die Temperatur wird, desto
stérker wird die Intensitét der aulReren Linien. Dementsprechend werden die Linien nahe
des Maximums der Boltzmann-Verteilungskurve geschwécht, so dass die Gesamtenergie
konstant bleibt. FUr Routinemessungen der Temperatur wird die mittlere Intensitét Gber

mehrere Linien eines Bereichs um das Maximum mit einem auf3eren Bereich verglichen
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Abb. 2-26 oben links: Rotations-Raman-Ruickstreuquerschnitte fir N, und O, bei zwei Temperaturen.
oben rechts: Volumenriickstreukoeffizient der Stokes-Rotations-Raman-Linien fir Luft bei 0 °C
unten: Verhaltnis der starken Linien zwischen 533 und 534 nm zu den schwachen zwischen 535
und 536 nm fir Temperaturen von 230 bis 300 K.

[Behrendt, 2000]. Das ist sowohl im Rayleigh-Rotations-Raman-Spektrum als auch im
Rotations-Vibrations-Raman-Spektrum maoglich. In Abbildung 2-26 (unten) ist das Verhélt-
nis der starken Linien zwischen 533 und 534 nm zu den schwachen zwischen 535 und
536 nm fir einen interessanten Temperaturbereich der Atmosphére dargestellt. Leider |8sst
sich diese theoretische Eichkurve nicht direkt mit den Messwerten vergleichen. Je nach
Gerat und wird ein Kalibrationsfaktor benétigt. Dieser ist z. B.von der Form des Bandpas-
ses und der Intensitdt des durchgelassenen elastischen Streusignals abhéngig. Bei der Tem-
peraturbestimmung durch Messung der Intensitdt in  zwei Bereichen des
Rotations-Raman-Spektrumsist deshalb eine Kalibration des I nstruments notwendig. Situa-

tionsabhéngige, unverhoffte Signalveranderungen, wie sie z. B. durch Aerosol-Fluoreszenz
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entstehen kénnen, werden nicht bemerkt und kdnnen zu systematischen Fehlern fuhren. Der
Vorteil ist jedoch, dass ein entfernungsabhéngiges Temperaturprofil mit hoher zeitlicher

und raumlicher Auflésung mit einer relativ einfachen Technik gemessen werden kann.

Fir diese Arbeit wurde ein anderer Weg gewahlt, die Temperatur mittels Intensitétsvertei-
lung der Rotations-Raman-Linien zu messen. Moderne Digital-Kameras mit schnell schalt-
barem Bildverstarker sind in der Lage, beliebig viele Spektren aus einem wahlbaren (Zeit-)
Entfernungsbereich zu akkumulieren. Mit einem Spektrometer entsprechender Aufldsung
koénnen so ganze Rotations-Raman-Spektren aufgenommen werden. Die uns zur Verfligung
stehende Technik gestattet es, das nétige Signal-zu-Rausch-Verhdtnis in Mittlungszeiten

von ca. 10 min in einem Hohenfenster von 300 m zu erreichen.

In Abbildung 2-27 sind ein auf diese Weise gemessenes Spektrum und die nétigen Schritte
zur Ableitung der Temperatur dargestellt. Nach der Bereinigung des Spektrums wird die
Temperatur in der Boltzmann-Vertellung eines theoretisch berechneten Spektrums solange
variiert, bis eine optimale Anpassung an das gemessene Spektrum gefunden wird. Die
Methode bedarf somit keiner Kalibration.

Kritisch ist die Auswahl der zur Anpassung des theoretischen Spektrums nétigen Linien-
form. Die wenigsten Rotations-Raman-Linien kénnen einzeln aufgel0st werden. Das liegt
weniger an der Detektion als vielmehr am verwendeten Laser und seiner Bandbreite. Ande-
rerseits ist die Moglichkeit, einen , einfachen* Laser ohne zusétzliche Vorrichtungen zur
Einschrankung der Linienbreite verwenden zu kdnnen, von grof3em Interesse. Nach erfolg-
losen Experimenten, mit verschiedenen analytischen Formen zu einem stabilen Ergebnis zu

gelangen, hat sich die Verwendung einer gemessenen Linie sehr gut bewahrt [ Geurts, 2001].

Die Anwendbarkeit der Methode ist bis jetzt wegen der hohen Kosten fir die erforderliche
Kamera auf Messungen beschrankt, fir die ein entsprechendes Budget oder bereits vorhan-
dene Geréte, wie in unserem Fall, zur Verfligung stehen. Leider ist es technisch noch nicht
maoglich, mehrere Spektren aus verschiedenen Hohenfenstern gleichzeitig aufzuzeichnen.
Trotzdem ist dieses Verfahren wegen seines sehr direkten Ansatzes der Temperaturmes-
sung, der Kalibrationsfreiheit und der guten Identifizierbarkeit von Problemféllen bei der

Spektrenanpassung sehr empfehlenswert.
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Abb. 2-27 Beispiel fir ein Rotations-Raman-Spektrum der Rayleigh-Linie bei 532 nm.
Gemessen am 7. 3. 2001 um 0:50 Uhr (10-Minuten-Mittlung) im Héhenintervall zwischen 450 und
900 m Uber der Freien Universitét Berlin. Die Temperatur betragt 268 K.
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2.2.4 Das Doppler-Lidar

Die Doppler-Verschiebung der Lichtfrequenz durch bewegliche Streuer kann zur Messung
der radiaen, d. h. der in Richtung des L aserstrahls fallenden, Komponente des Windvektors
genutzt werden. Die Frequenz v der Farbe des rlickgestreuten Laserlichts wird um das

Doppelte der radiaen Windkomponente v, geteilt durch die Laserwellenldnge A, veschoben.

2v,
Av = o Gl. 2-83

Ausgehend von der bereits fiir das Radar! entwickelten Heterodyn-Detektion wurden die
ersten Messungen bereits 1962 [Rabinowitz et a., 1962] mit kontinuierlichen (CW-)Lasern
durchgefihrt. In diesem Fall wird das riickgestreute Licht in einem lokalen Laser-Oszillator
mit einem Anteil desselben Lichts Uberlagert, das vor dem Senden dort gespeichert wurde.
Wenn die raumliche und zeitliche Koharenz des empfangenen Lichts erhalten bleibt, kann
man die Intensitdt der Differenzfrequenz messen und daraus die Doppler-Verschiebung
ableiten. Der grof3e Vorteil der Methode besteht in der automati schen optimalen Anpassung
des Bandpasses (Af) auf die gesuchte Frequenz, was eine einzigartige Unterdriickung des
Hintergrundlichts ohne ,weiteren® Aufwand erlaubt. Das Signal-zu-Rausch-Verhdtnis

(SNR) ist bel geeignetem Gerétedesign nur durch das Schrotrauschen begrenzt [Saleh und

Teich, 1991].
SNR Nh DV IO Af Gl.2-84

Die Variablen I, n, v, Af und h sind die Intensitét des Rickstreusignals, die Quanteneffizi-

enz des Detektors, die Laserfrequenz, die Bandbreite und die Planck-Konstante. Da die ein-
schrénkenden Kohérenzbedingungen fir lange Wellenlangen einfacher erflllbar sind,
wurden vor allem Kohlendioxid-Laser bel den Wellenléngen 10,6 und 9,11 um benutzt. Die
starke Nachfrage nach einem flugzeuggestiitzten Messgerdt motivierte die Entwicklung
schmalbandiger Festkorperlaser (Ho:Yag-Laser) bei 2 um [Huffaker und Reveley, 1998].
Wegen der bevorzugten Verwendung infraroten Lichts sind die Verfahren auf Parti-
kel-Streuung als Signalquelle angewiesen. Der Einfluss optischer Turbulenz auf die Kohé-
renz ist zwar im ir geringer als im uv, wird jedoch als kritisch fir die Genauigkeit des
Verfahrens eingeschétzt [Banakh et al., 2000]. AulRerdem wird die spektral breitere Ray-

leigh-Streuung gar nicht genutzt, sondern schldgt sich nur als zusétzliche Fluktuation im

1. Radiowave Detection and Ranging
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Signal nieder. Deshalb werden in zunehmendem Mal3e auch alternative, nichtkohérente
Detektoren entwickelt. Dafir wurden insbesondere Argon-lonen- und schmalbandige
diodengepumpte Nd:Yag-Laser verwendet [Liu et a., 1997]. Zur Frequenzunterdriickung
dienen z. B. Fabry-Perot-, Faraday- oder lod-Dampf-Filter. Die Nachweisgrenze fur die
radiale Windgeschwindigkeit liegt je nach verwendetem System im Sub-Meterbereich.

2.3 Berechnung sekundiirer Grofien

Aus den Messdaten der aufgefthrten Laser-Fernerkundungmethoden kénnen direkt opti-
sche Grof3en des Aerosols (Ruckstreuquerschnitt, Volumenstreukoeffizient, Depolarisation)
sowie Spurengaskonzentrationen, Temperatur und radiae Partikel-Geschwindigkeit
bestimmt werden. Bei der physikalischen, meteorol ogischen und chemischen Interpretation
der aufgenommenen raumlich-zeitlichen Strukturen sind aber haufig auch andere in diesen
Fachgebieten Gbliche Grofden gefragt, die entweder direkt sichtbar sind, aber noch nicht als
Zahlenwert vorliegen, oder auch implizit in den Messdaten oder direkt abgeleiteten Grofzen
enthalten sind. Als wichtige Beispiele fir Messungen in der planetaren Grenzschicht seien

hier die Mischungsschichththe, die Sichtweite und die Aerosol-Grél3enverteilung genannt.

2.3.1 Die Mischungsschichthohe

Sie kann aus Ruckstreusignalen auf der Basis erhdhter Aerosol-Streuung, aus Temperatur-
messungen und Spurengaskonzentrationen bestimmt werden. Die direkte Methode unter
Verwendung der Messsignale ist natiirlich zu bevorzugen, da so Fehler vermieden und die
Zeiten zur Berechnung verkirzt werden. Trotz der direkten Berechnungsmaoglichkeit wirde
ich die Mischungsschichththe als sekundére Grof3e betrachten, da sie in den Gleichungen
fUr die Ruckstreuintensitdten und den Streuformeln nicht erscheint. Signale im sichtbaren
Spektralbereich sind fur die Bestimmug besonders geeignet, da hier die Intensitét auch bei
geringen Aerosol-Konzentrationen in der freien Troposphdre (Ruckstreuverhdltnis
B =1,2... 4 wegen der molekularen Rickstreuung noch ausreichend stark ist, um damit
rechnen zu kénnen, aber trotzdem das Aerosol bereits die Streuung dominiert. Der Intensi-
tétsgradient an der Mischungsschichthohe kann mit verschiedenen Methoden aufgespiirt
werden. Zum Vergleich habe ich zwei verschiedene verwendet. Bel der Gradientenmethode
wird das globale Minimum der Ableitung des Signals in der Form X(r) (Gleichung 2-57)

gesucht.
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. Ud O D
Min=X(r)] = Mln I r Gl. 2-85

Das ist natirlich recht einfach und entsprechend effektiv. Schwer wird es, wenn die verti-
kale Schichtung sehr strukturiert ist, was insbesondere tUber komplexem Gelande, wie z. B.
Uber Bergtdlern oder an Steilkisten, nicht so sehr in Berlin, der Fall ist. Um die dann entste-
henden vielen Schichten zu finden, bietet sich eine Analyse des Signals mit den bereits

beim Thema Rauschfilterung beschriebenen Wavel ets an.

2.3.2 Die Sichtweite

Die horizontale Sichtweite ist eine bedeutende optische Grof3e in der Meteorologie. Sie
wird zum Teil mit einfachen Mitteln, z. B. dem gelibtem Auge, bestimmt. Bei der synopti-
schen Wetteranalyse selbst dient sie zur Charakterisierung von Luftmassen (z. B. kontinen-
tal oder maritim, polar oder tropisch), der Stabilitdt der planetaren Grenzschicht, der
Niederschlagsstérke und der Ausdehnung von Nebelgebieten. Auch in Wetterberichten fir
die Seefahrt, den Flugverkehr, den Autoverkehr und bei Beschreibungen der Luftver-
schmutzung (SMOG) ist ihre Angabe fester Bestandteil. Deshalb méchte ich hier den
Zusammenhang zwischen den Observablen der Laser-Fernerkundung und den meteorologi-

schen Definitionen herstellen.

Gemal3 der Traditionen der meteorologischen Beobachtungen wird zwischen Nacht- und
Tag-Sichtweite unterschieden. In der Nacht wird die Sichtbarkeit von Lichtquellen mit
bekannter Helligkeit von einem Beobachtungspunkt aus bewertet, wohingegen tagsiiber die
Sichtbarkeit bestimmter Objekte in verschiedenen Entfernungen geprift wird. Die Nacht-

sichtweite ist entsprechend dem Lambert-Beer-Gesetz definiert:

o [F
I(r) = —(2) . Gl.2-86
r

Die Helligkeit einer Lichtquelle 15 nach einer Entfernung r (1(r)) wird durch die atmosphéri-
sche Extinktion a und den Raumwinkel, den die Lichtquelle fir den Beobachter ausfillt,
bestimmt. Wenn man den Umstand beiseite 18sst, dass hier das Licht den Weg nur einmal
durchquert und dass eine mittlere Extinktion angenommen wird, entspricht die Formel der
Lidar-Gleichung 2-54. Am Tage hingegen wird die Sichtweite durch den Kontrast zwischen
der Helligkeit eines Objekts H und seinem Hintergrund Hg definiert:
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H-Hg| _
Ho
Wird die Objekthelligkeit H durch die Differenz des Hintergrundlichts und dessen Schwé-

chung auf dem Weg zwischen Beobachter und Objekt ersetzt, erhdlt man eine exponentielle

Kontrast = = —e ) Gl. 2-87

Abhangigkeit fur die Abnahme des Kontrasts mit der Entfernung entsprechend dem Lam-
bert-Beer-Gesetz. Als Richtwert fur den nétigen Kontrast zur Unterscheidung von Objekten
von ihrem Hintergrund wird bel schwacher Blendung und scharfem Blick 2 % angenom-
men. Eingesetzt in Gleichung 2-87 und umgestellt nach der Entfernung r erhdlt man die
Koschmieder-Formel [Koschmieder, 1924] fir die Sichtweite:

In(Kontrast) _ 3,9

—_—. Gl. 2-88
a a

Fsicht =
Nach einer Verdopplung des nétigen Kontrasts auf 4 %, oder ein entsprechend schlechteres
Auge, wére die Sichtweite immerhin noch 3,2 e-Wert-Langen der Extinktion, also etwa
18 % kuirzer.

Die Extinktion a5 aus Raman-Lidar-Messungen entspricht nur bedingt der hier verwende-
ten. Naturlich muss noch der molekulare Volumenstreukoeffizient addiert werden, was aber
mit den meistens bekannten Druck- und Temperaturwerten méglich ist. Auf3erdem ist zu
beachten, dass fur die meteorologische Extinktion Uber den gesamten sichtbaren Farbbe-
reich und die gesamte Entfernung zwischen Beobachter und Objekt integriert wird. Um die
Lidar-Daten, die fur ein kleines Volumen und einen sehr schmalen Farbbereich gelten, ver-
wenden zu kénnen, miissen sie entsprechend verarbeitet werden. An genaue spektrale Infor-
mationen gelangt man nur durch Messung mehrerer Raman-Ruckstreusignale bzw.
mehrerer HSRL-Kandle. Extinktionswerte aus horizontalen Lidar-Messungen missen inte-
griert werden, um die rdumliche Information zu erhalten. Stehen nur Messungen in andere
Richtungen, z. B. Vertikalsondierungen, zur Verfigung, muss unter Zuhilfenahme topogra-
phischer Informationen die Transportstromung abgeschétzt und so ein geeignetes zeitliches
und raumliches Intervall zur Mittlung bestimmt werden. In Berlin bespielsweise, mit seiner
strdomungsmechani sch recht einfachen, ebenen Topographie, reichen sehr kurze Hoheninter-

valle.
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2.3.3 Aerosol-Grofienverteilung und Brechzahl

Es gibt verschiedene Anwendungen von Laser-Fernerkundungsdaten, die es nétig machen,
aus den originaren optischen MessgrofRen der Aerosol-Streuung die mikrophysikalischen
Parameter, wie GrolRenverteilungen der Oberfléche, der Masse, des Volumens und der
Anzahl, Gesamtteilchenanzahlen oder Brechzahlen zu berechnen. Dazu zéhlen z. B. Unter-
suchung heterogener chemischer Reaktionen, deren Verlauf vom Volumen oder der Ober-
flache des Aerosols abhangt, der stofflichen Zusammensetzung, gesundheitlicher Gefahren
oder des L ebenszyklus von Aerosol-Partikeln. Aufgrund der zusétzlichen Fehlerquellen, die
die Inversion birgt, ist dringend davon abzuraten, wenn die ermittelten Parameter danach in

Modellen wieder zur Berechnung von optischen Streuparametern dienen.

In § 2.1.2 wurde dargestellt, wie aus einer vorgegebenen GrofRenverteilung und einer mittle-
ren Brechzahl des Aerosols die Spektren der beiden Streuparameter, also des Extinktionsko-
effizienten a5 und des Ruckstreukoeffizienten 35, mit der Mie-Theorie berechnet werden
koénnen. Der Weg zuriick, die sogenannte Inversion des Problems, ist nicht so einfach. Im
Gegensatz zur Stratosphére sind in der Troposphére und erst recht in der planetaren Grenz-
schicht zu viele Parameter, einschliefdlich der analytischen Form der Verteilung, unbekannt.
Wenn wir eine mehrmodale L ognormalverteilung annehmen, haben wir folgende Freiheits-
grade:

» die Anzahl der Moden,

» die Gesamtpartikelanzahl fir jede Mode,

 den Breitenparameter fir jede Mode,

e den Medianradius fur jede Mode und

» den Real- und Imaginarteil der mittleren Brechzahl.

Bei einer von uns praktizierten empirischen Methode [Immler, 1999] wird eine Datenbank
mit den Rickstreu- und Extinktionskoeffizienten bei den verwendeten Laser-Wellenlangen
fur die wahrscheinlichsten Aerosol-Typen angelegt. Der Aerosol-Typ wird dann durch eine
Suche nach Werten in der Datenbank bestimmt, die mit den Messwerten bestmdglich tber-
einstimmen. Das Ergebnis kann natirlich kein vallig unerwartetes sein, da die Datenbank

nur die Werte der vorher berechneten Modelle enthélt.

Die mikrophysikalischen Parameter sind durch Fredholm-Integralgleichungen [Bockmann

et al., 1998] mit den optischen Aerosol-Parametern verknupft.
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BA(A,T) = J':eKB(R, m, A) (R, r)dR = J’:enrz (R, m, A) [y (R, r)dR

as(A,r) = J’::KG(R, m,A) thy(R, r)dR = J’:Zmz Qa(R, m,A) hy(R, r)dR,  G1.2-89
Sie stellen den Zusammenhang zwischen den Streuparametern a und 34 und der Grofen-
verteilung ny Uber einen sogenannten Kernel K, der vom Partikelradius R, der Brechzahl m
und der Wellenlange A abhangt, her. Das r steht fur die Entfernung. Integriert wird tber
einen sinnvollen Radiusbereich, in dem auch Partikel zu erwarten sind. Die Ldsung des
Gleichungssystems schien bisher mindestens drel Rickstreukoeffizienten und zwel Extink-
tionen bei unterschiedlichen Wellenléngen zu erfordern [Mller, 2001, Miiller et a., 2001,
Mdller et a., 2000]. In einer kirzlich erschienenen Vertffentlichung [Bockmann, 2001]
wird eine hybridisierte Inversionsmethode vorgestellt, die nur Extinktionsmessungen bei
einer und Ruckstreumessungen bei drei Wellenlangen erfordert und die ohne
Apriori-Annahmen auskommt. Damit werden auch Berechnungen mit den mir bisher zur

Verflgung stehenden Messdatensdtzen maoglich.
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Albert Einstein beschrieb bereits 1917 das Prinzip der stimulierten Emission von Strahlung
und legte damit die theoretische Grundlage fir die Erfindung des Lasers, wenngleich er
nicht an eine praktische Umsetzung glaubte. Im Jahr 1958 vertffentlichten Arthur Schaw-
low und Charles Hard Townes ihre Patentschrift mit den Funktionsprinzipien eines Lasers.
Das Patent wurde ihnen zwar zuerkannt, spéter aber von Gordon Gould erfolgreich ange-
fochten. 1960 erzeugte der amerikanische Physiker Theodore H. Maiman mit einem
Rubin-Kristall erstmals Laserlicht. Der Laser hat seitdem so viele Anwendungen wie kaum
eine andere Erfindung hervorgebracht. Eine der ersten war die Fernerkundung der Atmo-
sphére. Auch heute, mehr als 40 Jahre spéter, hat die Entwicklung von Lasern nichts von
ihrer Dynamik verloren. Im Gegenteil, Anwendungen in Produktionsprozessen, in Medizin,
Telekommunikation, Fernerkundung, Datenspeicherung, Spektroskopie und Militartechnik
bringen immer neue Entwicklungen hervor und lassen einst untberwindlich scheinende
Schranken verschwinden. Fir die Laser-Fernerkundung wurde es alerdings erst durch die
Erfindung des Guteschalters durch McClung und Hellwarth im Jahr 1962 [McClung und
Hellwarth, 1962] wirklich interessant. Dadurch wurden die Laserpulse kurz genug und die

I ntensitatsdichte hoch genug, um respektabl e Ortsaufl Gsungen und Reichwelten zu erzielen.

Nach der algemeinen Erlauterung der Bestandteile eines Laser-Fernerkundungssystems
geheich im Folgenden auf die drel im Rahmen dieser Arbeit entwickelten und verwendeten
Geréte ein. In unserer Messstation auf dem Hochhaus des Universitéts-Klinikums Charité
im Berliner Stadtzentrum betreiben wir ein Aerosol-Messinstrument fir die Stratosphére
und die Troposphére und ein Gerét zur Konzentrationsmessung von Spurengasen in der pla-

netaren Grenzschicht. In einem von der Deutschen Bundesstiftung Umwelt geforderten Pro-
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jekt ist ein drittes mobiles Messgerét zur simultanen Fernerkundung des atmosphérischen
Aerosols und der Ozon-Konzentration entstanden. Dieses Lidar l8sst sich alternativ mit
einem ebenfallsim Rahmen dieser Arbeit entwickelten durchstimmbaren UV-Laser ausstat-
ten, um weitere Spurengase detektieren zu kénnen. Am Ende des Kapitels werden noch
einige erganzende In-Situ-Messverfahren beschrieben, die bei Vergleichsmessungen mit

unseren L aser-Fernerkundungsgeraten Verwendung fanden.

3.1 Bestandteile eines Lidar

Ein Laser-Fernerkundungssystem besteht aus einer Sende- und einer Empfangseinheit. Sen-
derseitig ist der Laser das Herzstlick. Hinzu kommen noch Strahldiagnostik und Aufwei-
tungsoptik. Fur bestimmte Messungen wird auch eine Vorrichtung bendtigt, um die
Sendestrahlrichtung éndern zu kénnen. Der Empfanger besteht aus einem Teleskop, den
Tagedlichtfiltern, den Detektoren und den Signal-Digitalisierern bzw. Photonenzahlern.
Meist sind noch weitere Optiken zur Signalaufbereitung notwendig. Ein Computer wird fir
die Steuerung des Lasers und der Mechanik, zum Speichern der Daten und zur Uberwa-
chung von Systemparametern verwendet. Eine zusétzliche Schwierigkeit besteht darin, dass
alle Teile gemeinsam nicht nur im Labor, sondern auch im freien Feld oder auf Expeditio-
nen funktionieren missen. Dieser Aspekt sollte bei der Auswahl der physikalischen Metho-

den unbedingt berticksichtigt werden.

3.1.1 Der Laser

Fir die atmosphérische Fernerkundung werden gepulste Laser mit hoher Ausgangsleistung
eingesetzt. Die Anforderungen an die spektralen Eigenschaften unterscheiden sich je nach
Messverfahren und sind die grofte Herausforderung bei der Entwicklung eines Lidar. Aus
diesem Grund wurde die Nutzung neuer Laser-Materialien bereits mehrfach durch die Neu-
entwicklung von Laser-Fernerkundungsmethoden motiviert. Eine gute Ubersicht Uber der-
zeit vorhandene Festkorperlaser-Materialien und eine Online-Datenbank ihrer
Eigenschaften findet man daher auch auf den Internetseiten der NASA, Abteilung fir
Fernerkundung [Cross, 1998]. Ein Laser ist erst dann fir Fernerkundungs-Messungen
brauchbar, wenn er ohne grofden Aufwand Uber |angere Messperioden unter Feldbedingun-
gen betrieben werden kann. Das heildt auch, dass wahrend des Messzeitraums alle Parame-
ter im erforderlichen Rahmen konstant gehalten werden mussen. Gerade bei Lasern mit

variabler Wellenlénge muss diese kontrolliert und meist auch aktiv stabilisiert werden. Wei-
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terhin sind eine geringe Strahldivergenz, niedrige Energieschwankungen von Puls zu Puls
und eine hohe Richtungsstabilitét (pointing stability) erforderlich. Der letzte Punkt wird
héufig unterschétzt.

Schnelle Schaltvorgange hoher Strome, besonders am Guteschalter des Lasers, fihren zu
elektromagnetischer Abstrahlung. Leider liegen die erzeugten Frequenzen meist gerade im
gleichen Spektralbereich, in dem die Eingangsverstérker der Detektions-Elektronik beson-
ders empfindlich sind. Hat man ausreichend Platz, wie auf unserer Lidar-Station, l&sst sich
das Problem durch raumliche Separation und geschickte Verdrahtung losen. Bel der
Anschaffung eines neuen Laser fur ein kompaktes Gerét ist unbedingt vorher auf geringe

el ektromagnetische Abstrahlung zu achten.

Wegen der einfacheren Handhabung aul3erhalb des Labors und auf Expeditionen setzen sich
Festkorperlaser immer mehr durch. Fir Messungen im ultravioletten Spektralbereich wer-
den auch Eximer-Laser und im infraroten Bereich Kohlendioxid-Laser verwendet. Farb-
stoff-Laser haben wegen ihrer schlechten Strahlqualitét und des hohen Betriebsaufwands
ihre einstige Bedeutung auf diesem Gebiet verloren. Zur Frequenzkonversion in den
gewunschten Bereich werden die Frequenzvervielfachung bzw. Summen- und Diffe-
renz-Mischung, optisch-parametrische Oszillatoren (OPO) und stimulierte Raman-Streuung
(SRS) verwendet. Im Idealfall findet man ein Festkorperlaser-Material, dessen Abstimmbe-

reich die erforderliche Wellenlénge oder zumindestens ein Vielfaches von ihr enthdlt.

Eine wichtige Eigenschaft ist die spektrale Breite der Laserlinie. Der heute am haufigsten
eingesetzte Laserkristall ist Nd:Yag. Er hat eine natirliche Bandbreite von 100 GHz [Eich-
ler und Eichler, 1998] bei einer Grundwellenlange von 1064,1 nm. Das entspricht einer
Linienbreite von 0,377 nm. Es werden auch frequenzstabilisierte Nd:Yag-Laser, wie z. B.
der Infinity der Firma Coherent Inc., mit einer Bandbreite von 250 MHz, d. h. einer Linien-
breite von nur einem Picometer, angeboten. Bel Lasermedien mit breitem Emissionsspek-
trum kann durch dispersive Elemente (Prismen, Gitter, Lyot-Filter), Fabry-Perot-Etalons
oder durch gleichzeitiges Anregen mit schmalbandigem Laserlicht der gewtinschten Wel-

lenlange (seeding) die Ausgangsbandbreite eingeschrankt werden.

Die wichtigste Frage ist nattrlich, ob die ausgesandte L aserenergie auch ausreicht, um nach
der Rickstreuung noch ein Signal nachweisen zu konnen. Die Abschéatzung vereinfacht

sich, wenn man die Energie des Pulses Ej in eine Anzahl Photonen N umrechnet:
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N = qu%t' Gl.3-1

wobei A die Wellenlange, h die Planck-Konstante und ¢ die Lichtgeschwindigkeit sind.
Damit kann die Intensitét | in Gleichung 2-54 durch N ersetzt werden und bei bekannter

Quanteneffizienz des Detektors der zu erwartende Strom berechnet werden.

Wellenlange/ nm 1064 532 400 355 280 266
Energie/ mJ 8 4 20 150 1 1
Photonen/ 10 43 1 40 268 1,4 1,3

Tab. 3-1 Photonenanzahl pro Puls einiger fir diese Arbeit verwendeter Laser.

Im Rahmen dieser Arbeit habe ich einen Blitzlampen-gepumpten Titan-Saphir—Laszer1 den
Erfordernissen der Ozonmessung wahrend Messkampagnen angepasst, und einen
Ce:LiCaF?-Laser mit schneller Wellenl angen-Umschaltung entwickelt. Zur optischen Anre-
gung dient ein Dioden-gepumpter Nd:Yag-Laser mit einer Pulsfolge-Frequenz von einem

kHz. Die verwendeten Laser werde ich im Folgenden noch genauer vorstellen.

3.1.2 Sendeoptik

Eine Sendestrahlaufweitung dient in erster Linie der Reduzierung der Strahldivergenz und
macht die Laserstrahlung im Nahbereich vertraglicher fur die Augen. Die Divergenz redu-
ziert sich um den Aufweitungsfaktor. Das hat den Vorteil, dass die Abbildung des Laser-
strahls aus grofRen Entfernungen kleiner ist und deshalb auch der Sichtwinkel des
Beobachtungs-Teleskops klein gewahlt werden kann. Fir monochromatisches Licht bietet
sich ein Aufweitungsteleskop aus Linsen mit Antireflex-Beschichtung an. Will man meh-
rere Laserstrahlen unterschiedlicher Farbe auf einmal aufweiten, ist ein achromatisches

Teleskop ndtig. Ein Spiegelteleskop in off-axis-Anordnung ist dann die einfachste L 6sung.

Fir die Qualitatssicherung der Messung ist eine automatische Richtungsjustierung des Sen-
destrahls sehr wichtig. Nur so kann beil jeder Messung eine objektive Einstellung des Laser-
strahls zum Sichtfeld des Teleskops gefunden werden. Dies trifft insbesondere auf
Messungen in der planetaren Grenzschicht zu, daman hier dazu neigt, den Beginn des nutz-

baren Entfernungsbereichs in Richtung Messgerét zu verschieben, so dass es passieren

1. Ti:Al,O3. Titan-dotiertes Aluminiumoxid
2. Cerium-lonen (Ce3+)-d0ti ertes Lithiumkal ziumaluminiumfluorid (LiCaAlFg)
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kann, dass der Strahl in grof3er Entfernung das Teleskopsichtfeld teilweise wieder verldsst.
Als Vergleichswert ist das Integral unter dem Signal in mdglichst grof3er Entfernung geeig-
net.

Fir viele Messungen ist es aul3erdem sinnvoll, die Richtung der Messung frel wahlen und
schnell verandern zu konnen. Als Scanner werden vor alem bewegliche Spiegel und Peri-
skope, mit denen gleichzeitig Sende- und Empfangsstrahl umgelenkt werden, eingesetzt.
Leider fuhrt das, besonders mit zunehmendem Alter der Spiegel, zu grof3en Reflexionsver-
lusten und sinkender Reichweite. Zum schnellen Scannen werden auch Keilplatten oder
rotierende Keilscheiben verwendet. Bel dem in dieser Arbeit neu entwickelten Lidar wer-
den alle Sendestrahlen Uber Prismen im Mittelpunkt der Drehachse der Teleskopaufhan-
gung umgelenkt.

In diesem Zusammenhang mochte ich auf das Thema Augensicherheit eingehen. Die
gesetzlichen Bestimmungen fir Laser-Anwendungen sind in Bezug auf Laser-Fernerkun-
dungsmessungen nicht eindeutig interpretierbar. Grenzwerte fir die Bestrahlung von Haut
und Augen kénnen anhand der Angaben aus Abschnitt 13, DIN EN 60825-1 - , Sicherheit
von Laser-Einrichtungen, Teil 1, Klassifizierung von Anlagen, Anforderungen und
Benutzerrichtlinien® oder der Unfallverhitungsverordnung Laserstrahlung VBG193
bestimmt werden. In Tabelle 3-2 sind die maximal zulassigen Bestrahlungsstérken (MZB)
fur Augen und Haut aufgefuhrt. Zur hdchsten Schutzklasse (4) zéhlen Laser, die diese Werte
Ubertreffen. Werden Laser mit einer Schutzklasse ab 3B fur Messungen im Freien benutzt,

muss ihr Strahl sichtbar sein und ihre Verwendung angemeldet werden.

Fir gepulste Laser gilt der Punkt aus folgender Liste, der die grofite Einschrankung dar-

stellt:

» die Bestrahlung durch jeden Einzelimpuls einer Impulsfolge darf nicht den MZB-Wert
fUr einen Einzelimpuls Uberschreiten,

» die mittlere Bestrahlungsstarke fuir eine Impulsfolge darf nicht den MZB-Wert fir einen
Einzelimpuls Ubersteigen,

» die Bestrahlung durch jeden Einzelimpuls in der Impulsfolge darf die MZB des Ein-
zelimpulses multipliziert mit dem Korrekturfaktor C5 (Tabelle 3-2) nicht Ubersteigen.

1. Vorschriften der Berufsgenossenschaft



134

Die Messgerdite
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2600 bis 10° 10" Wom 2 100 J.m? 5600 P2 .2
1) FOr Korrekturfaktoren und Einheiten siehe , Hinweise zu den Tabellen Il und 1V",
3 Es gibt nur wenig Erfahrung Ober die Wirkung bei Bestrahlungsdauern unter 10-9 s.
Die MZB-Werte for diese Bestrahlungsdauern wurden abgeleitet van der Bestrahlung bei 10-9 5.

Emissionsdauer ¢
. 107? 107 10 10%
" <10 bis bis bis bis
Wellenl&n:
we ge A 107 10 10% 3x 10
180 bis 302,5 304-m—
m—2
302,5 bis 315 3% 100 Wem? ) o= (>T1) Cpd-m2
Cyd-m™ (1<Ty)
315 bis 400 cyd-m2 104J.m™2 | 10W.m=2
400 bis 700 2x10"W-m2 | 200d-m2 | 1,1x10%025 J.m2 2000 W-m~2
700 bis 1400 2% 10"CaW-m2 | 200 Gy J-m2| 1,1 x 10% 025 J.m~2 2000 C4; W-m=2
1400 bis 10% 10" W.m2 100 J.m2 5600 425 J.m2 1000 W-m23)
) Fir Korrekturfaktoren und Einheiten siehe ,Hinweise zu den Tabellen (Il und IV*.
% Es gibt nur wenig Erfahrung Gber die Wirkung bei Bestrahlungsdauern unter 10-% 5. Die MZB-Werte 10r diese Bestrahlungsdauern wurden
abgeleitet von der Bestrahlung bei 10-* 5.
% Far bestrahlte Hautfldchen gréBer als 0,1 m? wird der MZB-Wert auf 100 W - m-  verringert. Zwischen 0,01 mz und 0,1 mz verandert sich der
MZB-Wert umgekehrt proportional zur bestrahiten Hautflache.

Parameter Wellenlangenbereich / nm
Cy = 5B x 107 10 302,5 bis 400
Ty, = 100802 x 101 5 3025 bis 315
C, = 1002029 302,5 bis 315
T, = 10 x 10002 (-550 g 550 bis 700
C; = 100015 0-550 550 bis 700
C, = 100002 (h-700) 700 bis 1050
C, = 50 1050 bis 1400
Cy = Ny 400 bis 108
Ce = 1,0 fir o = o 400 bis 1400
Ce = ooy, fOF apy = @ = ama 400 bis 1400
Cs = omadamn fUF @ > o 400 bis 1400
C, =10 1050 bis 1150
C; = 100018 p-1150 1150 bis 1200
G, =8 1200 bis 1400

*) Siehe MZB-Werte for die Haut
**) Gy ist nur for Impulsdauern kirzer 0,25 s anwendbar

Tab. 3-2 Maximal zul&ssige Bestrahlung (MZB) fiir direkte Einwirkung von Laserstrahlung auf die Hornhaut
des Auges und die Haut, Definition der Korrekturfaktoren aus der Unfallverhiitungsverordnung
Laserstrahlung VBG 93 [VBG_93, 1995] http://www.bc-verlag.de/uvven/93/inhalt.htm,
http://www.uni-bayreuth.de/ZT4/strahlenschutz/laser/uvv/guv220 _f.htm.
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Bei der Ermittlung der Leistungs- und Energiedichte sind Mittelwerte Uber Kreisflachen mit
folgenden Durchmessern zu bilden: 1 mm im Bereich 180 - 400 nm und 7 mm im Bereich
400 - 1400 nm.

Als Beispiel zum besseren Verstandnis der Tabellen mochte ich den von mir verwendeten
Nd:Yag-Laser Starline von Lamda Physik anfuhren. Er hat bel 266 nm eine Pulsenergie von
1 mJ Gber einer Dauer von 10 ns und einen Strahldurchmesser von ca. 1,5 mm. Das ergibt
eine Energiedichte von 566 Jm?. Der Grenzwert von 30 Jm? aus Tabelle 3-2 wird nach
einer Aufweitung um den Faktor 6,5 unterschritten. Zu beachten ist jedoch, dass die Energie
in der Strahlmitte wegen der gaul3férmigen Verteilung wesentlich stérker ist und nur tGber
1 mm-Scheiben gemittelt werden darf. Da der Strahl selbst nach einer 10-fachen Aufwel-
tung nur 15 mm Durchmesser hat, ist es moglich, die Grenzwerte zu unterschreiten. Bel
532 nm hat der Laserstrahl eine Energiedichte von 2263 Jm?. Der Strahldurchmesser muss
mindestens um einen Faktor 22 aufgeweitet werden, um den hier gultigen Grenzwert von
5 mJm? zu unterschreiten. Er hétte dann einen Durchmesser von 33 mm. Damit |&sst er sich
gerade noch mit einem 2-Zoll/45°-Spiegel umlenken. Bel der Grundwellenlénge von
1064 nm liegt der Grenzwert bei 50 mJ¥/m?. Der Laser hat unaufgeweitet eine Energiedichte
von 4530 Jm? pro Puls. Man liegt somit bereits nach einer 10-fachen Aufweitung des

Strahls unter dem Grenzwert.

Mit der von mir fur alle Wellenlangen verwendeten 10-fach Aufweitung Uberschreitet nur
der sichtbare Kanal den Grenzwert um einen Faktor 4. Damit kann das Gerét fur Aul3en-
messungen eingesetzt werden. Schlimmer wére es, wenn die nicht sichtbare UV- oder
IR-Strahlung die Grenzwerte Uberschreiten wirde. Dieses positive Resultat der Abschét-
zung ist auf die niedrige Pulsenergie und den dinnen Strahl des Lasers zuriickzufUhren.
Beides ist nur mit einem diodengepumpten Laser und einer hohen Pulswiederholrate
erreichbar. Herkdbmmliche Laser haben einen 3- bis 6-fachen Strahldurchmesser und etwa

50 mal mehr Pulsenergie. Die nétige Aufweitung ist dann technisch nicht mehr méglich.

Nattrlich nimmt die Energie entsprechend dem Lambert-Beer-Gesetz ab und der Strahl-
durchmesser entsprechend der Divergenz zu. Deshalb besteht die Geféhrdung nur im Nah-
bereich. Von Fall zu Fall ist deshalb eine genaue Einschétzung der Lage und der moglichen
Gefahrdung erforderlich.
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Als Sicherung nutzen wir ein umgebautes Schiffs-Radar. Durch die Montage auf eine rotie-
rende schrage Platte kann damit der Bereich eines grof3en Kegels abgetastet werden, in des-
sen Mitte der Laserstrahl verlauft. Wenn ein Flugobjekt diesen Kegel quert, wird der
Laserstrahl geblockt.

3.1.3 Empfangsoptik

Dasin der Atmosphére riickgestreute Laserlicht wird durch ein Teleskop auf einen Detektor
abgebildet. Im einfachsten Fall befindet er sich im Brennpunkt des Teleskops. Meist muss
das gestreute Laserlicht jedoch zuerst von unerwtinschtem Hintergrundlicht getrennt oder in
anderer Weise optisch verarbeitet werden (z. B. Polarisationstrennung, Heterodyn-Empfan-
ger, Filter). Kann die Optik nicht direkt am Teleskop befestigt werden, so ist eine Lichtleit-
faser das Mittel der Wahl fur die Ankopplung.

Die Empfangsoptik muss als Ganzes unempfindlich gegeniiber zu erwartenden mechani-
schen und thermischen Einwirkungen sein. Auferdem muss die Effizienz der Detektion im
gesamten erwinschten Entfernungsbereich konstant bleiben. Diese beiden Punkte sind der
Schlissel zu quantitativ auswertbaren Lidar-Messungen. Da sich die Abbildung im Nahbe-
reich stark éndert, ist das Design einer Detektionsoptik fir ein bodengestitztes Lidar zur
Beobachtung der planetaren Grenzschicht eine besondere Herausforderung. Alle Kompo-

nenten missen vorab optimiert und die moglichen Toleranzen genau bestimmt werden.

3.1.3.1 Das Teleskop

Im Bereich der Laser-Fernerkundung haben sich Spiegel-Teleskope [Sonnefeld, 1957]
durchgesetzt. Sie bilden achromatisch ab und haben grof3e Eintrittsdffnungen. Letzteres ist
wichtig, da die Signalintensitét proportional zum erfassten Raumwinkel dQ = d;/r? (siehe
Abbildung 3-1, Gleichung 2-54) ist. Dabei ist dy der Teleskop-Durchmesser und r die Ent-
fernung des Laserpulses vom Teleskop. Eine grol3ere Eintrittsoffnung bzw. Teleskopflache
verstérkt die empfangene Lichtleistung. Leider bleibt diese einfache Mdglichkeit, das
Signal zu verstérken, auf Nachtmessungen beschrénkt. Am Tag ist der Kontrast des Laser-

zum Hintergrundlicht der begenzende Faktor fir die Reichweite.

Die quadratische Entfernungsabhangigkeit bedeutet auch eine entsprechend starke Intensi-
tétsabnahme des Signals, zu der noch die exponentielle Abnahme durch Streuprozesse ent-

sprechend dem Lambert-Beer-Gesetz hinzukommt. So entsteht eine hohe Signaldynamik.
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Der Raumwinkel dQ wird as Verhaltnis der aus

einer Kugel oberfléche herausgeschnittenen Flache
% zum Quadrat des Kugelradius gemessen. Als Einheit
gilt derjenige raumliche Winkel, fir den das Verhalt-
nis von Kugelflache Ao = 41t r? zum Quadrat des
Kugelradius den Wert 471 besitzt. Die Einheit ist Ste-
radiant [sr].

Abb. 3-1 lllustration des Raumwinkels dQ.

Diese Besonderheit bedarf bei der Konstruktion der Optik besonderer Berticksichtigung,

wofur es verschiedene M oglichkeiten gibt.

Ein guter Photodetektor hat einen nutzbaren linearen Dynamikbereich von hdchstens vier
GroRenordnungen. Es gibt leider noch keine Méglichkeit, die Verstarkung schnell genug
nachzuregeln, um so wahrend der Messung in einen anderen Bereich umzuschalten. In
Abbildung 3-2 sind vier smulierte Lidarsignale dargestellt. Sie unterscheiden sich nur
durch einen etwas unterschiedlichen , virtuellen“ geometrischen Aufbau des Lidar. So kann
man erreichen, dass die Signale bel unterschiedlichen Entfernungen einsetzen. Dieser
Effekt wird dynamische Kompression genannt. Man sieht, dass es auf diese Weise mdglich
ist, z. B. zwischen 100 m und 2 km, 1 km und 8 km, 10 km und 42 km oder 15 km und
55 km zu messen (Endpunkte der jeweiligen Messbereiche sind durch Pfeile gekennzeich-
net), ohne die vier GrofRenordnungen in der Dynamik zu Uberschreiten. Dafur ist lediglich
eine Anderung des Abstands zwischen Sendestrahl und Teleskop nétig. Wenn keine Mdg-
lichkeit besteht, den Laserstrahl und das Teleskop in ausreichender Entfernung zu positio-
nieren, so kann fir weiter entfernte Messbereiche ein mechanischer Schlief3mechanismus
(shutter) verwendet werden. Hier bietet sich z. B. eine drehende Scheibe mit einem Loch
an. Um den Offnungsvorgang auf wenige Kilometer zu begrenzen, muss sie sich mit eini-

gen hundert Hertz oder besser einem kHz drehen.

Will man vom Boden aus die planetare Grenzschicht vermessen, sollte das Signal méglichst
welit unten beginnen. Aus den simulierten Signalen in Abbildung 3-2 geht hervor, dass man
vor einer schwierigen Entscheidung steht. Beginnt die Messung bei 100 m, ist sie bereits bei
2km wieder beendet. Bei diesem Beispiel war es aullerdem erforderlich, fur den
100-m-Bereich den Durchmesser der Eintrittsblende auf 5 mm zu erweitern, um mit dem

Teleskop (f = 1200 mm, Fy = 3) schon so nah messen zu kénnen. Fir Aerosol-Messungen



138 Die Messgerdite

1E+4-
: 100 m Dynamische
1E+2-; Kompression
E 1E+0-
T 1E2-
5
£ 1E4-

1E-6- \H
|
\

1E-8-
0 5000 10000 15000 20000 25000 30000 35000 40000445000 50000 #5000

Entfernung /m
100m 1km 10 km 15 km

Abb. 3-2 Intensitétsverlauf simulierter Lidar-Signale (@355 nm) mit 4 verschiedenen dynamischen Kom-
pressionen. Angenommen wurde ein Aufbau entsprechend dem DIAL-System auf der Charité-Sta-
tion mit einem Teleskop: d = 400 mm, f = 1200 mm, Faser-Durchmesser 1 bzw. 1,5 mm und
Sendestrahl 100 mm, Divergenz 0,25 mrad. Fir die dynamische Kompression von 1 km wurde ein
Teleskop-Strahl -Abstand von 270 mm, fr 10 km 3000 mm und fur 15 km 5000 mm gewahlt. Der
Signalbeginn bei 100 m wurde durch eine hypothetische ,, Faser- Offnung von 5 mm erreicht. Die
Pfeile kennzeichnen das jeweilige Ende des Messberei chs wenn ein Detektor verwendet wiirde,
der ein Signal mit einer Dynamik von 10” erfassen kann.

ist ein Signalende innerhalb der planetaren Grenzschicht vollig inakzeptabel. Zur Auswer-
tung muss das Signal bisin die freie Troposphére reichen. Das Beispiel soll zeigen, dass es
bei Grenzschichtmessungen im Gegensatz zu Messungen in der Stratosphére auf ein sehr
sorgféltiges Design ankommt. Das liegt daran, dass nur paralele Strahlen ein Bild in der
Brennebene erzeugen wirden (Abbildung 3-4). Sonst |age es dahinter. Dieser Bedingung
ndhert man sich an, wenn sich der Puls vom Teleskop entfernt. Deshalb andert sich die

Grofie des Lichtflecks in der Brennebene im Nahbereich besonders stark.

Die zu erwartenden Signale kénnen entsprechend den Streueigenschaften der Atmosphére
und den Parametern der Sende- und Empfangsoptik mit Hilfe eines entsprechenden Pro-
gramms simuliert werden. In Abbildung 3-3 sind die geometrischen Zusammenhange gra-
fisch dargestellt. Die gesuchte Funktion der dynamischen Kompression n(r) ergibt sich aus
dem Verhdltnis der Detektorfléche A, = 7d; zu der vom riickgestreuten Licht ausgeleuchte-
ten Fléche A = 74z in der Brennebene des Teleskops und aus der Verschiebung derselben
bei nicht rotationssymmetrischer Anordnung von Sendestrahl und Teleskop. Die Auswer-
tung der meisten Messungen ist erst maoglich, wenn diese Funktion den Wert 1 erreicht hat
bzw. konstant bleibt.
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Abb. 3-3 Schema zur Abbildung des Laserpulses auf den Detektor durch ein Teleskop.

Wird der Laserstrahl direkt auf der optischen Achse des Teleskops gesendet, so sind nur die
Abbildung des auf unendlich eingestellten Teleskops im Nahbereich und die Abschattung
durch den Sekundér- und Sendespiegel von Bedeutung. Verlauft der Strahl dagegen neben
der Teleskopachse, so fuhrt dies noch zu einer Verschiebung des Bildes wie in
Abbildung 3-3 dargestellt. Der Durchmesser des Laserstrahls G im Fernfeld (entspricht
Gegenstandsgrofe) bei der Entfernung r (entspricht Gegenstandsweite Q) ist gleich der
Summe aus dem Durchmesser beim Verlassen der Sendeoptik L und dem Produkt aus der

Laserdivergenz o, (in mrad) und der Entfernung r:

G=Ly+rid, . GL 32
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Bei einem Anfangsdurchmesser von 20 mm und einer Divergenz von 0,1 mrad hat der
Schnitt durch den Puls in 1 km Entfernung demzufolge einen Durchmesser von 120 mm
und erreicht bei 10 km entsprechend 1,02 m. Den kleinsten Durchmesser hat die Abbildung
aus dem Nahbereich nicht in der Brennebene des Teleskops, sondern in der Bildebene,
deren Bildweite b mit der Gleichung f1 =g+ bl fur die in Abbildung 3-3 dargestellte
Anordnung berechnet werden kann. Bei einer Optik, die fur eine scharfe Abbildung aus
alen Entfernungsbereichen auf die gleiche Bildebene konstruiert wurde, wie etwa bei
einem Photoapparat, wird die Brennweite entsprechend der Gegenstandsweite durch ein

Objektiv nachgeregelt. Bei einem schnellen Laserpulsist dies nicht méglich.

Die durch das Ruickstreulicht ausgel euchtete Flache in der Brennebene hat einen Durchmes-
ssrF=(B -f+T-(b-f))/b. Dabei sind B und T die Durchmesser des Bildes und des Tele-
skops, f und b sind die Brenn- und die Bildweite. Da wir keine direkten Informationen Uber
die Bild-Parameter haben, ersetzen wir sie mit Hilfe der Abbildungsgleichung
f1 =gl + b1 und des Abbildungsmalistabs B/G = f/g - f) = (b - f)/f. Die Variablen g und G
stehen fur Gegenstandsweite und -Durchmesser. Diese sind bekannt. Sie entsprechen der

Entfernung und dem Durchmesser des L aserpulses. Damit erhalten wir folgende Gleichung:

_G+TO _ Lo+rp +TH
g g '
Wird neben der Teleskopachse gesendet, kommt noch eine Versetzung der ausgel euchteten

F

Gl. 3-3

Flache in der Brennebene ¢ hinzu.

vV = fTDa Gl. 3-4

Die Grundvoraussetzung fur eine vollstandige Erfassung des Rickstreusignals durch den
Detektor auferhalb der geometrischen Kompression ist natiirlich, dass der Offnungswinkel
des Teleskops (&1 = D/f) grofler als die Laserdivergenz ist. In die Laserdivergenz ist auch
die Richtungsstabilitdt bei Mehrmoden-Lasern einzubeziehen.

Der Gesamtentwurf einer Detektor-Optik umfasst zwel Schritte. Zuerst missen die atmo-
sphérischen Streuprozesse und die entfernungsabhangige Abbildung des Streulichts auf
einen Detektor simuliert werden. Fur diese Aufgabe wurde eigens ein Programm entwik-
kelt. Danach missen die Abbildungseigenschaften genau berechnet werden, um das Design
zu optimieren und die Toleranzen zu spezifizieren. Ray tracing wird bel der Entwicklung

von Optiken benutzt, um die Eigenschaften des Lichtfeldes an jedem Punkt des Designs
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Fir die Konstruktion der Abbildung eines Gegen-

standes durch einen Spiegel reichen drei Strahlen,

die die Ober- und die Unterkante des Gegenstan-

des bertihren.

e Strahlen paralé zur optischen Achse schnei-
den diese nach der Reflexion im Brennpunkt

T bei der Brennweite f.
P e Strahlen durch den Brennpunkt, verlaufen
T nach der Reflexion paralel zur optischen

Achse.
e Strahlen durch die Schnittpunkte der beiden
f genannten Strahlen werden in sich selbst
b zurtickreflektiert.
Das Bild befindet sich zwischen den Schnittpunk-
9=r tenin der Bildweite b.

Abb. 3-4 Der sphérische bzw. parabolische Konkavspiegel.

Uberprifen zu konnen. Dafir werden Lichtstrahlen simuliert, die an jeder Grenzflache zwi-
schen zwei Medien entsprechend der Oberflachenform und dem Brechungsindex-Unter-
schied ihre Richtung andern. Diese Methode wird auch sequential ray tracing genannt.
Non-sequential ray tracing gestattet auch das Aufspalten von Strahlen und somit Streu-
licht-Analysen und dergleichen mehr. Fur Berechnungen dieser Art wurde das Programm

Zemax [Focus Software, 2001] verwendet.

Zur Optimierung der Oberfl&chenformen von Spiegeln und Linsen reicht es, die kugelfor-
mige Standard-Oberflache zu verwenden. Wenn die optische Achse mit der z-Achse zusam-
menfdlt, wird die Oberflachenform durch folgende Formel beschrieben:
cr’
z = , Gl 3-5
1+ 41— (1 +K)c2r?

wobel ¢ die Oberflachenkrimmung (Reziproke des Krimmungsradius), r der radiale Ach-
senabstand und k die Konizitét sind. Letztereist:

o k<-1fir Hyperbeln,

o k=-1f0r Parabeln,

e -1<k<OfdrEllipsen,

e k=0fur Kugeln,

* k> O0fur oplate Ellipsoide.

Um den Krimmungsradius in Bezug auf eine Ellipse mit dem Umfang z und kleiner und

grol3er Halbachse (a, b) zu erhalten, kénnen folgende Formeln verwendet werden:

ct=R=tb%a, k= -€ = —(az—bz)/az. Gl 3-6
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Typ Hauptspiegel = Sekundirspiegel Eigenschaften Skizze (Zemax)
Spharisches spharisch - Starke spharische Aberraiion
(Spot 0.2 mm) L,
- einfach und billig A\
W
e g
Newton paraboloid, kon- evtl. planer - keine sphérische Aberration
kav Umlenkspiegel  (Spot 2,8 - 1014 mm) L
- starkes Koma A\
- leichter Astigmatismus N
- leichte Bildfeldkriimmung =
- mechanisch instabil
Cassegrain paraboloid, kon- hyperbolisch, kon- - keine sphérische Aberration
kav vex (Spot 2:10'1% mm) QA
— k=-1 k=-1 - starkes Koma A
—_—— - leichter Astigmatismus \ \ .
- starke Bildfeldkriimmung &

- schwer herstellbar
Dall-Kirkham prolater Ellip-  sphérisch, konvex - geringe sphérische Aberra-

soid, konkav tion (Spot 2:10"* mm) A
e -1<k<0 - starkes Koma
_—— - leichter Astigmatismus - \
- starke Bildfeldkriimmung O

- klein, gut herstellbar
Gregorianisches  paraboloid, kon- €llipsoid, konvex - keine sphérische Aberration

kav -1<k<0 (Spot 2-10 mm) «
k=-1 - leichtes Koma "\Zx
kurze Brennweite - leichter Astigmatismus N
mit F# < 3 nicht - leichte Bildfeldkrimmung W
herstellbar - lang, schwer herstellbar

Abb. 3-5 Teleskop-Typen

3.1.4 Tageslichtfilter

Zwischen dem Detektor und dem Teleskop befindet sich eine Optik, die das Signal je nach
Spektralbereich auf verschiedene Detektoren aufteilt und das breitbandige Hintergrundlicht
gegentber den schmalen Laserlinien unterdriickt. Das ist besonders bei schwachen Streusi-
gnalen, wie sie z. B. durch Raman-Streuung entstehen, eine grol3e Herausforderung. Es ist
notwendig, die Signalwellenlange mindestens um einen Faktor 10%, besser 108, gegentiber
dem Hintergrund hervorzuheben, um eine befriedigende Reichweite bel der Messung zu
erreichen. Das ist durch Monochromatoren und Interferenzfilter erreichbar. Durch Kombi-
nation beider Verfahren [Behrendt, 2000] oder durch die Verwendung von Etalons kann die
Unterdriickung noch verbessert werden. Ein wichtiger Punkt ist eine gute Justierbarkeit und
Stabilitét gegenuber Temperatur- und Feuchtigkeitsschwankungen, da das Ziel auch hier

nicht die Demonstration im Labor, sondern der Einsatz bei Messungen ist.
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3.1.4.1 Monochromator

Monochromatoren bestehen mindestens aus einem Ein- und einem Austrittsspalt und einem
dispersiven Element. Manche Typen enthalten weitere Optik zur Verbesserung der Abbil-
dungseigenschaften. Sie haben den Vorteil, dass ein optisches Element ausreicht, um meh-
rere Spektralbereiche voneinander zu trennen. Gerade bel Verwendung abstimmbarer
Laser-Quellen kann der Tagedlichtfilter so sehr leicht auf den Laser eingestellt werden. Fir
Messungen im ultravioletten Spektralbereich verwenden wir ein holographisches Kon-
kav-Gitter mit kurzer Brennweite und geringer Dispersion (z. B. 4 nm/mm Spalt6ffnung),
so dass sowohl On- a's auch Off-Wellenlange auf den Detektor gelangen. So lasst sich der
gleiche Detektor und Digitalisierer fir zwei Signale verwenden. Eventuelle Nichtlinearité-
ten heben sich so bei der Auswertung auf. Bei Messungen eines anderen Spurengases kann
dann sowohl der Laser als auch der Monochromator auf die Absoptionswellenlénge abge-
stimmt werden. Bel der Konstruktion eines Monochromators ist besonders auf eine
Abschirmung des Detektors gegentiber internem Streulicht zu achten. Da moderne, fir
einen Wellenlangenbereich optimierte holographische Gitter (Blaze-Gitter) eine ausge-
pragte Abhangigkeit des Reflexionsgrades von der Polarisationsrichtung des einfallenden
Lichts zeigen, muss dies bei der Ausrichtung gegentiber der Polarisationsebene der Laser-
strahlung beriicksichtigt werden, um Verluste gering zu halten. Das Reflexionsverméogen
erreicht je nach Hersteller, Spektralbereich und Polarisation Werte zwischen 10 und 80 %.

Bei fester Wellenlange A erzeugt ein Gitter mehrere Beugungsordnungen. Bei Einfall von

Licht unter dem Winkel a auf das Gitter ist der Beugungswinkel 3 durch

. . m [\
sna +sinp = e Gl. 3-7

gegeben. d ist der Gitterabstand und m die Beugungsordnung. Rotes Licht wird am Gitter
stérker gebeugt als blaues. Die Schérfe der Beugungsmaxima nimmt mit der Zahl N der

beleuchteten Gitterstriche zu, so dass sich fur das optimale A uflésungsvermogen:

A _
A_)\ = N [On Gl 3-8

ergibt.

3.1.4.2 Interferenzfilter
Fur feste Wellenlangen bieten sich die seit einiger Zeit erhdtlichen schmalbandigen Interfe-

renzfilter mit hoher Transmission an. Die Linienbreite des Bandpasses sollte der des Lasers
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zuzuglich der Toleranzen und Schwankungen durch Temperatur und Feuchtigkeit und der

Linienverbreiterung durch die Streuprozesse entsprechen.

Die Zentralwellenlange A eines Bandpass-Interferenzfilters andert sich in Abhangigkeit

vom Winkel ¢ des einfallenden Lichts zur Flachennormalen:

2 . 2
A9) = ?\oﬂ@. Gl 3-9

e

Sieist also eine Funktion des effektiven Brechungsindex ng und wird unempfindlicher auf
Winkelanderungen mit grof3eren Brechungsindizes. In jedem Fall ist die Zentralwellenlénge
kleiner fUr nicht senkrechten Einfall eines parallelen Lichtbindels. Aulerdem verringert
sich die maximale Transmission, der Bandpass wird breiter und die Transmissionskurven
fUr verschiedene Polarisationen werden unterschiedlicher. Die wichtigste Anforderung
neben der Bandbreite ist die Unterdriickung von Licht auch auf3erhalb des Bandpasses. Fur
Vibrations-Raman-Messungen ist mindestens eine Unterdriickung um einen Faktor 10%
erforderlich. AuRerdem muss bei der Auswahl eines schmalen Bandpass-Filters die Emp-

findlichkeit der Beschichtung auf Temperatur- und Feuchteschwankungen beachtet werden.
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Abb. 3-6 Beispiel fir die Verschiebung der Zentralwellenldnge eines UV-Bandpassfilters durch Anderung
des Einfallswinkels.

3.1.5 Detektoren und digitale Erfassung der Messdaten
Als Detektor mit grof3em, linearem Dynamikbereich fir sehr geringe Lichtintensitéten kom-
men im ultravioletten und sichtbaren Spektralbereich Sekundéarel ektronenvervielfacher!

und im nahen infraroten Bereich Halbleiter-Lawinen-Dioden in Betracht. Das Ausgangssi-
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gnal kann auf zwei verschiedene Arten gemessen werden. Ein Photonenzéhler erfasst alle
Einzelereignisse, die einen Strompuls oberhalb einer Diskriminatorschwelle am Ausgang
des Detektors erzeugen. Die Zahlrate innerhalb festgelegter Zeitintervale t ergibt dann das
digitale zeitliche Signal. Ein Transientenrekorder gléttet zunéchst das Eingangssignal mit
einem Tiefpass (Anti-Aliasing) auf mindestens die Hélfte der Abtastrate und wandelt es
danach mit einem Analog-Digital-Wandler (ADC) mit einer festen Abtastrate in ein digita-
les Signal um. Die Zeitintervalle fr die Zéhlrate und die Abtastfrequenz werden optimal so
gewahlt, dass sie gleich der Laserpuls-Dauer oder wenig langer sind. So erhdlt man die
maximale Anzahl unabhangiger Intensitdtsmessungen des Ruckstreusignals. Fir eine typi-
sche Pulslange von 10 bis 30 ns, also einen 3 bis9 m langen Puls, entspricht das einer erfor-
derlichen Abtastfrequenz zwischen 30 und 100 MHz.

Das erreichbare Signal-zu-Rausch-Verhdtnis wird durch einen der folgenden Punkte

begrenzt:

 das thermische Rauschen, auch Nyquist-Rauschen (Johnson-Noise) - die Rausch-Lei-
stung in Watt entspricht P = K7 Af, ist also von der Temperatur und der Bandbreite des
M essgerétes abhangig,

» das Schrotrauschen (shot noise), auch statistisches Rauschen genannt - in Halbleitern ist
es das Generations-Rekombinations-Rauschen,

» Schwankungen des Strahlungs-Hintergrunds,

« elektro-magnetische Einkopplungen in Ubertragungskabel und das L eitungsnetz.

In alen praktischen Fallen, in denen die Pulsbreite im Vergleich zum Kehrwert der Folge-
rate kurz und die Pulsamplitude hoher als das thermische Rauschen sind, sind Teilchenzéhl -
methoden die effektivsten Messtechniken. Im Photonenzéhl-Betrieb werden die
Sekundérel ektronenvervielfacher mit einer festen Hochspannung betrieben, die so gewahit
wird, dass ein moglichst gutes Signal-zu-Rausch-Verhdtnis gewahrleistet ist. Bis zu einer
bestimmten Zahlrate sind Einzel pulse unterscheidbar. Die Intensitét der Pulse unterscheidet
sich durch die spektrale Empfindlichkeit des Kathodenmaterials und Mehrfachzéhlereig-
nisse. Die Diskriminatorschwelle wird so festgelegt, dass die Pulse des Dunkelrauschens
unterdriickt werden und gleichzeitig keine Einfachpulse verloren gehen. Die richtige Ein-

stellung findet man, indem die Schwelle variiert wird. Bel sehr niedrigen Schwellwerten

1. Photomultiplier
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erhdlt man die grofite Zahlrate. Erhéht man sie, nimmt die Zahlrate zunéchst ab, bissie ein
langeres Plateau erreicht. Dort liegt der optimale Arbeitspunkt. Wird der Schwellwert wel-
ter mit feiner Abstufung erhoht, findet man eventuell einige Intensitétsstufen, die die ver-

schiedenen Mehrfachzéahlereignisse kennzeichnen.

Die Wahrscheinlichkeit p(n,t), im Zeitpunktintervall t eine Anzahl Photonen n bei einer
mittleren Zahlrate n zu detektieren, Iasst sich mit der Poisson-Verteilung vorhersagen
[Saleh und Teich, 1991]:

p(n, t) = ﬁnf[é_n . Gl 3-10

1E+0;

1E_1Xv>/3_5\>\
el
R S
1E-3; 0,1 \1 e n=10
1E-4\ \\
0 4

274 6 8 10 121

16 18 20 22 24

Abb. 3-7 Poisson-Verteilung der Photonenanzahl n fiir verschiedene Zahlraten.

Bemerkenswert ist nun, dass die Varianz o2 dieser Verteilung gleich ihrem Mittelwert ist.
Daraus folgt, das die Standardabweichung o sich mit der Wurzel der Zéhlereignisse verrin-
gert, und das Signal-zu-Rausch-Verhdltnis unbegrenzt, aber immer langsamer, mit der Zahl-
rate zunimmt (SNR = n).

Technisch bedingt gibt es eine Totzeit T nach jedem Zahlereignis. Wahrend dieser Periode
werden die eintreffenden Photonen nicht verstérkt. Demzufolge ist die Zahlrate scheinbar
geringer. Die Abweichung von der Poisson-Statistik lasst sich mit der Naherungsformel
[Johnson et al., 1966]
— F'(n) o A 0
p(nt) = -k CHL+n(Rp—n+1) GH GL 311

dr(n+1)p(n+1,1t) . .
dn[ o(n. 0 J , SO ist das Ergebnis

proportional zu -2nt/t. Die Totzeit kann also as Anstieg einer Geraden durch lineare

berechnen. Differenziert man F(n):%F(n) =

Regression bestimmt werden [Matthias, 2000].
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Parameter 00, -03, -06 -01, -04 -02 Einheit
spektrale Empfindlichkeit @ 420 nm  4,3-10% 3.10* 2,9-10* AIW
fur die Typen H5773P/H5783P 6,2-10* 6-10*
effektive Detektorflache 8 mm
max. Ausgangsstrom tiber 30 s 100 MA
Dunkel-Strom (Typ./Max.) 02/2 04/4 2/10 nA
Dunkel-Zahlrate 80/400 500/1000 1/s (cpc)
Puls-Anstiegszeit 0,78 ns
Steuerspannung 0,25...0,9 \%
Tab. 3-3 Spezifikationen der Photodetektorrohren der Firma Hamamatsu.
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Abb. 3-8 Spektrale Empfindlichkeit der kompakten Sekundéarel ektronenvervielfacher-Module (Typ H5773/
H5783/ H6779/ H6780) der Firma Hamamtsu bei einer Steuerspannung von 0,8V (1V - max. Ver-

starkung).

In der Praxis des Photonenzadhlensist die Poisson-Verteilung nur anwendbar, wenn das zeit-

liche Auflésungsvermégen dt des Detektors, inklusive der Zahlelektronik, viel kleiner ist
als der Kehrwert der Wiederholrate eintreffender Photonen. Bei grol3en Zahlraten geht die

Poisson-Verteilung in die Gauf3sche Normalverteilung Uber.

Besonders bei Messungen am Ubergang der planetaren Grenzschicht zur freien Tropo-

sphére und an Wolken muss haufig ein Signal mit extremen Intensitétsgradienten erfasst

werden. Die Zahlraten andern sich dann so schnell, dass der Photonenzahlbetrieb ausge-
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schlossen ist. In diesem Fall muss das analoge Stromsignal direkt mit einem Analog-Digi-
tal-Wandler gemessen werden. Vor der Wandlung wird das Signal durch einen
Anti-Alias-Tiefpassfilter mit einer Grenzfrequenz kleiner als die halbe Abtastrate des
Wandlers gegléttet.

Die Messdatenerfassung muss sowohl tber einen Dynamikbereich von etwa vier Grofien-
ordnungen linear arbeiten als auch an die Ausgangsstréome und Impedanz der Photodetekto-
ren optimal angepasst sein und die schnelle Ubertragung groRer Datenmengen fir die
digitale Abspeicherung stabil gewdahrleisten. Die riesigen Mengen an Rohdaten miissen
dann verwaltet und ausgewertet werden. Qualitative Ergebnisse, wie z. B. die Messung der
Wolkenhthe, sind bereits mit einem einfachen Oszilloskop erzielbar. Ein Problem entsteht
dann, wenn mit den Messdaten gerechnet werden soll. Fast alle Inversionsmethoden erfor-
dern die Ableitung des Signals bzw. des logarithmierten Quotienten zweier Signale. An die-
ser Stelle wird das System sehr empfindlich gegen jede zusétzliche Rauschquelle und
Nichtlinearitét, die innerhalb des riesigen Signal-Intensitéts-Bereichs von typischerweise
10 pV bis 100 mV auftritt.

Neben der Laser-Entwicklung ist daher die Nutzbarmachung der modernsten Signalwand-
ler- und Photonenzéhl-Technol ogie das Hauptbetatigungsfeld vieler Fernerkundungs-Grup-
pen. Trotz der Ausreizung des derzeit Mdglichen ist hier die Grenze fir Verbesserungen

noch nicht erreicht.

Fir die Ubertragung der Daten zum Computer gibt es verschiedene Strategien. Generell
werden sowohl computerinterne als auch -externe Wandlermodule verwendet. Meine Tests
kommerzieller Computer-Karten haben ergeben, dass Wandler ab einer Digitalisiergenauig-
keit von 12 Bit hier nicht ausgenutzt werden kdnnen. Mit den anfallenden Daten kann direkt
im Wandlermodul oder im Computer gerechnet werden. Berechnungen in einem Signalpro-
zessor nahe dem Wandler muissen asynchron zur Wandlung erfolgen, da die Spannungs-
schwankungen durch den Rechenprozess die Wandlung beeinflussen. Als gilinstig hat sich
hier eine moglichst variable Strategie erwiesen, um sich an die Messaufgabe und die atmo-

sphérischen Bedingungen anpassen zu kénnen.

3.1.6 Infrastruktur
Die lokae Infrastruktur am Messort hat sich héaufig als Handikap fur die Fernerkun-
dungs-Messtechnik erwiesen. Ein besonderes Problem sind die Stabilitét der Netzspannung
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und die Klimatisierung. Bisher wurden die Geréte oft in einem zum Labor umfunktionierten
Container oder Auto installiert. Je nach Budget kann man auf diese Weise relativ autark
arbeiten. Die Unterhaltskosten sind jedoch enorm und der logistische Aufwand hoch. Eine
Minimierung der Gerdtegrofe ist meiner Meinung nach entscheidend fir erfolgreiche

L aser-Fernerkundung.

3.2 Die Lidar-Station Charité

Nach der Wiedervereinigung Berlins und Deutschlands wurde der Plan gefasst, auf dem
Hochhaus des Universitéts-Klinikums Charité eine Messstation fur die Atmosphérenfor-
schung mit Laser-Fernerkundungsverfahren aufzubauen. Der Gedanke, von diesem expo-
nierten Ort aus Fernerkundung zu betreiben, war nicht neu. Das Ministerium fir
Staatssicherheit der DDR hatte auf dem Dach bereits ein Gebaude aus Holz und Glasfaser-
gewebe errichtet, um aus dem Inneren unbemerkt den nahen Reichstag und andere Gebaude
im Westteil der Stadt zu belauschen.

Im Herbst 1995 war dann die neue Messstation nach umfangreichen Umbauarbeiten ent-

sprechend den gesamtdeutschen Normen hergerichtet.

— 5 m——— S 000 A P T S 155308

Zentrum Berlins auf dem Dach des Hochhauses des Uni-

S e e ey ror S 1)

Abb. 3-9 DieLidar-Messstation befindet sichim
versitats-Klinikums Charité.
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Die ersten Messungen wurden Anfang 1996 an stratosphérischem Aerosol durchgefihrt. Zu
dieser Zeit war das Interesse an den selten auftretenden Stratospharenwolken (PSCY) groB,
da an den Wolken-Partikeln Chlor aus chlorierten Kohlenwasserstoffen freigesetzt wird,
was zum Abbau von Ozon in der Ozonschicht fuhrt. Allerdings erwartete man die Wolken
nicht tber Berlin, sondern weiter nérdlich. Um so hoher ist der Erfolg der ersten Messungen
im Winter 96 einzustufen, bei denen zwei PSC-Ereignisse registriert wurden. Aus den
Messungen konnten Eigenschaften wie Aerosol-Grolenverteilung und -Brechungsindex
bestimmt werden [Wedekind, 1997].

Gleichzeitig wurde ein Absorptions-Lidar zur Messung von Spurengasen in der planetaren
Grenzschicht installiert. Es wurde wahrend des grof? angelegten BERL10Z2-Experiments
1998 zum ersten Mal fur umfangreichere Messungen verwendet. Erste Konzentrationsmes-
sungen von Ozon und Toluol wurden bereits 1997 durchgefihrt [Zimmer, 1997]. Leider erst
am Ende der BERLIOZ-Kampagne, im August 1998, nahmen wir noch ein Aerosol-Lidar
zur Untersuchung der Troposphére in Betrieb [Immler, 1999]. Seitdem wird an der Verbes-
serung der vorhandenen Messmethoden, an Vergleichen mit anderen Messmethoden und

mobilem Lidar [Herb, 2000] und natirlich an der Analyse der Berliner Luft gearbeitet.

Position: geographische Koordinaten:  Lénge: 013°22°47" = 13.379826°
Breite: N 52°31°36"" = 52.526544°

Gaul-Kriger-Koordinaten:  Rechtswert:  4.593.750 m

Hochwert: 5.822.384 m

Hohe: Uber Meeresspiegel: 135m
Uber Grund: 100 m
Lage: Charité-Hochhaus Ecke Philippstrasse/L uisenstral3e

Tab. 3-4 Lage der Laser-Fernerkundungs-Station der Freien Universitét Berlin (Charité-Station).

3.2.1 Das Aerosol-Lidar der Charité-Station

Das Aerosol-Lidar im Zentrum Berlins wurde zur Erforschung der Stratosphére im Hoéhen-
bereich zwischen 15 und 40 km konzipiert. Durch eine Erweiterung mit einem zweiten
Empfangsteleskop sind nun auch Messungen im Bereich zwischen 200 m und 12 km mdg-

lich. Fur das Tropo3-AerosoI-Lidar wird derselbe Nd:Yag-Laser mit Frequenzverdopplung

1. Polar Stratospheric Cloud
2. Berlin Ozon
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und Verdreifachung, dieselbe Filter-Optik mit Detektoren und dieselben Signal-Digitalisie-
rer und Photonenzahler wie fiir das Strato'-Lidar verwendet. Nur das Teleskop unterschei-
det sie. Die doppelte Nutzung der Gerdte machte die Tropo-Aerosol-Untersuchungen erst

maoglich, da dem Projekt keine eigenen Geldmittel zur Verfligung stehen.

Im Gegensatz zu dem mit einem Durchmesser von 600 mm recht grof3en Spiegel fur die
Stratosphéare kommt ein Spiegel mit nur 150 mm Durchmesser zum Einsatz. Das ist wich-
tig, da sich die Achse des Sendestrahls moglichst nahe der optischen Achse des Teleskops
befinden muss, um ab einer Hohe von einigen hundert Metern auswertbare Signale zu mes-
sen (siehe Abbildung 3-2). Der Abstand zwischen den Achsen konnte je nach Sendekanal
auf 100 bis 120 mm reduziert werden. Das gebuindelte Licht wird bel beiden Teleskopen in
eine 1-mm-Glasfaser eingekoppelt und in den Nachbarraum geleitet.

Dort befindet sich ein optisches Brett (breadboard) mit lichtdichter Abdeckung (Detektions-
box). Da hinein gelangt das Licht beider Fasern. Fur Stratospharen-Messungen befindet
sich noch eine drehende Lochscheibe (chopper) im Strahlengang. Damit kénnen Signale
unterhalb einer frei wahlbaren Hohe ausgeblendet werden. Well Laserpulse in der Zeit bis
zur vollstandigen Offnung bei der Drehzahl der Scheibe von 400 Hz bereits ein bis zwei

Kilometer zuriicklegen, ist das Verfahren fur Nahbereichsmessungen nicht geeignet.

N
)
/

-

+ .3547 + B.3547]
01,8641 = 1.0641

OET: 0.0090, 1.0000 MM BT 0.0000. -1.0080 MM

3008.00

IMA: 0.000, -1.753 NN IMA: 0.06, 1.918 MM

SCALE: 5.000@ MILLIMETERS

Abb. 3-10 Aufbau der Aerosol-Lidar-Detektorbox mit den Strahlen der drei Laser-Wellenléngen und der
zwei Lichtleitfasern. Das Spot-Diagramm und der Fingerabdruck zeigen, wie der Lichtfleck im
Brennpunkt der Sammellinse, also auf dem Detektor aussieht. Die Stahlteiler reflektieren jeweils
nur eine Farbe und transmittieren Licht 1angerer Wellenlange (Hochpass). Zwischen der jeweiligen
Umlenkung und der Sammellinse befindet sich noch ein schmalbandiger Interferenzfilter zur
Unterdriickung des Tageslichts und der anderen Laserstrahlen.

3. Tropo steht fir Troposphére.
1. Strato steht fur Stratosphére.
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In der Detektionsbox wird das Licht zun&chst mit einer Linse auf einen Strahldurchmesser
von ca. 25 mm parallelisiert. Ein Spiegel ware an dieser Stelle besser, da der Farbfehler der
Linse eine Kollimation aller Wellenlangen zwischen 355 und 1064 nm nicht erlaubt. Eine
weitere Schwierigkeit besteht darin, dass mit einer Optik das Licht aus beiden 1-mm-Fasern
abgebildet werden muss. Die gesamte Optik wurde mit der Ray-Tracing-Methode simuliert.
Das Ergebnisist in Abbildung 3-10 zu sehen. Der Lichtfleck auf dem Detektor hat demnach
mindestens einen Durchmesser von 2,8 mm. Das gilt natirlich nur, wenn sich der Detektor
genau im Brennpunkt der Sammellinse befindet und die Eintrittslinse richtig justiert ist. Fur
dasinfrarote Licht ist dasin der Praxis schwer nachzuprifen. Die aktive Flache der Sekun-
dérelektronenvervielfacher hat einen Durchmesser von mindestens 6 mm, also gerade aus-
reichend Platz fur den Lichtfleck. Anders sieht es mit der Detektions-Diode fur 1064 nm
aus. Sie hat nur einen Durchmesser von 1,5 mm. Das Signal aus grof3flachigen Dioden mit
5 mm Durchmesser rauscht zu stark [Immler, 1995]. Deshalb verwenden wir einen Strahl-

teiler und zwei getrennte Dioden fur Strato- und Tropo-M essungen.

Das Tropo-Teleskop weist noch eine Besonderheit auf. Im Stahlengang befindet sich vor
der Fasereinkopplung ein drehbarer Glan-Thomson-Polarisationsfilter. Laserschiisse wer-
den nur abgefeuert, wenn die Durchlassrichtung der Polarisation senkrecht oder parallel zur
Polarisation des Laserstrahls ist. So gelangt abwechselnd Licht der einen oder der anderen
Polarisation zum Detektor. Das digitalisierte Signal wird dann fir jede Farbe in zwel Kané-
len gespeichert. Der Teleskop-Aufbau und die Funktionsweise des Polarisators sind in
Abbildung 3-11 illustriert.

Die Signale der Detektoren werden mit einer zeitlichen Auflésung von 20 MHz, d. h. 7,5 m
Punktabstand, als 12-Bit-Werte digitalisiert und konnen gleichzeitig durch einen
250-MHz-Photonen-Zahler mit 63-stufigem Diskriminator erfasst werden. Das Eingangssi-
gnal wird fur die beiden Digitalisiermethoden (ADCL, PC?) aufgeteilt. Fir den ADC gibt es
drei Eingangsspannungsbereiche: -20 mV, -100 mV und -500 mV. Die gewandelten Signale
werden in Zwischenspeichern abgelegt. Hier konnen bis zu 4096 Signale addiert werden.
Um denselben Wandler fur aternierende Signale verwenden zu konnen, gibt es zwei
Takt-Eingange, die Uber den Zwischenspeicher entscheiden, in dem das jewellige Signal

aufgenommen werden soll. Der Messrechner kommuniziert durch eine Parallelbuskarte der

1. ADC: Analog to Digital Converter
2. PC: Poton Counting
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Ein Glan-Thomson-Polarisations-Teiler besteht aus zwei miteinander
, verklebten Kalkspat-Prismen (Calzit). Der linear polarisierte aufZeror-
'| dentliche Strahl wird ohne Winkelablenkung transmittiert und der
| ordentliche Strahl an der Gehdusewand geblockt. Die Transmission
| liegt im Bereich zwischen 350 und 2300 nm Uber 25 %. Das maximal
\ " erreichbare Unterdriickungsverhaltnisist 10" [Melles-Griot, 2001].

1 Der gesamte Quader wird um die optische Achse gedreht. Dabei gibt er
51 den Takt an, mit dem der Laser abgefeuert wird. Das passiert immer
| genau dann, wenn die Polarisation senkrecht oder parallel zum Sende-
~ lll strahl ausgerichtet ist. Dadurch wird das nicht depolarisierte Laserlicht
I ‘ - abwechselnd geblockt und durchgelassen. Aus dem Intensitatsverhélt-

‘ nis kann die depolarisierende Wirkung der Atmosphéarenschichten
abgel eitet werden.

Abb. 3-11 Aerosol-Lidar-Teleskop mit Depol arisations-Detektor. Optische Komponenten:
Parabolischer Hauptspiegel: d = 150 mm, f = 900 mm,
Offaxis-Paraboloid als Kollimator und 90°-Umlenkspiegel: d=2",f=1,5",
Glan-Thomson Prismen,

Offaxis-Paraboloid zum Biindeln in eine Glasfaser (d = 1 mm), 60° - Umlenkung: d = 13,6 mm,
f=1".

Firma National Instruments mit den Transientenrekorder genannten Wandlermodulen. Von
hier kbnnen einzelne oder eine beliebige Anzahl gespeicherter Signale abgerufen werden.

Wahrend der Dateniibertragung kann nicht gemessen werden.

In Abbildung 3-12 wird ein gemessenes mit einem berechneten Signal verglichen. Die
dynamische Kompression stimmt gut mit der Simulation Uberein. Das bedeutet, dass L aser-
strahl und Teleskop richtig aufeinander justiert waren. In der planetaren Grenzschicht ist
das gemessene Signal stérker als das simulierte. Das liegt am hohen Aerosol-Gehalt dieser
Schicht. Bel Messungen mit grinem Licht sind solche Schichten deutlich sichtbar. In einer
Ho6he von 600 m ist das Signal um 4 Groélenordnungen schwéacher. Ab hier ist das
Signal-zu-Rausch-Verhdtnis zu schlecht, um noch quantitative Auswertungen machen zu
konnen. Treten jedoch Wolken auf, wie hier im Bereich um 11 km, so sind diese deutlich
erkennbar.
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Laser: Typ: Spectra-Physics GCR-4, 30 Hz, SHG? & THGP
Energie bei 1064,1 nm: 500 mJ
Energie bei 532,05 nm: 300 mJ
Energie bei 354,7 nm: 100 mJ

Teleskop klein: Durchmesser: 150 mm
Brennweite: 900 mm
effektive F; an der Fasereinkopplung: 3
Polarisationsfilter: Glan-Thomson-Prismen

Teleskop grofi: Durchmesser: 600 mm
Brennweite: 1800 mm

Lichtleitfaser:  Durchmesser: 1 mm, Quarz

Detektion: Infrarot-Kanal 1064,1 nm: Silizium-Lawinen-Diode von EG& G
sichtbarer Kanal 532,05 nm: EMI-Sekundérel ektronenvervielfacher-Rohre
ultravioletter Kanal 354,7 nm: Hamamatsu H 6780-03 Modul (Abbildung 3-8)
Raman-Kanal 386,65 nm: T

Elektronik: Analog-Digital-Wandler: 12 Bit, 20, 100 und 500 mV, 20 MHz
Photonenzéhler: 250 MHz, 63 Diskriminatorstufen
Kanéle pro Modul: 2 PC + 2 ADC Speicher getrennt taktbar

Messgrofien:  Riickstreukoeffizient B in misr® bei 1064,1 nm, 532,05 nm und 354,7 nm
Extinktion o in m™* bei 386,65 nm
Depolarisation des Laserlichts durch die Atmosphére fur alle Kanéle

Abgeleitete Lidar-Verhaltnis a/f in sr: bei 386,65 nm bzw. 354,7 nm

Grofien:

Grenzschichthohe:

Aerosol-Charakterisierung nach Aggregatzustand (Depolarisation) und Herkunft

(Lidar-Verhdltnis):
Partikelanzahl:

Aerosol-Grofenverteilung:

mittlerer Aerosol-Brechungsindex:

Annahmen Uber Aerosol notwendig

zur sicheren Bestimmung ist die Extinktion bei
mindestens einer weiteren Wellenlange erfor-
derlich [Béckmann, 2001]

Tab. 3-5 Eigenschaften des Aerosol-Lidar der Charité-Station.

a. SHG: Second Harmonic Generation
b. THG: Third Harmonic Generation

3.2.2 Spurengas-Lidar

Auf der Charité-Station wird derzeit noch ein weiteres Lidar betrieben. Esist vor allem zum

Nachweis von Spurengasen geeignet. Sie werden mit der Methode der differentiellen

Absorption (DAS-Lidar oder DIAL)! gemessen. Das Licht fir die Messungen wird mit

einem Titan:Saphir-Laser erzeugt, der tUber einen weiten Wellenlangenbereich abstimmbar
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ist. Der Laserstrahl und das Sichtfeld des Empfangstel eskops werden Uber einen gemeinsa-
men grofRen Spiegel, die Berta, umgelenkt. Durch sie ist die Blickrichtung des
L aser-Fernerkundungsgerétes frei wahlbar. Thr Azimuth- und Elevationswinkel werden
durch eine elektronische Steuerung vom Messrechner aus bestimmt. Nun wird auch der
Vorteil unseres erhdhten Standpunkts Uber den Déchern von Berlin deutlich. Wie das
umlaufende Licht eines Leuchtturms, nur viel gerichteter, kann das Lidar eine Halbkugel
um und Uber uns abtasten. Selbst horizontale Laserstrahlen sind wegen der Gebaudehthe
keine Gefahr fur die Menschen in der Stadt. In Abbildung 3-9 ist die durchschnittliche hori-
zontale Reichweite fir Ozon-Konzentrations-Messungen illustriert. Tabelle 3-6 enthalt hau-
fig verwendete Elevationswinkel und die mit ihnen erfassten Hohenintervalle unter der
V oraussetzung, dass in einem Bereich zwischen 800 und 3000 m entlang des Laserstrahls

gemessen werden kann.

3.2.2.1 Der abstimmbare Zwei-Wellenléingen-Festkorperlaser

Der wichtigste Schritt bei der Konstruktion eines Absorptions-Lidar ist die Auswahl bzw.
die Entwicklung eines Lasers, der genau die erwiinschten Farben hervorbringt. Mindestens
zwei von der zu vermessenden Substanz unterschiedlich stark absorbierte Wellenléngen
sind erforderlich. Die Spektralbereiche aul3erhalb des sichtbaren sind eindeutig vorzuzie-
hen, da dort die Intensitét der Sonnenstrahlung geringer ist. Das schwéchere Hintergrund-
licht fuhrt zu einem besseren Signal-zu-Rausch-Verhéltnis und einer grof3eren Reichwelte.
Der ultraviolette Spektralbereich ist dem infraroten Uberlegen, daim UV-Bereich die Ray-
leigh-Streuung Uber die Aerosol-Streuung dominiert. Das fihrt zu stdrkeren und gleichmé&-

[Bigeren Signalen.

Wir verwenden einen Titan:Saphir-Laser mit Blitzlampen. Das ist recht ungewohnlich, da
aus heutiger Sicht stabil laufende Nd:Yag-Laser als optische Pumpe besser geeignet
erscheinen. Dennoch ist nach einigem Experimentieren ein stabil laufender, optimal ange-
passter Laser entstanden, der es ermdglicht, Ozon- und NO,-Konzentrationen zu messen.
Im Abstimmbereich der dritten Harmonischen der Grundfregquenz liegen noch eine Vielzahl
weiterer Absorptionsbanden interessanter Spurengase, deren Konzentration aber zur Zeit -

zum Gluck fur die Umwelt - unterhalb der Nachwei sgrenze unseres Verfahrens liegen.

1. DIAL: Differential Absorption Lidar
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Abb. 3-12 Dynamische Kompression und Vergleich zwischen gemessenem und simuliertem Signal des

Aerosol-Lidar der Charité-Station (532 nm, parallel zum Laser polarisiert, 2000 Schiisse gemittelt).
Das gemessene Signal ist in der planetaren Grenzschicht und an der Tropopause etwas starker als
das berechnete Signal. Das liegt an der verstérkten Riickstreuung durch Aerosol bzw. Wolkentrop-
fen, diein der Simulation nicht beriicksichtigt wurden. Das Signal wurde am Nachmittag des
25.8.1999 gemessen.

Reichweite / m Winkel /% go 4° 8° 15° 30° 35¢ 90°
800 m 100 156 211 307 500 559 900
3000 m 100 309 518 876 1600 1821 3100

Tab. 3-6 Hohenintervalle Gber dem Boden fir die am haufigsten verwendeten Elevationswinkel der
Bertaunter der Annahme eines auswertbaren Messberei chs zwi schen 800 und 3000 m entlang
des Laserstrahls.

Die Grundlagen des Titan: Saphir-Lasers wurden in den letzten Jahren ausfthrlich diskutiert
[Hoffstadt, 1995, Kolenda, 1993, Frey, 1997]. Trotzdem blieb seine Anwendung schwierig

und ist in entscheidendem Mal3e vom personlichen Erfahrungsschatz des Betreibers abhén-

gig.



Die Lidar-Station Charité

157

Laser: Typ: Blitzlampen-gepumpter Ti:Al,04% SHG & THG
Grundwellenlénge: 760 bis 866 nm; zwischen 120 und 150 mJ
SHG: 380 his 433 nm; zwischen 10 und 20 mJ
Energie der THG: 255 bis 288 nm; zwischen 0,7 und 2 mJ
Kalibration: M cPherson-Gitter-M onochromator mit Diode
Energie-Monitor: Molectron-Bolometer
Divergenz: 3,5 mrad
Durchmesser: 5mm
Sendeteleskop:  Offaxis-Parabol-Spiegel und achromatische Streulinse
Linse: f=-100
Teleskop-Durchmesser: 100 mm
Brennweite: 2000 mm
Aufweitung: x 20
L aserdivergenz nach Aufweitung: 175 prad, Durchmesser 100 mm
Empfangstele-  Durchmesser: 400 mm
skop: Brennweite: 1200 mm
Lichtleit-Faser: 1,5 mm, Quarz
F-Zahl: 3
Sichtfeld: 1,25 mrad
Umlenkspiegel: Beschichtung: Aluminium enhanced uv
Grofe: 600 mm x 1300 mm
Steuerung:
Detektion: Tagedlichtfilter: Gitter-Monochromator
spektrale Aufldsung: 4 nm pro 1 mm Eintrittsspalt
NO,-Interferenz-Filter: CWLP: 397,66 + 0,66 nm, HW® = 2 + 0,5 nm
Detektor: EMI UV-Sekundérel ektronenvervielfacher-Roéhre
Elektronik: Analog-Digital-Wandler: 12 Bit, 20, 100 und 500 mV, 20 MHz
Photonenzéhler: 250 MHz, 63 Diskriminatorstufen
Kandle: 2 PC + 2 ADC Speicher getrennt taktbar
Messgrofien: Konzentration: Ozon, NO,, Tolual, SO,

Riickstreukoeffizient B in m s

in Spektralbereichen ohne Molekular-Absorption

abgeleitete Gro-
Ren:

Lidar-Verhaltnis a/f in sr:
UV:Extinktion in 1/m:

Dagleichzeitig ein Aerosol-Lidar betrieben wird,
kénnen die damit gemessenen Aerosoleigenschaf-
ten in die DIAL-Auswertung einbezogen werden

(siehe DIAL-KIett [Immler, 1999]).

Tab. 3-7 Eigenschaften des Spurengas-Lidar auf der Charité.

a. Titan-Saphir

b. Center Wavelength

c. Half Width
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Im Laser-Oszillator sorgen drei hintereinander gestellte Prismen fir eine Einschrénkung des
Spektralbereichs des emittierten Lichts auf etwa 1 A. Diese Linienbreite gilt allerdings nur
pro Schuss. Im Mittel Uber 1000 Schiisse liegt sie dann bereits bel 1 nm. Mit einem Etalon
liefRen sich die dafir verantwortlichen Lasermoden einfach unterdriicken, wenn da nicht zu
viele Punkte sehr hoher Energiedichte (hotspots) im Strahlprofil wéren. Diese bearbeiten
jedes Material, mit Ausnahme von Saphir, im Strahlengang des Oszillators, so dass die
Oberflache bald aussieht, als wéare ein Fingerabdruck darauf. Damit schwindet die Aus-
gangsenergie. Erfreulicherweise funktioniert eine (wenn auch energieverschwenderische)
Methode, die Linienbreite der zweiten und vor alem der dritten Harmonischen einzu-
schréanken. Fir die Frequenzverdopplung wird ein LBO®- und fir die Verdreifachung ein
BBO?Kristall verwendet. Die Linienbreite ist dann durch den kleinen Phasenanpassungs-
winkel auf ca. 1,5 A beschréankt. Der Abstimmbereich des Lasersist durch die Reflektivitét
der dielektrisch beschichteten Oszillatorspiegel vorgegeben. Durch ihre maximale Reflekti-
vitét oberhalb des Maximums der Titan:Saphir-Verstarkungskurve (ca. 760 nm) liegt das
Maximum der Ausgangsenergie bel 840 nm. Das ist wichtig, um durch Frequenzverdreifa-

chung den gunstigsten Spektralbereich fir Ozon- und SO,-Messungen zu erreichen.

Auskoppel- Giite- Ablenk-
Spiegel Schalter  Titan:Saphir-Kristall ~ Quader

- A

Prismen
End-
Spiegel

——

Abb. 3-13 Titan:Saphir-Laser mit Zwei-Wellenldngen-Oszillator

1. Lithium Triborat
2. BetaBarium Borat
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Die Hauptarbeit bestand in der Optimierung des Oszillator-Designs. Das wurde dringend
notwendig, da zwei der sehr teuren Laserstdbe unbrauchbar geworden waren. Im Inneren
hatten sich kleine Blaschen gebildet, die zu starker Streuung fuhrten und so den Kristall
irreversibel unbrauchbar machten. Durch eine Anpassung der Kriimmung und der Reflekti-
vitét des Auskoppelspiegels konnte die Ursache behoben werden. Der Laser-Oszillator ist
nun sehr stabil und lauft mit vielen Moden. Das fihrt zu einem fast rechteckigen Strahlpro-
fil und einer hohen Divergenz von 3,5 mrad, was eigentlich ungunstig fur Lidar-Anwendun-
gen ist. Die sichtbarste Verénderung nach dem Re-Design war, dass ein vorher nicht zu
unterdriickendes Pre-Lasing nun bei guter Justage der Pockels-Zelle verschwand. Meine
Annahme ist, dass durch das Vorab-Lasen kleine Bereiche im Moment des eigentlichen
Schusses bevorzugt waren (seeding) und dort die thermische Beanspruchung zu mechani-
schen Veranderungen (Blasenbildung) fuhrte. Zusétzlich wurde der gesamte Strahlengang
im Laser verrohrt und ein elektrischer Schliefimechanismus (shutter) im Oszillator ange-
bracht. So kann der Strahlengang erst dann freigegeben werden, wenn alle Teile ihre
Betriebstemperatur erreicht haben (etwa 20 min nach dem Einschalten). Die Wellenlange
und die Energie des Lasers werden mit einem Spektrometer und einem Bolometer standig
Uberwacht. Das hierfur notwendige Licht wird am letzten Umlenkspiegel vor dem Aufwel-
tungsteleskop abgezweigt, der nur blaues und UV-Licht, nicht aber die Grundfarbe des
Lasers reflektiert.

Aul¥erdem waren umfangreiche Veranderungen am Laser-Netzteil notwendig, um die elek-

tromagnetischen Abstrahlungen auf ein akzeptables Mal3 zu reduzieren.

3.2.2.2 Signalempfang und Erfassung

Das Empfangsteleskop besteht aus einem parabolischen Spiegel mit einem Durchmesser
von 400 mm und einer Brennweite von 1200 mm. Im Brennpunkt befindet sich eine Quarz-
faser mit einem Durchmesser von 1,5 mm. Durch sie wird das Licht Uber eine Entfernung
von 6 m in den Detektionsraum geleitet. Auf diese Weise werden Laser und Detektor raum-
lich getrennt, um die Stérungen durch elektromagnetische Abstrahlung gering zu halten. Im
Detektionsraum gelangt das Licht zundchst in einen kleinen Gittermonochromator mit
einem sphérischen Konkavgitter (f = 150 mm). Die Abbildung und Furchenanzahl des Git-
ters sind genau so gewahlt, dass sich mit der durch den Faserdurchmesser (1,5 mm) gegebe-
nen Eintrittsdffnung eine Auflésung von 6 nm ergibt (Gitterdispersion: 4 nm pro 1 mm

Spaltéffnung). Wenn das Gitter staubfrei ist, erreicht man auf diese Weise eine Unterdrik-
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Abb. 3-14 Rickstreusignale des Lidar-Systems der Charité-Station.

kung des Hintergrundlichts um 4 Grof3enordnungen. Die Transmission durch den Mono-
chromator liegt je nach Polarisation des Lichts zwischen 60 und 40 %. Am Ausgang wird
das Licht durch einen UV-sensitiven Sekundérelektronenvervielfacher nachgewiesen. Als
Wandler wird das gleiche Modul verwendet, das bereits im Abschnitt Gber das Aero-
sol-Lidar beschrieben wurde. Sowohl das stark als auch das schwach absorbierte Signal
werden mit nur einem Detektor nachgewiesen und danach mit derselben Elektronik verar-
beitet. Erst nach dem Analog-Digital-Wandler werden sie in verschiedene Speicher abge-
legt. Durch dieses Konzept werden Fehler vermieden, die durch unterschiedliche Detektor-
und Elektronik-Eigenschaften entstehen.

Das Lidar kann wahlweise mit oder ohne den grof3en, bereits erwahnten Umlenkspiegel
namens Berta betrieben werden. Ein grof3es Problem eines solchen Spiegels ist die schnell
schwindende Reflektivitét. Eigentlich misste Berta jedes Jahr neu beschichtet werden. Well
sie so grofd und schwer ist, geht das aber nicht. Bel einigen Umlenkwinkeln reflektiert sie
gerade noch 10 %. Hier gibt es also ein grofes Potenzial fir Verbesserungen. Interessant ist
der Vergleich zwischen der Form des Signals mit und ohne Spiegel. Nur wenn Teleskop-
sichtfeld und Laserstrahl vollig parallel sind, haben die Signale mit und ohne Spiegel die
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gleiche Form. Der Vergleich dient deshalb als Kontrolle fir eine perfekte Alinierung von
Sendestrahl und Teleskopsichtfeld.

3.3 Das Kilohertz-Lidar

Ein Projekt der Deutschen Bundesstiftung Umwelt hat es uns finanziell ermdglicht, die Vor-
teile von Lasern mit der hohen Wiederholrate von einem Kilohertz zu ergrinden. Wir
begannen 1997 mit dem ehrgeizigen Projekt, die Spurengasmessung durch Anwendung
abstimmbarer UV- und IR-Laser zu verbessern. Am Anfang des Projekts stand die Entwick-
lung der Laser. Diese schwierige Aufgabe sollte an der Universitét Kaiserslautern mit neuen
OPO! gelost werden, die mit industrietauglichen diodengepumpten Festkorperlasern
(DPSS-Laser?) angeregt werden. Nach zwei Jahren Projektlaufzeit stellte sich jedoch her-
aus, dass der Pump-Laser nicht geniigend Energie hat, um mit den OPO die erforderlichen
Spezifikationen zu erreichen. Die Kosten flr einen stérkeren Laser lagen Uber dem Budget.
Daraufhin wurde beschlossen, Lidar-Messungen direkt mit dem bereits im Projekt vorhan-
denen Laser zu machen und einen durchstimmbaren UV-Laser auf andere Art zu bauen. Der
IR-OPO befindet sich nun zum Ende des Projekts noch immer in Entwicklung. Durch den
unerwarteten Projektverlauf haben sich bei den weiteren Arbeiten ganz neue Aspekte fir
L aser-Fernerkundungsmessungen aufgetan. Durch den zur Verfiigung stehenden Laser und
eine eigens fur hohe Wiederholraten entwickelte Detektionsoptik und -elektronik konnten
die Moglichkeiten und Grenzen zeitlich extrem hochaufl 6sender Messreihen erforscht wer-

den.

3.3.1 Vorteile und Grenzen hoher Pulswiederholraten

Well die Verwendung hoher Pulswiederholraten eine Neuerung auf dem Gebiet der
Laser-Fernerkundung darstellt, werden zunachst einige allgemeine Uberlegungen tber zu
erwartende Vorteile und methodische und technische Probleme bei ihrer Nutzbarmachung
angestellt.

Die Grenze bei der Erhdhung der Wiederholrate liegt methodisch bedingt bei einigen Kilo-
hertz. Bevor der néchste Puls abgefeuert wird, sollte der vorhergehende bereits gentigend

Abstand gewonnen haben, damit sein Rickstreusignal sich nicht mit dem des Nachfolgers

1. Optisch-parametrischer Oszillator
2. Diode-Pumped Solid State L aser



162 Die Messgerdite

Uberlagert. Bei einem Kilohertz liegt eine Millisekunde zwischen den Schiissen, was einem
Abstand von 300 km entspricht. Der Abstand sollte, je nach Design der Detektionsoptik,
nicht kleiner als 200 bis 30 km, also 1,5 bis 10 kHz werden.

Weiterhin stellt sich die Frage, welche Prozesse mit einer so hohen Abtastrate beobachtet
werden sollen und welche technologischen Vorteile ein solcher Laser bringen konnte. Che-
misch bedingte Konzentrationsveranderungen von Spurengasen oberhalb der Nachwels-
grenze des DIAL-Verfahrens laufen viel langsamer, in Zeitrdumen von Minuten bis
Stunden, ab. Hier steht also eher die Verringerung der Nachweisgrenze im Vordergrund.
Laser-Fernerkundungsverfahren bendtigen mindestens eine Mittlungszeit von einigen

Minuten, um Spurengaskonzentrationen zu messen.

Die Turbulenz in der planetaren Grenzschicht erzeugt Wirbel mit Ausdehnungen in der
GroRenordnung von 1072 bis 102 m [Arya, 1988]. Jeder von ihnen kann das Laserlicht auf
andere Weise streuen (Aerosol) oder brechen (Temperatur) und somit das Messsignal beein-
flussen. Die durchschnittliche Windgeschwindigkeit kann etwa 30 m/s, d. h. 3 cm/ms, errei-
chen. Das bedeutet, dass die schnellsten Wirbel mit einer Ausdehnung entsprechend dem
Durchmesser des Laserstrahls von z. B. 30 cm nur 10 ms brauchen, um ihn zu durchqueren.
Hier zeigt sich, dass ein Kilohertz kein schlechter Wert ist, da man diesen Prozess mit 10
Schiissen vermessen kénnte. Kleinere Wirbel as der Laserstrahl-Durchmesser werden
natirlich keine bedeutende Spur im Signal hinterlassen. Es sollte also prinzipiell mdglich

sein, die Turbulenz in der planetaren Grenzschicht durch Riickstreumessungen zu studieren.

Einen welteren Vortell bietet die hohe Wiederholrate, wenn die Richtung von Laserstrahl
und Teleskop-Sichtfeld schnell veranderbar ist. Dann kann die Geschwindigkeit fliegender
Objekte durch Korrelation von Signalen bestimmt werden. In erster Linie interessieren uns
hier Wolken und Wirbel - aber auch kinstliche Objekte wie Flugzeuge oder Raketen lassen
sich so beobachten. Es scheint also durchaus lohnenswert, die entsprechende Technik zu
entwickeln. Die besten Anwendungen offenbaren sich ohnehin selten durch Nachdenken,

sondern im Experiment.

Die technischen Probleme ziigeln schon eher die Phantasie. Wie grof3 muss die Energie
eines Einzelpulses sein, damit Unterschiede zwischen den Ruckstreusignalen nachweisbar
sind? Im Vorfeld der Experimente lief3 sich das nur durch Simulation oder Skalierung vor-

handener Messungen auf die Ausgangsenergie des Kilohertz-Lasers abschétzen (siehe
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Abbildung 3-16). Ein Schuss mit griinem Licht erzeugt im Aerosol-Lidar auf der Charité
ein Rickstreusignal mit einem Maximum von ca. 200 mV bel 200 m Entfernung und einer
Reichweite von 6 km, gemessen im Messbereich bis 500 mV mit 4096 Digitalisierstufen.
Der dort verwendete L aser unterscheidet sich von unserem Kilohertz-Laser um einen Faktor
50 in der Wiederholrate (geringer) und der Ausgangsenergie (hdher). Pulsléange (ca. 12 ns)
und Durchschnittsleistung (ca. 5 W) sind etwa gleich. Das bedeutet, dass wir mit einem
Signalmaximum von 4 mV und bei angepasstem Eingangsverstarker auch mit der gleichen
Reichweite rechnen konnten. Trotz dieser Ermutigung mussten wir auf das Experiment war-

ten, um herauszufinden, ob die Streuschwankungen aus dem Rauschen heraustreten.

Daran schliefdt sich auch schon die néchste Frage an. Wie schnell nacheinander kénnen
Signale mit hoher Qualitét aufgezeichnet und gespeichert werden? Die Arbeit an diesem
Problem machte den grofdten Teil der elektronischen Entwicklungsarbeit im Projekt aus.
Insbesondere mussten Entscheidungen Uber Abstriche in der Leistungsfahigkeit getroffen
werden, da sich nicht alles gleichzeitig optimieren lasst. Wir benutzen nun eine Transfer-
karte zum Rechner, mit der 60 MB/s Ubertragen werden kdnnen. Die Grenze ist leider bis-
her die maximale kontinuierliche Transferrate auf die Festplatten von ca. 36 MB/s. Der neu
entwickelte Wandler digitalisiert die Werte mit 14 Bit, d. h. in 16384 Stufen und einer
Geschwindigkeit von bis zu 60 MHz. Die Genauigkeit der feinen Digitalisierstufen 18sst
sich aber nur bis etwa 20 MHz ausnutzen. Wie in den Modulen im Lidar auf der Charité
koénnen Signale mit einer maximalen Lange von 16.000 Punkten intern addiert und in zwei
Speichern pro Kanal zur Abholung bereit gelegt werden. Fur das aktuelle Konzept sind vier
Kandle erforderlich. Bei einem Kilohertz Einzelschussmessung, 4 Kandlen, 4000 Mes-
spunkten pro Kanal und 2 Byte Werten ergibt sich eine Ubertragungsrate von 32 MB/s. Das
ist also gerade noch realisierbar. Noch hohere Abtastraten atmosphérischer Prozesse werden
aber mit Sicherheit in Zukunft durch schnellere Rechentechnik mdglich sein. Die genannten
Details sind nur die Spitze des Eisbergs aller Spezifikationen und sollen verdeutlichen, wo

derzeit die Grenzen liegen.

Ein weiteres Problem im Vergleich zu herkébmmlichen Laser-Fernerkundungsverfahren
besteht darin, dass durch die etwa 50 mal haufigeren Messungen mit einem 50stel der Puls-
energie der Kontrast der Laserstrahlung gegentiber dem Tageslicht viel schlechter ausfallt.
Die Ldsung besteht in einer optimalen Anpassung der optischen Bandpassfilter an die zu

erwartende Linienbreite des erwiinschten Rickstreusignals. Mit Molekllphysik und Theo-
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rien der Aerosol-Streuung muss deshalb genau ausgelotet werden, was zu erwarten ist.
Schmale Bandbreiten erfordern dann geringere Toleranzbereiche der Komponenten in der

Detektionsoptik.

Um die Vorteile des Kilohertz-Lidar zu nutzen, missen schnelle atmosphérische Prozesse
durch kraftige Signale und langsame Prozesse durch Mittlung tUber viele Laserschiisse auf-
genommen werden. Konzentrationsmessungen von Spurengasen im Sub-ppm-Bereich mit
der DIAL-Methode gehoren in die Kategorie der langsamen Messungen, fr die Messzeiten
von einigen Minuten erforderlich sind. Wenn die Fluktuation der einzelnen Schiisse gleich-
zeitig gemessen wird, kdnnen die daraus entstehenden Fehler bei der Mittlung abgeschétzt,

verhindert oder korrigiert werden.

Ein weiteres Augenmerk gilt der Robustheit, Sicherheit und Verflgbarkeit der Laser.
diodengepumpten Festkdrperlasern scheint im Moment bei industriellen Anwendungen die
Zukunft zu gehoren. Die Wiederholraten sind leider meist hoher als 10 kHz, da erst hier
ungepulste Dioden bel gutem Wirkungsgrad verwendet werden kdnnen. Aul3erdem verlangt
die Industrie beim Locherbohren und Belichten nicht nach den kurzen Pulslangen, die fir
uns notwendig sind. Trotzdem gibt es die Laser, die wir brauchen - z. B. den Starline der
Firma Lambda Physik. Von anderen Firmen, wie Cutting-Edge, sind Komponenten zu
haben, die wie Bausdtze zusammenpassen. Dioden erméglichen ein gleichmaiigeres und
schmalbandiges optisches Pumpen im Vergleich zu BlitzZlampen. Dadurch kann das Pro-
blem der thermischen Linse, die der Laserkristall bildet, besser optimiert werden. Auf diese
Weise erhdlt man TEMgy-Einmoden-Laser mit geringen Pulsenergie- und Richtungs-
schwankungen, diinnen Strahlquerschnitten von ca. 1 mm und somit auch hoher Konversi-
onseffizienz fur nichtlineare Prozesse. Die diinnen Strahlen sind auch aufgeweitet noch mit
kleinen Optiken Ubertragbar. Wegen der geringeren Energiedichte ist die Augensicherheit

hoher und die optischen Elemente haben eine hdhere Haltbarkeit.

3.3.2 Das Raman-Aerosol-Ozon-Wasserdampf-Lidar

Fir die Klimaforschung und die Modellierung von Chemie und Ausbreitung von Luft-
schadstoffen stehen langfristige Messreihen der dreidimensionalen Verteilung des Aerosols,
des Wasserdampfs und des Ozons derzeit an erster Stelle der Wunschliste. Mit den in die-
sem Kapitel bereits beschriebenen Techniken ist man zwar bereitsin der Lage, die erforder-

lichen Messungen durchzufUhren, der technische Aufwand ist jedoch recht grof3, dafur jede



Das Kilohertz-Lidar 165

Messgrof3e andere Laser bendtigt werden. Hinzu kommen die in Kapitel 2 beschriebenen
methodischen Probleme bel der Inversion elastischer Signale und mit dem Aerosol-Riick-

streukoeffizienten beim einfachen DIAL-Verfahren.

Eine gleichzeitige L6sung des Laser- und des methodischen Problems kann durch Messung
von elastischen und Raman-verschobenen Signalen erreicht werden. Ozon kann wegen sei-
ner geringen Konzentration leider nicht durch sein eigenes Raman-Signal nachgewiesen
werden [Sigrist, 1994]. Sein aul3ergewohnlich breitbandiges Absorptionsspektrum im ultra-
violetten Spektralbereich ermdglicht jedoch die Messung durch unterschiedlich starke
Absorption der in der Atmosphare durch Raman-Streuung an Sauerstoff und Stickstoff fre-
guenzverschobenen Riickstreusignale. Damit ertibrigt sich auch das in § 2.2.3.2 beschrie-
bene methodische Hauptproblem des DIAL-Verfahrens, weil die Ruckstreuintensitét nun
unabhéngig von der Aerosol-Streuung ist. Sie ist nur noch von den Raman-Streuguerschnit-
ten, den Konzentrationen von Sauerstoff und Stickstoff, deren Verhdtnis bis in grol3e
Hohen konstant bleibt, und der Extinktion abhéngig. Das Raman-Signa des Wasserdampfs
kann direkt zur Bestimmung seiner Konzentration benutzt werden. Fir die Bestimmung von
Aerosol-Eigenschaften eignen sich elastische und Raman-Signale aulerhalb der molekula-

ren Absorptionsbanden.

Eine Kombination der gerade beschriebenen Verfahren ist mit einem einzigen Nd:Yag-Fest-
korperlaser moglich. Dazu muss gleichzeitig die Grundwellenlange und deren zweite und
vierte Harmonische in die Atmosphére gesendet werden. Die durch atmosphérischen Stick-
stoff und Sauerstoff Raman-verschobenen Signale der vierten Harmonischen dienen der
Berechnung der Ozon-Konzentration und der UV B-Aerosol-Extinktion. Aus dem Wasser-
dampf-Raman-Signal wird die Wasserdampf-Konzentration abgeleitet. Die elastischen
Signale ergeben die Aerosol-Ruckstreukoeffizienten bei drei Wellenlangen und die Aero-
sol-Depolarisation. Mit einem welteren Stickstoff-Raman-Kanal im sichtbaren Spektralbe-

reich wird auch dort die Aerosol-Extinktion gemessen.

Ein solches Messsystem wurde mit einem halbleiterdiodengepumpten Nd:Yag-Festkorper-

laser mit einer Pulswiederholrate von 1 kHz aufgebaut.

3.3.2.1 Laser und Drei-Wellenléingen-Sendeoptik
Der Laser emittiert Licht in drel verschiedenen Farben mit einer Pulswiederholrate von

1 kHz. Die Grundwellenlange ist 1064,10 nm mit der fir Nd:Yag-Laser typischen Linien-
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Lambda Physik Starline

Laser: Typ: Diodengepumpter Nd:Yag mit SHG und FHG
Wellenlangen: 1064,10 nm, 532,05 nm, 266,03 nm
Pulsenergie: 8mJ 5mJ,1mJ
Pulswiederholrate: 1kHz
Strahldurchmesser: ~1,5mm
Sendeoptik: Strahlaufweitung: 10 x Linsentel eskope
Sendespiegel: 90°-Prisma
Straf.ﬂdlvergenz nach Aufwei- 0.7 mrad
tung:
Empfangsoptik: Teleskopdurchmesser: 200 mm
Teleskopbrennweite: 800 mm
Teleskoptyp: Dall-Kirkham
Eintrittsblende: variabel
F-Zahl: 4
Ermof anaskandle: 1064,10 nm, 607,33 nm, 532,05 nm || und [J,
prang ' 294,67 nm, 283,60 nm, 277,51 nm, 266,03 nm
Tageslichtunterdriickung: schmalbandige Interferenzfilter
Kanaltrennung: Spiegel, Polarisationsguader
M essrichtung: frei wahlbar
Digitalisiergenauigkeit: 14 Bit (16384 Stufen)
Messbereiche: 10, 20, 100 und 500 mV
Elektronik: Analog-Digital-Wandler: Zeitaufldsung: 20 und 40 MHz
Ortsauflésung: 7,5 bzw. 3,75 m
Einzel schussaufzeichnung bis 1 kHz méglich
ey Zahlrate: 800 MHz
Photonenzahler: Hohenauflésung: 37,5 m
- Sekundérel ektronenvervielfacherréhren von Hama-
Detektoren: matsu mit spezieller Stromversorgung von Licel
- Lawinen-Photodiode 3 mm von Licel
Messgrofien: Konzentration: Ozon, Wasserdampf

Aerosol -Rickstreukoeffizient:

Aerosol-Extinktion:

Aerosol-Depolarisation

1064,10 nm, 532,05 nm, 266,03 nm
607,33 nm, 283,60 nm, 277,51 nm

Sekundire Gro-
flen:

Aerosol-GrofRenverteilung
Aerosol-Brechungsindex

Mischungsschichthéhe

Energiespektrum der Turbulenz

Anzahl, Medianwert und Breitenparameter der Moden

Tab. 3-8 Eigenschaften des Kilohertz-Aerosol-Ozon-Wasserdampf-Lidar.
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breite von ca. 100 GHz (entspricht 0,38 nm). Durch zweifache Frequenzverdopplung wer-
den die zweite und vierte Harmonische der Grundfrequenz erzeugt (532,05 nm, 266,03 nm).
Alle Strahlen haben einen Durchmesser von ca. 1,5 mm und werden einzeln durch Linsen-
teleskope um das 10-fache aufgeweitet. Die Ausgangsdivergenz des Lasers, die je nach
Kanal zwischen 0,7 und 3 mrad liegt, verringert sich somit um denselben Faktor und
erreicht damit einen guten Bereich. Die Fluktuation der Ausgangsenergie liegt bei alen

Kanalen unter 4 %.

Ein Ziel bel der Konstruktion war es, die Messrichtung variabel zu halten, ohne kompli-
Zierte oder anfallige Technik verwenden zu missen. Deshalb ist die Teleskopaufhangung
eine drehbar gelagerte Hohlachse. In ihrer Mitte verlaufen alle drel Sendestrahlen wohl ali-
niert. Ein technisches Problem ergab sich bei der Suche nach einem diel ektrisch beschichte-
ten Sendespiegel fur die drei weit auseinanderliegenden Laserwellenléngen. Deshalb wird
nun ein 90°-Prisma as Sendespiegel verwendet. Eine Kathete des Prismas schlieft auch
gleichzeitig die Hohlachse nach aul3en ab, so dass sich Laser und Elektronik in einem vollig
geschlossenen Gehéuse befinden. In dieser Anordnung kdnnen das Sichtfeld des Teleskops
und die drel Laserstrahlen gleichzeitig um eine Achse gedreht werden, ohne das sich ihre

Alinierung veréndert.

Sendestrahl

Abb. 3-15 Schemader Sende- und Empfangsoptik.

3.3.2.2 Multispektrale Empfangsoptik
Das Messprinzip beruht darauf, die drei elastisch gestreuten und vier Raman-verschobenen
Ruckstreusignale gleichzeitig zu erfassen. Dazu missen die verschiedenen im Ruickstreu-

signal enthaltenen Farben optisch voneinander getrennt werden. Zusétzlich sollen auch ela-
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Abb. 3-16 Simulation der Signalform des KiloHertz-Lidar bei den Wellenldngen 266 und 532 nm. Die
schwarzen Kurven sind das Ergebnis, wenn axial zum Teleskop gesendet wird, die grauen entspre-
chen einem Abstand von 170 mm zwischen Laserstrahl- und Teleskopachse.

stische Ruckstreuignale mit paralleler und senkrechter Polarisation relativ - zur
Laserstrahlung voneinander getrennt empfangen werden, um so die Aerosol-Depolarisation

Zu messen. Insgesamt sind das acht Empfangskanéle.

Das Licht wird, wie in 8 3.1.3 beschrieben, mit einem Teleskop empfangen. Bevor es auf
den Detektor fallt, mussen das ebenfalls empfangene Hintergrundlicht und die jewells ande-
ren Rickstreusignale durch Filterung soweit unterdriickt werden, dass die nétige Reich-
weite erzielt wird, der Detektor durch hohen Dauerstrom nicht Ubersteuert wird und eine

Uberlagerung mit anderen Signalen ausgeschlossen ist. Das ist keine einfache Aufgabe, da
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die Signalintensitédten sich um bis zu 4 Grél3enordnungen unterscheiden, und der Signal-
zu-Rausch-Abstand gegeniiber dem Hintergrundlicht wegen der geringen Pulsenergie des
verwendeten Lasers klein ist. An dieser Stelle muss ein Nachtell eines Systems mit hoher
Laserpulsrate durch die Empfangsoptik und -elektronik ausgeglichen werden. Deshalb wur-
den sehr schmalbandige Interferenzfilter eingesetzt. Diese haben natilrlich auch sehr
geringe Toleranzen gegenuiber Winkeléanderungen des einfallenden Lichts und Temperatur-
schwankungen. Auf3erdem andert sich die Signaform im Bereich des Signalbeginns einzel-
ner Kandle unterschiedlich, wenn sich der Strahlengang in der Detektionsoptik nur minimal
andert. Das ist fir Messungen in der planetaren Grenzschicht inakzeptabel. Deshalb ist ein
temperaturstabiler und robuster mechanischer Aufbau des Teleskops und der daran
anschlief3enden Optik ein sehr wichtiger Bestandteil des Systemdesigns. Das Zidl ist, die
Abbildung durch das schwenkbare Teleskop mit angeschlossener Empfangsoptik in alen
Positionen und selbst bei einseitiger Erwarmung des Gehéauses soweit konstant zu halten,

dass sich die Signalform nicht &ndert.

Ein einfaches Newton-Teleskop kommt fir einen kompakten und stabilen Aufbau nicht
infrage, da es einen relativ langen und damit temperaturempfindlichen Korper hat und die
direkt angekoppelte umfangreiche Optik es unsymmetrisch an einer Seite belasten wirde.
Nach Ray-Tracing-Simulationen und Diskussionen mit Optik-Herstellern fiel die Wahl auf
ein Dall-Kirkham-Teleskop. Es verbindet auf ideale Weise Kompaktheit, einfache Justier-
barkeit, hohe Toleranzen bel gleichzeitig geringen Abbildungsfehlern und einen glinstigen
Preis. Letzeres ist wichtig, da kurzbrennweitige Teleskope mit symmetrischer Auskoppe-
lung durch den Hauptspiegel nicht kommerziell erhdtlich sind und somit eine Sonderanfer-
tigung notig ist. Sie sind fur Astronomen von geringem Interesse und schwer herstellbar, da
der Hauptspiegel stark gekrimmt sein muss. Abbildung 3-16 zeigt die Ergebnisse einer
Simulation der Funktion der geometrischen Kompression und die resultierenden Riickstreu-
signale fur die sichtbare und infrarote Laserstrahlung. Das Teleskop hat einen
200-mm-Hauptspiegel, einen 80-mm-Sekundarspiegel und eine effektive Brennweite von
800 mm.

3.3.2.3 Signalaufnahme
Die 8 Ruckstreusignale werden mit 7 Sekundarel ektronenvervielfachern und einer Photo-
diode empfangen. Um die verschieden starken Signale mit der jeweils bestmdglichen Zeit-

auflosung bei sehr gutem Signal-zu-Rausch-Verhdltnis digital im Rechner zu verarbeiten,
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400 mm

Abb. 3-17 Konstruktionszeichnung des Dall-Kirkham Teleskops, erstellt mit dem Optik-Design-Programm
Zemax. Durch Spiegel verschiebungen und -verkippungen und Veradnderungen der Optik gegeniiber
den gegebenen Spezifikationen wurden die entsprechenden Verénderungen der Abbildung des
Laserstrahls auf den Detektor bestimmt und die méglichen Toleranzen der optischen Komponenten
und Halterungen festgel egt.

war die Entwicklung einer neuen Wandler-Elektronik erforderlich. Im Fall der elastisch
gestreuten Signale reichen Einzel schussaufnahmen, um ein Signal zu messen, wohingegen

bei Raman-Signalen Uber viele Schiisse addiert werden muss.

Zur Wandlung der elastischen Rickstreusignale wurde gemeinsam mit der Firma IRAS
GmbH ein neuer , Transientenrekorder”, ein hochaufldsender Analog-Digital-Wandler zur
Aufnahme von Zeitsignalen, entwickelt. Das Hauptziel der Neuentwicklung war, Einzel-
schiisse mit einer Wiederholrate von bis zu 1 kHz aufzunehmen und gleichzeitig die sonsti-
gen Parameter der bisher vorhandenen Gerdte zu verbessern. Als Schranke fir die
Geschwindigkeit der Signalaufnahme stellten sich letztendlich die internen Dateniibertra-
gungsraten der Rechner heraus. Deshalb musste ein Kompromiss zwischen der Anzahl der
Kandle, der Anzahl der Datenpunkte pro Kanal (Reichweite) und der digitalen Auflésung
des Wandlers gefunden werden. Das Gerét hat nun 4 Kande, die sich um weitere 4 erganzen
lassen, eine Reichweite von biszu 16 000 (16 k) Punkten bei einem Punktabstand von wahl-
weise 20 oder 40 MHz (7,5 bzw. 3,75m) und einer Digitalisiergenauigkeit von 14 bit
(16384 Stufen). Fur verschiedene Eingangsspannungen kann man zwischen 4 Messberei-
chen (10, 20, 100, 500 mV) wéahlen. Jedes Wandlermodul verfiigt Uber einen Signal prozes-
sor, der synchron zur Datenaufnahme in einem Zeitfenster arbeitet, in dem nicht mit

Ruckstreusignalen zu rechnen ist. Hier kdnnen einfache Vorauswertungen, wie z. B. Addi-
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tion von Signalen, durchgefiihrt werden. Aul3erdem erlaubt eine besondere Logik, Signale
durch verschiedene Trigger zu markieren und so im Rechner unterschiedlich zu behandeln.
Das ist wichtig, wenn aternierende Signale mit einem Detektor aufgezeichnet werden sol-
len, was z. B. bei DIAL-Messungen mit einem Zwei-Wellenlangen-Oszillator ginstig ist.
Im Moment ist dieses Gerét einzigartig und stellt einen grof3en Fortschritt auf dem Weg zu

genaueren Messungen dar.

Fir die Weiterverarbeitung von Signalen nach der Wandlung gibt es zwei Ansédtze. Zum
einen kann ein digitaler Signalprozessor verwendet werden. Die Programmierung erfordert
jedoch Spezialkenntnisse, deren Nutzen fur einen Wissenschaftler nur von geringer Dauer
sind, da die Entwicklung auf diesem Gebiet sehr rasant voranschreitet. Werden solche
Rechenmaschinen im Wandlermodul integriert, kann es ausserdem leicht zu Messfehlernim
Wandler durch minimale, zum Signal asynchrone, Pegelveranderungen kommen. Bei 1 kHz
Wiederholrate der Signalaufzeichnung bleibt aber wenig Zeit zur Auswertung mit einem
synchron arbeitenden Prozessor. Eine andere Mdglichkeit ist die Auswertung in einem nor-
malen PC. Die derzeitige Geschwindigkeit erlaubt es gerade so, diesen Weg zu gehen. Esist
aber mit entscheidenden Geschwindigkeitssteigerungen bel kommerziellen Rechnern in
naher Zukunft zu rechnen. Der Hauptvortell dieses Konzepts ist die Variabilitdt bel der
Wahl der Programmiersprache. Fur die komplizierten Auswertungsroutinen kdnnen vorhan-
dene Bibliotheken eingebunden und in der bevorzugten Sprache gearbeitet werden. Deshalb
wurde in das Wandlermodul nur ein frel programmierbarer Logikbaustein fur einfache
Rechenaufgaben wie Additionen integriert. Die Signale gelangen dann direkt in den Haupt-
speicher eines PC oder auf dessen Festplatte.

Die Raman-Signale werden mit einer Photonenzahlkarte aufgenommen. Pulsbreitemessun-
gen der Einzel photonensignale haben ergeben, dass mindestens eine Zahlrate von 500 MHz
notig ist, um die Totzeit niedrig zu halten. Mit vorhandenen L6sungen stof3t man auch bei
diesem Messprinzip an die Grenzen des Machbaren bei einer Laserpuls-Wiederholrate von
1 kHz. Eine eigene Entwicklung ist bisher noch nicht abgeschlossen. Deshalb wird im
System eine Karte verwendet, die mit einer Zahlrate von 800 MHz arbeitet, die gezahlten
Ereignisse aus einem minimalen Zeitintervall von 250 ns jedoch zusammenfasst. Hinzu
kommt noch eine Totzeit zum Speichern der Punkte von 50 ns. Damit erreicht man eine
Ortsauflésung von 45 m bel Rickstreumessungen. Aul3erdem ist es mdglich, Uber viele

Signale zu mitteln, bevor das Ergebnis in den Rechner tbertragen wird. Mit diesem Kon-
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zept wird die Datenrate auch bel einer Wiederholrate von 1 kHz ausreichend reduziert, so
dass der Rechner nicht unnétig belastet wird. Ohnehin sind Mittlungszeiten von einigen
Minuten nétig, um auf die erforderliche Reichwelte zur Untersuchung der planetaren

Grenzschicht zu kommen.

Das vorgestellte und angewendete Konzept gestattet es, alle Signale mit ausreichender
Intensitdt mit der Wiederholrate des Lasers (1 kHz) aufzunehmen. Dadurch lassen sich die
Vorziige der neuen Lasertechnik voll fur die Fernerkundung ausnutzen. Gleichzeitig wird
die Datenrate des Photonenzahl systems so weit gesenkt, das die vorhandene Rechentechnik

trotz der verwendeten Zahlrate von 800 MHz nicht Uberfordert wird.

3.3.3 Das 1-kHz-Absorptions-Lidar

Die UV-Raman-Ruckstreusignale der Sauerstoff -und Stickstoffmolekiile gestatten die Mes-
sung der Ozon-Konzentration mit einer eleganten Methode, da Aerosol-Ruickstreuung as
Fehlerquelle ausgeschlossen wird. Andere Spurengase haben jedoch wesentlich schmalere
Absorptiondlinien als Ozon, so dass es nicht ohne weiteres mdglich ist, diese durch
Raman-Verschiebung von Laserlinien durch die Atmosphére zu treffen. Urspriinglich war
die Entwicklung eines UV-OPO Lasers mit einem weiten Abstimmbereich geplant, um wei-
tere relevante Spurengase der planetaren Grenzschicht mit dem neu entwickelten
L aser-Fernerkundungssystem detektieren zu kénnen. Dieses Vorhaben wurde jedoch nicht
realisiert. Stattdessen wird nun ein Laserkristall verwendet, der ein Emissionsspektrum im
Bereich zwischen 285 und 315 nm hat. Damit kdnnen Konzentrationen von Spurengasen
mit Absorptiondinien in diesem Bereich mit der DIAL-Methode gemessen werden. Eine
besondere technische Herausforderung bei der Entwicklung war die Wellenldngenumschal -
tung zwischen zwei Laserschiissen bei einer Pulswiederholrate von 1 kHz. Der Laser ist
insgesamt so klein, das er in den Strahlengang der FHG (266 nm) des bereits beschriebenen
Systems eingesetzt werden kann. Dann wird statt der FHG ein zwischen zwei Wellenléngen

alternierender Laserstrahl gesendet.

3.3.3.1 Der Ce:LiCaF-Ultraviolett-Festkorperlaser

Anfang der 90er Jahre wurden die ersten Berichte tber erfolgreiche Versuche mit einem
neuartigen Lasermaterial mit einem Emissionsspektrum im ultravioletten Spektralbereich
veroffentlicht [Dubinskii et a., 1993, Marshall et a., 1994, Castillo und Quarles, 1995]. Die

Emission beruht auf elektronischen Ubergéngen zwischen 5d- und 4f-Niveaus des Cerium-
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Abb. 3-18 Emissionsspektrum des Ce:LiCaF-Lasers mit Ozon- und Schwefeldioxid-Absorptionsspektrum
[Bass und Paur, 1984, Vandaele et al., 1994].

ions Ce>*, welches in Colquiriit-Kristalle eingelagert ist. Colquiriite haben eine trigonal-
ditrigona pyramidale Struktur. Bisher wurden Verbindungen mit den chemischen Formeln
LiCaAIF6, LiSrq.,CaFg und LiSrAlFg als Grundkristall fur Lasermaterialien verwendet.
Als Kurzform fur die Namen haben sich die Bezeichnungen Ce:LiCaF und Ce:LiSAF ein-
gebirgert. Der Emissionsbereich liegt bei 0,3 um. Als optische Pumpquelle kann die vierte
Harmonische der Nd:Yag-Laser-Grundwellenlénge verwendet werden. Damit ist es mog-
lich, kompakte Festkorperlaser fur den in der Spektroskopie der Atmosphére sehr interes-
santen Bereich um 0,3 um zu bauen. Ein Bericht tber erste DIAL-Messungen wurde Mitte
der 90er Jahre verdffentlicht [Rambaldi et al., 1995].

Das Haupthindernis fir eine schnelle Verbreitung des Lasermaterials waren anfangliche
Probleme mit Solarisationseffekten, die zu einer Verminderung der Ausgangsenergie fuh-
ren. Nachdem viel Geld in die Entwicklung der Kristallzlichtung investiert wurde, verbes-
serte sich die Lage etwas. Die hohe Pulswiederholrate des verwendeten Pumplasers von
1 kHz ermdglicht nun die Verwendung relativ kleiner Kristalle, welche einfacher in sehr
guter Qualitét herstellbar sind. Trotz niedriger Pulsenergie bleibt die Durchschnittdeistung

die gleiche.

Mit Ce>*-dotierten Colquitiite-Kristallen wurden die hochsten jemals gemessenen Wir-
kungsgrade bei Festkorperlaser-Materialien von 21 bis 29 % erreicht. Der Wirkungsgrad ist
dabei stark von der Polarisation des Pumpstrahls abhangig und ist nur fur parallel zur opti-
schen Kristallachse polarisierte Strahlung erreichbar. Wenn als Pumpquelle Laserpulse mit

einer Dauer von 10 ns und weniger verwendet werden, muss ein kuzer Laseroszillator ver-
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wendet werden, um zu garantieren, dass die Photonen der gewtinschten Energie ausreichend
viele Oszillatordurchlaufe zurticklegen kénnen, um die Laserschwelle zu Uberschreiten. Der
Grund liegt in der kurzen Zeit zwischen Pumppuls und dem Erreichen der maximalen Emis-

sionsintensitét von nur 12 ns.

Das technische Hauptproblem ist die Umschaltung zwischen zwei Wellenlangen innerhalb
des Laser-Emissionsspektrums im Rhythmus von 1 kHz. Nach Abwagung verschiedener
optischer und mechanischer Lésungen fiel die Wahl auf einen Laserscanner, der den End-
spiegel entsprechend schnell und prézise zwischen zwei Winkelpositionen hinundherschal-

ten kann.

Auskoppel spiegel

CeLiCaF-Kristall

Pumpstrahl
FHG Nd:Yag @ 266 nm

Sammellinse

Quarz-Prisma
Endspiegel

Abb. 3-19 Der CeLiCaF-Laser wird durch schnelles Kippen des Endspiegel s zwischen zwei Wellenlangen
innerhalb seines Abstimmbereichs hinundhergeschaltet.

3.4 Erginzende und Vergleichs-Messungen

Wahrend der zweiwdchigen OLAK 1-K ampagne in Berlin wurden Ozonmessungen von drei
mobilen und dem fest installierten Lidar auf der Charité mit Messungen vom Flugzeug und
vom Fesselballon verglichen [Weitkamp et a., 2001]. Aufl3erdem wurde mit allen auf den
fliegenden Messplattformen zur Verfiigung stehenden Geréten ein Datensatz zur Charakte-
risierung des Aerosols gewonnen. Da die ballon- und flugzeuggestiitzt gemessenen Ozon-
werte as Referenz fir die Lidar-Systeme gedacht sind, waren sorgféltige
Qualitatssicherungsmal3nahmen erforderlich, die sich in vier Teilbereiche gliedern lassen:

* Ruckfuhrbarkeit auf anerkannte Referenzstandards,

» regelmaliige Kalibrationen der Sonden und Dokumentation der Ergebnisse,

1. Ozon-Lidar-Aerosol-Korrektur
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» Plausibilitétsprifung durch Vergleich der Messsysteme Flugzeug und Fesselballon,
» Angabe von Messunsicherheiten fir die Messung selbst und fuir die Reprasentativitét.

Die Oz-Messungen sind auf den EMPA-Standard riickfiihrbar. Durch den Bezug beider
Messsysteme, Flugzeug und Fesselballon, ist gleichzeitig die Harmonisierung der Daten
gewahrleistet. Als Transferstandard fir die zusétzlichen NO,-Messungen dient ein Gaspha-
sentitrationssystem, das ein Prifgas mit konstantem Gehalt an NO, liefert. Der exakte Gehalt

wurde mit Hilfe der nasschemischen Saltzmann-M ethode bestimmt.

Die Zwei punkt-Kalibrationen erfolgten regelmafiig etwa alle 2 Stunden. Durch die so erhal-
tenen Nullpunkte und Empfindlichkeiten konnte das V erhalten der M esssonden auch bel der
nachfolgenden Auswertung beurteilt werden. In seltenen Fallen wurden Messungen verwor-
fen, wenn der Zustand der Sonden zweifelhaft erschien. Messungen wahrend der Kern-

messzeiten waren davon nicht betroffen.

Durch Vergleich der Messergebnisse des Flugzeugs und des Ballons wurde Uberprift, ob die
Harmonisierung der Referenzstandards auch zu einer Harmonisierung der Messsysteme
gefthrt hat. Dazu wurden Situationen aus dem Messbetrieb ausgewéhlt, bei denen aufgrund
der Austauschbedingungen (gute atmosphérische Vermischung) und der rdumlichen Anné-

herung der beiden Systeme mdglichst verglei chbare Bedingungen vorlagen.

3.4.1 Fesselballonsystem

Die meteorol ogischen Grof3en werden mit einer kommerziell erhaltlichen Sonde der Firma

AIR Boulder Co. vom Typ TS-3A-SP gemessen. Diese Sonde erfasst Luftdruck, Trocken-

temperatur, Feuchttemperatur, Windrichtung und Windgeschwindigkeit. Aus diesen Grof3en

werden wiederum der Wassergehalt in g/kg bzw. die relative Feuchte und die Hohe Uber

Grund berechnet (barometrische Hohenformel).

1. Ozon wird mit der kommerziell erhdtlichen Ozonsonde der Firma GFAS, Typ OS-B-2,
gemessen. Dieser Sondentyp wurde speziell fur ballongetragene Ozonvertikal profile ent-
wickelt. Er zeichnet sich durch geringes Gewicht und sehr kurze Einstellzeiten aus
[Schurath et al., 1991]. Das Messverfahren beruht auf einer Chemilumineszenzreaktion
von Ozon mit der Oberflache beschichteter Metallplattchen. Die Probenluft wird mit

einem Geblase mit groffem Volumenstrom von 100 |/min an dem Metall pl &ttchen vorbei-

1. Eidgendssische Material prifungs- und Forschungsanstalt
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Messgrofie Unsicherheit

Temperaturen (trocken und feucht)  +.g5°C

Feuchtebestimmung +- 3%
Luftdruck +-1hPa
Windgeschwindigkeit +- 0,25 m/s
Windrichtung -+ 5°

Tab. 3-9 Messung meteorol ogischer Grofen auf dem Fesselballon und deren Unsicherheit.

gefuhrt. Die Reaktion ist spezifisch fur Ozon. Andere oxidierende Spurengase wie NO»,
H,O, oder PAN? erzeugen keine Chemilumineszenz. Das Lichtsignal wird von einem
Sekundérelektronenvervielfacher erfasst und verstérkt. Es handelt sich um ein relatives
Messverfahren, bel dem ein linearer Zusammenhang zwischen Ozon-Konzentration und
Ausgangssignal im Bereich von 0 - 250 ppb gegeben ist.

2. Stickstoffdioxid wurde mit einer von der Firma Scintrex entwickelten Sonde fur tropo-
sphérische Ballonmessungen bestimmt [Pisano et al., 1997]. Die Messung beruht auf
dem Luminol-Verfahren. Querempfindlichkeiten des Verfahrens sind fiir PAN und fir O3
bekannt. Die Oz-Querempfindlichkeit wurde durch einen der Sonde vorgeschalteteten
Og3-Scrubber beseitigt. Die PAN-Querempfindlichkeit muss hingenommen werden. Wah-
rend der Messungen fur OLAK wurden hohe NO,-Werte alerdings ausschliefdlich zu
Tageszeiten beobachtet, zu denen nicht mit hohen PAN-Konzentrationen zu rechnen ist
(abends, nachts und am frihen Morgen). Das Signal der Sonde ist im Bereich zwischen
2,8 und 80 ppb linear zur NO,-Konzentration. Grofere Konzentrationen als 80 ppb tra-
ten bei OLAK nicht auf.

3. Zur Messung von Aerosol kommt ein Gerét der Firma Grimm, Modell 1.105, zum Ein-
satz [Grimm, 1996]. Es handelt sich um ein tragbares Gerét, dessen eigentlicher Haupt-
einsatzbereich Messungen in Innenrdumen und an Arbeitsplédtzen sind. Es liefert
Messwerte fir die Teilchenanzahl pro Liter Luft in acht GroRenklassen oder fur die
Aerosolmasse in pg/m3. Das Messprinzip beruht auf einem Streulichtphotometer, das
einen Halbleiter-Laser as Lichtquelle hat. Der Probenluftstrom wird durch die Mess-
kammer gefihrt, die vom Laserstrahl durchquert wird. Wenn Partikel den Laserstrahl

queren, geben sie einen Lichtimpuls ab. Das 90°-Streulicht wird mit einem Offnungs-

1. Peroxyacetylnitrat
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winkel von 60° Uber einen Spiegel auf eine Empféangerdiode gelenkt. Das Signal der
Diode wird nach einer entsprechenden Verstarkung in Grof3enklassen klassifziert. Der
Zusammenhang zwischen Signalhthe und Partikelgrofie wird werkseitig durch Kalibra-
tion mit Prifaerosolen bestimmt. Aus der GrofRenverteilung kann unter Annahme einer
mittleren Dichte des Aerosols die Aerosolmasse berechnet werden. Der genaue Algorith-
mus dieser Berechnung wird vom Hersteller nicht weitergegeben. Beim Einsatz im Rah-
men von OLAK wurde das Gerét im Zahlmodus betrieben. Die raumliche Auflésung der
Messpunkte ist je nach Steiggeschwindigkeit des Ballons 50 - 100 m. Die Klassengren-
zen fur die Grofeenfraktionen betragen 0,75 um, 1 um, 2 um, 3,5 um, 5um, 7,5 um,
10 pm und 15 pm. Partikel der grofieren Fraktionen, speziell Partikel > 15 um und >
10 um werden nur insoweit erfasst wie diese Partikel Gberhaupt durch das Ansaugsystem
in die Messkammer des Geréts gelangen. Infolge ihrer Tragheit sind grobe Partikel nicht
immer in der Lage, der Stromungsfihrung der L uftansaugung elnes Messsystems zu fol-
gen. Speziell dann, wenn die Luftansaugung im Wind steht, hat jede Ansaugung eine
gewisse Abscheidecharakteristik. Diese Problematik besteht bel allen Messverfahren fir
Partikel. Je kleiner die Partikel sind, desto eher bewegen sie sich wie das Trégergas. Die
Partikelgesamtzahl wird mit dem Gerét recht genau bestimmt, da der L uftvolumenstrom
auf 1,2 1/min geregelt ist. Dass einige der groben Partikel eventuell nicht durch das
Ansaugsystem gelangen, ist bel der Anzahlbestimmung (nicht bei der Massenbestim-
mung) ohne Belang, da deren Anzahl im Vergleich zu den feinen Partikeln sehr gering

ist.

3.4.2 Flugzeugmessungen

Alle Flige wurden mit dem Flugzeug D-EAFU, Typ Cessna 207 T, des Instituts fur Welt-
raumwissenschaften der Freien Universitdt Berlin durchgefiihrt. Die Wahl fiel auf dieses
Flugzeug, well es fur derartige Messeinsdtze speziell ausgeristet ist. So besitzt es eine
Reihe von Offnungen, die zum Anbringen von Ansaugleitungen und Sensoren geeignet
sind. Zum anderen ist die Infrastruktur zum Betrieb von Messgerdten wahrend des Fluges

vollstéandig vorhanden.

Der Standort des Flugzeugs ist der Flughafen Tempelhof in Berlin. Das Messkonzept sah
vor, von dort auf kirzestem Weg das Messgebiet (Polizeiprasidium Kruppstral3e/Charité)
anzufliegen, dort ab einer Hohe von 650 m Uber Grund bis etwa 3000 m aufzusteigen und

anschlieffend wieder zur Ausgangshohe zurtickzukehren. Die Steig- und Sinkgeschwindig-
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keit sollte dabel etwa 50 bis 100 ft/min betragen. Der zu fliegende Kurvenradius wurde auf
ca. 1 km begrenzt. Dadurch sollte sichergestellt werden, dal? der horizontale Abstand der
Messsysteme nicht mehr als 3 km betrug. Bei diesen Flugdaten war ein Uberlappungsbe-

reich zwischen Ballon und Flugzeug von etwa 200 m gewahrleistet.

Durch Auflagen der Flugsicherung war dieses Konzept nicht in allen Féllen zu realisieren.
So ergaben sich Flige, bei denen kein direkter Anschluss der Messwerte zwischen Ballon
und Flugzeug gegeben war. Auch mussten in einigen Félen fur den Anflug bzw. den
Abflug zum bzw. vom Messgebiet grof3ere horizontale Umwege in Kauf genommen wer-
den. In diesen Fallen wurde Uberprift, inwieweit die mit dem Flugzeug gemessenen Ozon-
daten aus grof3erer horizontaler Entfernung noch fir den Vergleich herangezogen werden

konnten.

Wahrend der Messfliige wurde die Position des Flugzeugs durch GPS-Geréte (Hersteller
Garmin) kontinuierlich aufgezeichnet. Infolge eines Senderausfalls liegen vom 22.08. keine
GPS-Daten vor.

Messgrofie Malfeinheit Anmerkungen
Hohe m Hohe Uber Grund

Zeit

Ozon-Konzentration ppB, pgm-3

geographische Breite und Lange

Temperatur °C

Luftdruck hPa

Taupunkt °C

Streukoeffizient Streukoeffizient: Streuwinkel: 7 bis170 °

Ruickstreukoeffizient Rickstreukoeffizient: Streuwinkel: 90 bis 170°

Partikelzaéhler Partikel/l GrofRenklassen: >0.3 um, >0.4 um >0.5 um, >0.65 um,
>0.8 um, >1.0 um, >1.6 pm, >2.0 um, >3.0 pm, >4.0
pm, >5.0 um, >7.5 pum, >10.0 pm, >15.0 um, >20.0 pm

K ondensationskeimzaler cm3

Tab. 3-10 Zusammenfassung aller vom Flugzeug erfassten Messgréfien.

1. Das Ozon wird mit einem UV-Photometer gemessen. Dieses Gerét ist speziell fur Flug-
zeugeinsdtze entwickelt worden. Hersteller ist das Paul-Scherer-Institut (PSl) in Zirich.

Das Photometer arbeitet mit einer Absorptionsweglange von 35 cm. Es wurde fir die
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hier beschriebenen Einsétze zusétzlich modifiziert. Es besitzt eine Kivette, die abwech-
selnd mit ozonhaltiger bzw. ozonfreier Luft gespilt wird. Umgeschaltet zwischen ozon-
haltiger und ozonfreier Luft wird ale zwei Sekunden. Das resultierende Signal der
Photodiode ist ein etwa sinusformiges Signal, dessen Amplitude proportional zur
Ozon-Konzentration ist. Bei der Berechnung der Ozon-Konzentration werden Druck und
Temperatur der Messzelle berlicksichtigt. Die Berechnung erfolgt sofort innerhalb der
Datenerfassungsei nheit.

2. Temperatur und Feuchte: Bel alen Fligen wurde ein Taupunktspiegel vom Typ TP3-ST
(Hersteller Meteolabor AG), eingesetzt. Dieses Gerdt liefert Lufttemperatur und Tau-
punkttemperatur in °C. Als Messfihler dienen Thermoel emente aus Cu-Konstantan. Die
Kuhlung des Taupunktspiegels erfolgt Uber ein Peltier-Element. Die zeitliche Auflésung
der Messungen betragt 2 s. Das Gerét wird regelmaldig beim Hersteller kalibriert. Die
letzte Kalibration wurde im Juli 1999 vorgenommen. Wahrend die Messungen des Tau-
punkts fur alle Flige vorliegen, wurde die Lufttemperatur nur fir einige Fllge aufge-
zeichnet.

3. Der Luftdruck wird mit einem Halbleiter-Druckaufnehmer, Typ XT (Hersteller Data
Instruments), gemessen. Der Messbereich betragt 0 - 15 psi. Die letzte Kalibration vor
OLAK wurde im Juni 1999 im Kalibrierlabor des IFU! durchgefiihrt. Diese Druckmes-
sung wird zur Berechnung der Flughthe Gber Grund benutzt. Die Hohe des Flugplatzes

Tempelhof wird dabei als Bezugshthe genommen.

Mit dem Ziel, Hilfsgrofden fur die Beurteilung des Einflusses von Aerosolpartikeln auf die
Ozon-Lidarmessung bereitzustellen, wurden drel verschiedene Aerosol-Messgeréte an Bord
des Flugzeugs eingesetzt:

4. Mit dem Kondensationskernzéhler, Typ 3010 CPC (Hersteller TSI), wird die Partikel-
konzentration fur alle Aerosolpartikel mit einem Radius > 0.01 um erfasst. Um sie mes-
sen zu konnen, wird der die Partikel enthaltende Luftstrom durch eine mit Butanol
Uberséttigte Kammer geleitet. Durch Kondensation des Butanol auf der Partikel oberfl&-
che wachsen diese soweit an, dass sie optisch nachgewiesen werden kénnen. Die Mes-
sung erfolgt durch Z&hlung der Butanoltropfchen beim Durchgang durch ein mit einem

Halbleiter-L aser bel euchtetes VVolumen.

1. Fraunhofer Institut fir Atmosphérische Umweltforschung
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5. Zur Erfassung der Aerosolgroi3enverteilung fur die Partikel > 0.45 pm wird ein Grimm-
zahler vom Typ 1.108 eingesetzt. Das Funktionsprinzip entspricht dem oben beschriebe-
nen Gerét. Es unterscheidet sich jedoch in dem erfassbaren GrofRenbereich. Dieser reicht
von 0.45 bis 20 um Radius. Er wird in 15 Grofienklassen unterteilt. Als Messwert wird
die Partikelkonzentration fur alle Partikel angegeben, die grof3er sind as der angegebene
Grenzradius (MaReinheit IY). Durch Differenzbildung tiber die GroRenklassen lsst sich
die GroRenverteilung ermitteln. Die zeitliche Auflosung der Messung betrégt 6 s. Das
Ansaugen der Messluft erfolgt isokinetisch.

6. Das 3-Wellenlangen-Nephelometer [Bodhaine et al., 1991], Typ 3560 (Hersteller TSI)
(Abbildung 3-20), misst das Streulicht aus einem zylindrischen Volumen, in das bei hal-
ber Lange saitlich Licht einer Halogenlampe eingestrahlt wird. Der Gesamtstreukoeffizi-
ent bertcksichtigt alle Raumwinkel zwischen 10 und 170 °, fir den
Ruckstreukoeffizienten wird ein Shutter eingefthrt, der verhindert, dass das Messvolu-
men in Richtung der Photodetektoren ausgel euchtet wird. Der Raumwinkel, aus dem die
Rickwartsstreuung gemessen wird, betrdgt 90 - 170 °. Zur Lichtdetektion werden drei
Sekundarel ektronenvervielfacher mit entsprechenden Interferenzfiltern eingesetzt. Das
Gerdt liefert Messdaten fur die Wellenlangen 450, 550 und 700 nm mit einer zeitlichen
Auflésung von 6 s. Eswurde kurz vor der Kampagne ausgeliefert und wahrend der Kam-
pagne mit der Fabrikeinstellung fir die Empfindlichkeit betrieben. Wahrend der
OLAK-Kampagne wurde die Kalibrierfunktion mit CO, (partikelfreies Gas mit charak-

teristischer Rayleigh-Streuung) Uberprift und konnte innerhalb von 2 % verifiziert wer-

Fan Temp &
Humidity )
Photomultiplier Air Samp|e1 Temp (G2 ©) Sensor lAlr Sample Inlet
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Tube Housing Outlet Lamp g;ensssol.;re
l [T | Backscatter| AC |5 [T
Dichroig_ Filters Reference 4 Shutter - Py | \
Chopper
Lens i 5
@‘57 ~ \ Light Trap
€ ] |
/ e Measurement Volume

\
7
Bandpass Fiiters PM\Tubes

Nephelometer Schematic

Abb. 3-20 Aufbau des Nephelometers TSI, Typ 3560 (aus der Betriebsanleitung des Herstellers).
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3.4.3 In-Situ-Ozon- und Aerosol-Messungen der Charité-Station

Die AulRenluft wurde Uber einen etwa 5 m langen Teflonschlauch mit einer Membranpumpe
angesaugt. Die Bestimmung des Ozon-Mischungsverhdtnisses erfolgte mit einem
DASIBI-1009-CP-Ozonmonitor durch UV-Absorptionsmessung. Das Gerédt wurde wéhrend
der BERLIOZ-Kampagne mit QS-Ozonstandards kalibriert. Zusétzlich wurde der Ozonmo-
nitor mit Ozonstandards eines HORIBA-Ozonmonitors verglichen und zeigte dabei gute
Ubereinstimmung. Die Nachweisgrenze des Gerats betrug unter den Messbedingungen auf
der Charité ca. 1 ppb bei einer Zeitauflésung von 44 s. Der Probenfluss durch den Ozonmo-

nitor von 1,5 I/min wurde taglich Uberprift und erwies sich als konstant.

Die zu analysierende AulRenluft wurde mit einer Membranpumpe durch eine 4 m lange
1/4"-Edel stahlkapillare angesaugt. Die GrolRenverteilung des gesammelten Aerosols wurde
mit einem elektrostatischen Klassifizierer TSI 3071A und einem Partikelzéhler TSI CPC
3022A gemessen. Das Aerosol wurde vor dem Eintritt in den elektrostatischen Klassifizie-
rer durch einen Partikelabscheider geleitet, der durch Ausnutzung der Massentragheit bel
einem Partikeldurchmesser von 576 nm 50 % der Partikel absondert, um zu grof3e Partikel
wie Wassertropfchen, Schwebstaub u. & von der Analyse auszuschliefsen. Die Analyse des
Aerosols wurde im Klassifizierer durch Wahl der Gasfliisse und des el ektrischen Feldes auf
den GroRenbereich von 12 - 615 nm begrenzt. Die einzelnen GrofRenklassen des Aerosols
wurden anschlief3end in einem Partikelzéhler durch Aufkondensation von Uberséttigtem
n-Butanoldampf vergréf3ert und durch Lichtstreuung registriert. Mit einer Wahrscheinlich-
keit von 50 % werden dabei Partikel mit einem Durchmesser von 8 nm detektiert. Bei einer
Partikelkonzentration bis zu 5-10° cm betragt der Messfehler nach Angaben des Herstel-
lers + 10 %. Die Gesamtpartikelkonzentration im verwendeten Messbereich wurde durch
Summierung aller registrierten Grofldenklassen bestimmt. Durch die Regelung des elektri-
schen Feldes im Klassifizierer wurde die Zeitauflosung der Aerosol-Messungen auf 5 min
gesetzt. Die GasflUsse durch den Klassifizierer und durch den Aerosolzahler wurden mit
einem elektronischen Flussmessgerat J& W ADM3000 und zwel Bronckhorst-Flussreglern
kalibriert. Der Gasfluss der Probennahme wurde wahrend der Messkampagne taglich Uber-
prift.
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3.4.4 Berliner Luftgiite-Messnetz

Die Qualitét der berthmten Berliner Luft wird seit 1975 durch das Luftgite-Messnetz
(BLUME) der Senatsverwaltung fur Stadtentwicklung kontinuierlich geprift. Das Messnetz
besteht aus 21 ortsfesten Messstationen fir Luftschadstoffe, zwei Messstationen fur Schad-
stoffmessungen auf Turmen, zwei meteorol ogischen Stationen und einem Messbus fur den
mobilen Einsatz. Von den einzelnen Stationen werden die 3-Minuten-Werte jedes Schad-
stoffs zur Messzentrale in der Brickenstral3e (Mitte) Ubertragen und daraus die Halbstun-
den- und Tageswerte als Basis fUr die weitere Auswertung berechnet.

Stationen im Wohngebiet

verkehrsnahe Stationen

industrienahe Stationen

stadtrandnahe Stationen

Stationen auf Tlrmen

meteorol ogische Stationen

Abb. 3-21 Messstationen im Berliner Luftgite-Messnetz (BLUME) [http://www.met.fu-berlin.de/senum/].

An allen Messstationen werden Stickoxide und an den meisten Schwefeldioxid und
Schwebstaub gemessen, an achtzehn Kohlenmonoxid und an zehn Ozon. Da in den letzten
Jahren die Belastung der Luft mit Schwefeldioxid und Schwebstaub deutlich zurtickgegan-
genist, und daher die Verunreinigung durch die Abgase der Kraftfahrzeuge zum Hauptpro-
blem der Luftbelastung wurde, wurde das BLUME auf 21 Stationen reduziert, von denen
funf an Verkehrsstral3en, zehn im innerstadtischen Hintergrund (Wohn- und Gewerbege-
biete), finf im Stadtrand- und Waldbereich und eine in Industriendhe liegen. Finf Stationen
sind mit Geréten zur Messung von Benzol und Toluol ausgerustet. 1998 wurden 30 kleinere
und preiswerte Probensammler an Stral3en neu eingerichtet. Mit diesen miniaturisierten
Probenehmern werden Benzol und Ruf3 als Wochenproben gesammelt und im Labor analy-
sert.

Die Messdaten werden uns vom Senat téglich zugesandt. Im Messbereich der Charité-Sta-
tion befinden sich funf Stationen, die fir direkte Vergleiche geeignet sind (in Tabelle 3-11

grau hinterlegt). Der Frohnauer Turm im Norden Berlins liegt zwar aul3erhalb des Messbe-
reichs fur Ozon, ist aber der einzigste Mef3punkt in vergleichbarer Hohe (324 m).
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Nr. | Ortsteil / Strafie RW |HW | Messgrofien

5 Tegel, Buddestr. 1 a 17280 | 28700 | SO St NOx CO

10 | Wedding, Limburger/Amrumer Str. 21250 | 24000 | SO St NOx CO, Oz PAH BS

11 | Wedding, Behmstr. 47-49 24450 | 24900 | SO S NOx CO

15 | Tiergarten, Bachstr. 1-2 20560 | 21360 | SO St NOx CO

18 | Schoneberg, Belziger Str. 52 21200 | 17650 | SO St NOx CO

26 | Lichterfelde, Wupperstr.9 16050 | 9200 | SO S NOx CO

27 | Marienfelde, Schichauweg 60, BGA-Gelénde | 22600 | 7950 | SO St NOx CO, Oz

32 | Grunewald, Jagen 91, Waldstation 13300 | 16700 | SO St NOx CO, Oz WRWSWV TT
(H=25m), (H=35m) RF SB PP NN pH LF

432 | Grunewald, (H =25 m) 13300 | 16700 | SO NOx CO Oz, WRWSWV TT, RF

42 | Neukdlln, Nansenstr. 10 27000 | 17900 | SO PM NOx CO, Oz PAH BSBTX

171 | Mitte, Bruckenstr. 6 25941 | 20760 | SO St NOx CO

71 | Mitte, Parochialstr. 1-3 25300 | 21100 | SO PM NOx CO, Oz BTX

72 | Pankow, Blankenfelder/Schillerstr. 24950 | 29200 | SO St NOx

77 | Buch, Wiltbergstr. 50, Stadtisches Klinikum | 30800 | 34900 | SO PM NOx Oz

282 | Karlshorst, Treskowallee, Ndhe S-Bahnhof | 33100 | 17200 | SO St NOx CO

85 | Friedrichshagen, Miiggel seedamm 307-310 | 41000 | 13300 | SO St NOx Oz

145 | Frohnau, Funkturm, Jégerstieg 1, H =3,5m | 17680 | 36360 | SO ST NOx CO, Oz

45 | Frohnau, Funkturm, Jagerstieg 1, H=324 m | 17680 | 36360 | SO NOx Oz

Straflenmelistationen mit Meteorologie

14 | Charlottenb., Lerschpfad 17, Stadtautobahn | 16700 | 21200 | SO St PM NOx CO, Oz PAH BTX

117 | Steglitz, Schildhornstr. 76 19125 | 15200 | SO St NOx CO, BSBTX

143 | NeukdlIn, Silbersteinstr. 1 27550 | 15550 | NOx CO

174 | Friedrichshain, Frankfurter Allee 86 b 29450 | 20750 | SO ST NOx CO, BSBTX

220 | Neukolln, Karl-Marx-Str. 76 27050 | 17200 | NOx CO BS

314 | Charlottenburg, Otto-Suhr-A. 100, 18450 | 11200 | WR WS
(Rathaus), (H = 60 m)

318 | Schoneberg, Kérntner Str. 20, (H =25 m) 21150 | 16700 | WRWSTT RF, GS

Abkiirzungen in der Stationsliste
PZ: postalischer Zustellbezirk, RW: Rechtswert, HW: Hochwert
Gemessene Schadstoffe
PM: PM-10 Staub, SO: Schwefeldioxid, St: Schwebstaub, NOx: Stickoxide, CO: Kohlenmonoxid, Oz: Ozon,
BTX: Benzal, Tolual, Xylol, BS: Black Smoke, PAH: polycyclische aromatische K ohlenwasserstoffe
Gemessene meteorologische Parameter
WR: Windrichtung, WS: skalar gemittelte Windgeschwindigkeit, TT: Temperatur, RF: relative Feuchte, WV:
vektoriell gemittelte Windgeschwindigkeit, PP: Luftdruck, GS: Globalstrahlung, SB: Strahlungsbilanz,

NN: Niederschlagsmenge, pH: pH-Wert, LF: Leitfahigkeit

Tab. 3-11 Messtationen des Berliner Luftgiitenetzes, ihre Lage und die gemessenen Grof3en. Wichtige Ver-

gleichsstationen sind grau hinterlegt.
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4Die planetare Grenzschicht
aus der Sicht des Lidar

In diesem Kapitel werden ausgewahlte Messergebnisse prasentiert, die mit den vorgestell-
ten Methoden und Instrumenten gewonnen wurden. Sie demonstrieren, wie die planetare
Grenzschicht mit einem Laser-Fernerkundungsgerét untersucht werden kann. Bei der Aus-
wahl wurde der Schwerpunkt auf Ergebnisse gelegt, fur die Vergleichsmessungen oder
Modellrechnungen vorliegen. Diese sind besonders interessant, da sie der Weiterentwick-
lung der Messmethode dienen. Zeitreithen wie Tages-, Wochen-, und Jahresgange interes-
sieren im Zusammenhang mit Ergebnissen von Simulationen. Im Verlauf meiner Tatigkeit
haben wir gemeinsam mit anderen Forschergruppen am BERLIOZ-Experiment, das der
Erforschung der Oxidantienbildung in der Berliner Stadtluft galt, und der OLAK-Kampa-
gne, die Fragen zur Genauigkeit der Laser-Fernerkundungsmessungen von Ozon-Konzen-
trationen beantworten sollte, teilgenommen. Fir den Zeitraum beider Experimente liegen
zahlreiche Vergleichsmessungen und Ergebnisse des chemischen Ausbreitungsmodells
CALGRID vor. Dartber hinaus werden erste Resultate des neu entwickelten Kilo-
hertz-Lidar vorgestellt. Die Darstellung wird, entsprechend dem methodischen Ansatz der
Arbeit, anhand der Messgrof3en strukturiert, die Chronologie ist dabel untergeordnet.

4.1 Aerosol

Die Untersuchung des atmosphérischen Aerosols ist die populdrste Anwendung der
Laser-Fernerkundung. Im Gegensatz zu anderen Bestandteilen der Atmosphére ist das

Aerosol sehr inhomogen verteilt und starken zeitlichen Veranderungen unterworfen, wasin
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den farbigen Darstellungen der Messreihen deutlich zu erkennen ist. Die Abbildungen 4-1
und 4-2 zeigen zusammenhangende Zeitreihen des Aerosol-Rickstreukoeffizienten. Die

zeitliche Auflésung entspricht ca. 4 min und die Hohenauflésung 7,5 m.
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Abb. 4-1 Aerosol-Rickstreukoeffizient bei 355 und 532 nm am Morgen des 18. 8. und Abend des 23. 8. 1999
tiber dem Berliner Stadtzentrum (Lidar-Messstation Charite).

Die im Folgenden vorgestellten Lidar-Daten wurden mit dem Aerosol-Lidar auf dem Dach
des Charité-Hochhauses in Berlin Mitte aufgenommen. Zum Vergleich stehen Messungen
des in 8§ 3.4 beschriebenen Messflugzeugs, des Fesselballons, der Radiosondenstation des
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Abb. 4-2 Tagesgang des Aerosol -Rickstreukoeffizienten bei 355 und 532 nm am 24./25. 8. 1999 ber dem
Berliner Stadtzentrum (Lidar-Messstation Charité).

Deutschen Wetterdienstes in Lindenberg bei Berlin, des Berliner Luftgiitemessnetzes und
verschiedener In-Situ-Anaysatoren der Charité-Station zur Verfugung. Der Anlass fur die
aufwendige 10-tagige Messreihe im August 1999 mit dem Kampagnennamen OLAK war,
L aser-Fernerkundungssysteme zur Messung der Ozonkonzentration mit flugzeug- und bal-
longestiitzten In-Situ-Messungen zu vergleichen, und den Einfluss verschiedener Aero-
sol-Typen auf das Ozon-Messergebnis zu erforschen. In Abbildung 4-3 ist eine Messreihe
der Aerosol-Grolenverteilung dargestellt. Sie wurde mit einem Analysator mit 256 Grof3en-
klassen zwischen 12 und 600 nm auf dem Dach der Charité gemessen. Die angegebene Par-
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Abb. 4-3 Partikelkonzentration (Mittel Gber 4 min) fur den gesamten Zeitraum und Aerosol-GréRenverteilun-
gen (12 bis 615 nm) fur ausgewahite Zeitpunkte der OL AK -Vergleichskampagne [Spittler und Ola-
riu, 1999].

tikelkonzentration ist die Uber ale Kandle des Analysators summierte Partikelzahl. Als
Anhaltspunkt und Beispiel sind auch einige typische Spektren dargestellt. Bemerkenswert
Ist, dass die Konzentration im gesamten Zeitraum sehr niedrig ist. Spitzen mit gleichzeiti-
gen Flugzeug- und Lidar-Messungen gibt es am 18., 23. und 25. 8. 1999. Kleine Partikel
dominieren eindeutig die GrofRenverteilungsspektren. In den Lidar-Messungen vom Mor-
gen des 18. 8. (Abbildung 4-1 links) ist deutlich erkennbar, wie zwischen 8:30 Uhr und
11:00 Uhr Aerosol aufsteigt. Das ist typisch fur den Morgen eines Sommertags. Durch die
Erwdrmung des Bodens nach Sonnenaufgang entsteht Konvektion. Zusammen mit den
Abgasen steigt Wasserdampf und Staub auf, was zur Aerosolbildung fuhrt. Der hohe Was-
serdampfgehalt der Luft erhtht aul3erdem den Warmeinhalt der Luftpakete und erméglicht

so die Uberwindung der in der Nacht entstandenen Temperaturinversionsbarrieren.

In den Abbildungen 4-1 und 4-2 sind zeitlich geschlossene Messreihen des Aerosol-Ruick-
streukoeffizienten bei 355 und 532 nm zu sehen. Aufnahmen dieser Art sind in Berlin
wegen des unsteten Wetters nicht unproblematisch. Vertikale Rickstreusignale kénnen nur
ausgewertet werden, wenn auch Messwerte in der freien Troposphére vorliegen, da erst dort

das erforderliche Kalibrierintervall mit konstantem Aerosol-Ruckstreuverhaltnis zu finden
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Abb. 4-4 Windrichtung und -geschwindigkeit im Zeitraum der Vergleichskampagne, gemessen im Berliner
Luftgltenetz BLUME an der Station Charlottenburg (blau) im Stadtzentrum, in einer H6he von
60 m, und auf dem Funkturm in Frohnau (orange) im Norden Berlins, in einer Hohe von 324 m.

Ist. Bei geschlossener Wolkendecke ist die quantitative Auswertung schwer bis unmdglich
und bei wechselnder Bewolkung miissen Signale mit zu geringem Signal-zu-Rausch-Ver-
héltnis in der freien Troposphére aussortiert werden. Regionen, in denen das Wetter weni-
ger durch den Einfluss periodischer Tiefdruckgebiete beeinflusst wird, sondern vielmehr
jahreszeitlich stabil ist, sind fir Untersuchungen von Prozessen im Zeitraum von Tagen
besser geeignet und wegen der meist hoheren Verschmutzung auch interessanter. Die
Ruckstreuwerte in Schichten mit kleinen Wolken sind unzuverléssig, da die Signale mit und
ohne Wolken summiert im Rechner gespeichert und ausgewertet werden. Das neu entwi-
ckelte Lidar mit Einzelschussaufzeichnung bringt in diesem Fall eine grof3e Verbesserung,
da Wolken in den Einzelschiissen trotz der verrauschten Signale klar identifiziert und nicht
mit addiert werden. Die Qualitét der infraroten Signale war zu schlecht, um sie fir quantita-

tive Auswertungen nutzen zu kénnen.

Fir die Klimaforschung und die Suche nach den typischen Aerosolquellen in einer Region
wird eine Datenbasis tUiber mehrere Zyklen der Jahreszeiten bendtigt. Langfristige Messrei-
hen, d. h. Uber ein oder mehrere Jahre, wurden in Berlin noch nicht aufgenommen, sie sind
jedoch seit Oktober 2001 in Arbeit. Sofern es das Wetter zulasst, wird an mehreren Tagen
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Abb. 4-5 Messungen des Aerosol-Riickstreukoeffizienten Uber der Messstation auf der Charitéin Berlin
Mitte mit zeitgleich aufgenommenen Flugzeug-Vergleichsmessungen am 18. 8. 1999.

in der Woche gemessen. Dazu werden Signale bei 355, 532 und 1064 nm, die Depolarisa-

tion und das Raman-verschobene Signal bei 387 nm aufgezeichnet.

Die Daten der Vergleichskampagne bieten die sehr seltene Moglichkeit, die Laser-Ferner-
kundungsergebnisse unabhangigen Messungen optischer und physikalischer Aero-
sol-Eigenschaften gegenliberzustellen. Wie bereitsin § 2.2.3 erlautert, wird zur Berechnung
des Aerosol-Ruckstreuverhatnisses das Lidar-Verhdltnis, ein Dichteprofil und das Ruick-
streuverhdtnisin einem Kalibrationsintervall in der freien Troposphére bendtigt. Die Flug-

zeugmessungen bieten die Moglichkeit, Ublicherweise verwendete Standardwerte bzw.
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Abb. 4-6 Messungen des Aerosol-Riickstreukoeffizienten Uber der Messstation Charité in Berlin Mitte mit
zeitgleich aufgenommenen Flugzeugvergleichsmessungen am 25. 8. 1999.

Radiosondenprofile weiter entfernter Stationen mit den Werten direkt am Laserstrahl zu
vergleichen. Die sich ergebenden Unterschiede fiihren fur die Vergleichsmessungen zu kei-

nen nennenswerten Unterschieden bel der Auswertung.

Mit dem Nephelometer im Flugzeug wurden Extinktions- und Rickstreukoeffizienten des
Aerosols direkt neben dem Laserstrahl bestimmt. Zu beachten ist jedoch, dass weder der
erfasste Winkelbereich noch die Wellenlangen die gleichen wie beim Lidar sind. Das
Nephelometer erfasst gestreutes Licht aus einen Winkelbereich zwischen 7 und 170 ° for

die Extinktions- und zwischen 90 und 170 ° fur Rickstreumessungen. Ein Lidar empfangt
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Abb. 4-7 Vergleichsmessungen der Aerosol-Extinktion. Die Raman-Lidar-Messungen wurden bei einer Wel-
lenlange von 355 bzw. 387 nm und die Nephel ometer-M essungen bei 450 nm durchgef iihrt.

nur Licht aus dem sehr kleinen Streuwinkel von ca. 0,06 ° (1 mrad). Die Wellenlangen
unterscheiden sich im ultravioletten Bereich um etwa 100 nm. Gerade dort ist die Unsicher-
heit wegen der unbekannten Wellenlangenabhangigkeit der Aerosol-Streuung am grofiten.
Die kurzeste Wellenlange des Nephelometers ist 450 nm. Das grune Licht stimmt in der
Farbe sehr gut mit dem Lidar Uberein. Weiterhin ist bel Messungen mit beweglichen
In-Situ-Geréten in Flugzeugen und Ballons zu bedenken, das es sich um Momentanaufnah-
men der Messgrofie an jedem Punkt handelt. Lidar-Daten enthalten hingegen gleichzeitig

Messwerte an vielen Punkten entlang des Laserstrahls fur jeden Schuss. Abhangig von der
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Auswertung und und dem Signal-zu-Rausch-Verhéltnis mussen jedoch Messpunkte der
gleichen Entfernung mehrerer Schiisse addiert werden. Die Mittlungszeiten liegen bel Mes-
sungen des Ruickstreukoeffizienten zwischen 30 sund 4 min und bei Extinktionsmessungen
im Rahmen von Stunden. Angesichts dieser Einschrankungen der Vergleichbarkeit ist die
gute Ubereinstimmung der Messungen erstaunlich. Fir die Berechnung der Riickstreukoef-
fizienten wurde ein konstanter Wert fir das Lidar-Verhdtnis im gesamten Hohenbereich
angenommen. Bel der Simulation zur Bestimmung der nétigen Grof3en wurde das Aerosol
der freien Troposphare mit der GroRenverteilung nach Janicke [Janicke, 1993] und dem
Brechungsindex von Wasser verwendet. Die Dichteprofile entstammen den Radiosonden-

aufstiegen der Station Lindenberg bei Berlin.

Die Ruckstreukoeffizienten bei 532 nm stimmen in der Grenzschicht sehr genau mit den
Vergleichsmessungen Uberein. Selbst kleinskalige Strukturen werden durch beide Messun-
gen genauso wiedergegeben. Im Kalibrationsintervall in der freien Troposphére fallen die
Werte nur am 18. 8. 1999 (Abbildung 4-5) aufeinander. Am 25. 8. 1999 (Abbildung 4-6) hat
das Nephelometer keine Aerosol-Streuung in der freien Troposphére registriert. Wird dieses
Resultat fur die Kalibrierung bei der Lidar-Inversion verwendet, sind die Rickstreukoeffi-

zienten in der Grenzschicht zu klein.

Trotz der Unterschiede bei den betrachteten Raumwinkeln wurden sehr ahnliche Ergebnisse
gemessen. Das bestétigt die Mie-Simulationen, wonach der grofdte Tell des Lichts nach
vorn und hinten gestreut wird. Die zusétzliche Messung von Licht aus anderen Winkelbe-

reichen leistet nur elnen unbedeutenden Beitrag.

Die Lidar-Extinktionsprofile bei 355 nm und die Nephelometermessungen haben die glei-
che Hohenstruktur und sehr dhnliche Werte. Das Flugzeug hat beim Auf- und Abstieg in der
Grenzschicht sehr unterschiedliche Werte gemessen, was auf auf eine hohe Variabilitat hin-
deutet, die bel der Lidar-Messung nicht erfasst wird, da Gber l&ngere Zeiten gemittelt wer-
den muss. Anders as bel eastischen Rlckstreumessungen fihrt das nicht zu
Mittlungsfehlern, da das Aerosol keinen Einfluss auf die Rickstreuintensitdt hat, sondern
nur auf die Messgrol3e, die Extinktion. Stickstoff-Raman-A erosol-Extinktionsmessungen
scheinen somit hervorragend geeignet zu sein, die Wirkung des Aerosols auf den Strah-
lungshaushalt zu untersuchen, da es dabei auf den Durchschnittswert der Streuparameter

ankommt.
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Abb. 4-8 Aerosol-Ruckstreumessungen mit einer Zeitauflésung von 100 ms auf dem kleinen Feldberg im
Taunus. Auf dem Foto sind der griine Laserstrahl des Lidar und der weisse Strahl des DOAS-Geréd-
tes zu sehen, im Hintergrund der GroR3e Feldberg.

Mit dem neu entwickelten Ozon-Raman-DIAL-Lidar wurden bisher vorwiegend Testmes-
sungen zur Erprobung der Methode und der neu entwickelten optischen und elektronischen

Komponenten durchgefiihrt. Abbildung 4-8 zeigt den Laserstrahl des Lidar bei einer Kam-
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pagne im Oktober 2000 auf dem kleinen Feldberg im Taunus. Sie wurde nicht zu Unrecht
»Hartetest” genannt. Fast die gesamte Zeit Uber war die Bergspitze mit alen Gerédtschaften
in Nebel gehlllt oder esregnete. Die Grafik zeigt eine Uber 30 s aufgenommene Signalfolge
horizontaler Messungen mit einer zeitlichen Auflésung von 100 ms, also 300 Entfernungs-
profile. Selbst auf dieser kurzen Zeitskala sind starke Veranderungen der Streuintensitét
sichtbar. Die Zeitaufldsung lasst sich mit der neu entwickelten Elektronik bis zur Wieder-
holrate des Lasers von 1 kHz steigern. In Abbildung 4-20 sind Aerosol-Extinktionsmessun-
gen im UV-Bereich dargestellt, die mit dem neuen System aufgenommen wurden. Das ist
natrlich nur moglich, well gleichzeitig die Ozonkonzentration mit dem Raman-DIAL-Ver-
fahren ermittelt wird. Die grof3en Fehlerbalken der Messungen erklaren sich durch die
schlechte Transmission der im Test verwendeten Detektionsoptik und der Signalaufnahme
durch einen Transientenrecorder. Im fertigen System wird eine Photonenzadhlkarte einge-

setzt.

Ein robustes Messsystem, wie es auf der Lidar-Station im Zentrum Berlins existiert, ist fur
Untersuchungen des Aerosols sehr gut geeignet. Da es Uber einen langeren Zeitraum
gewachsenist, sind einige L 6sungen nicht ideal und nicht Gberall wird die optimale Technik
verwendet. Insbesondere ist der Gesamtaufbau mechanisch nicht stabil genug, und die opti-
sche Kopplung des Teleskops mit der Detektoroptik durch eine Lichtleitfaser ist problema-
tisch. Wie die Praxis und die ray-tracing-Simulationen zeigen, ist die Justage einer guten
Abbildung des Signals Uber den gesamten Entfernungsbereich eine Kunst. Das gilt insbe-
sondere fur den Infrarot-Kanal, da die Detektorflache zu klein ist. Fir Tageslichtmessungen
der Extinktion misste der Filter etwas schmalbandiger sein. In dem neu entwickelten
System wurde versucht, die bereits bekannten Probleme von vornherein auszuschlief3en.
Insbesondere soll das durch einen kompakten Aufbau und eine direkte Ankopplung der
Empfangsoptik an das Teleskop erreicht werden. Sehr wichtig ist die Méglichkeit, einzelne
Signale mit der Wiederholrate des Lasers aufzuzeichnen, um Mittlungsproblemen vorzu-

beugen.

4.2 Mischungsschichthdhe

Betrachtet man vertikale Profile des Aerosol-Ruckstreukoeffizienten, hebt sich die freie
Troposphére deutlich durch ihre Sauberkeit von der bodennahen Grenzschicht ab. Aerosol,

das durch Aufwirbelung und chemische Reaktionen der vom Boden stammenden Stoffe
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gebildet wird, gelangt nur sehr selten Uber die Barriere zur freien Troposphére. Die ver-
schieden stark streuenden Schichten machen aber deutlich, das Luftbeimengungen inner-
halb der Mischungsschicht nicht homogen verteilt sind. Farbliche Darstellungen der
zeitlichen Entwicklung der Hohenprofile, wie sie in den Abbildungen 4-1 und 4-2 zu sehen
sind, geben ein eindrucksvolles Zeugnis der komplizierten Struktur, aber noch keinen

objektiven Anhaltspunkt, wo die Obergrenze der Mischungsschicht liegt.
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Abb. 4-9 Bestimmung der Mischungsschichthéhe. Druck und Temperaturprofil wurden am 25. 8. 1999 zwi-
schen 8:23 und 9:42 Uhr und am 4. 8. 1999 zwischen 9:48 und 11:28 Uhr wéarend eines Vergleichs-

flugs der OL AK-Kampagne gemessen. Das Ruckstreuprofil bei 532 nm wurde um 9:13 Uhr bzw.
11 Uhr, jeweils zur Scheitelzeit des Fluges, aufgenommen.
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Abb. 4-10 Aus der Aerosolriickstreuung abgel eitete Mischungsschichththe am 24./25. 8. 1999.

Eine Moglichkeit ist, nach dem stérksten Gradienten des linearisierten Riickstreusignals zu

suchen. Im differenzierten Signal ist er durch das globale Minimum einfach numerisch zu

erkennen. Abbildung 4-9 zeigt Beispiele fur Lidar-Messungen, fur die auch unabhangige

Vergleichdaten vorliegen. Im ersten Fall tritt das Maximum deutlich hervor und markiert
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Abb. 4-11 Dem Modell CALGRID zugrundeliegende Mischungsschichthéhe am 24./25. 8. 1999.

die Mischungsschichthéhe bei 1400 m. Zwischen 600 und 800 m befindet sich noch ein
schwécherer Gradient, der auf eine weitere Schichtung hindeutet. Wenn nur nach dem
Hauptminimum gesucht wird, kann es passieren, das die momentane Barriere fiir die Schad-
stoffausbreitung Ubersehen wird. Die Gefahr ist besonders grof3, wenn noch verschmutzte
Restschichten vorhanden sind, an denen der Rickstreukoeffizient starker abfallt als an der
untersten Schicht. Das ist typischerweise nachts der Fall. Deshalb muissen ale Minima

bestimmt werden, wenn die Hohe der untersten Schicht gesucht wird.

Eine stark ruckstreuende Schicht und Wolken ergeben ein Maximum mit einem darauf fol-
genden Minimum im differenzierten Signal. Wahrend der in Abbildung 4-9 oben dargestell-
ten Messungen herrschte lockere Bewolkung direkt an der Obergrenze der
Mischungsschicht. Die Wolken sind an einem Maximum und dem darauf folgenden Mini-
mum gut zu erkennen. Dann kommt in diesem Fall ein Sattelpunkt und danach der stérkste

Gradient, welcher genau die Obergrenze der Grenzschicht bei etwa 1850 m markiert.

Fir Berlin hat sich die relativ einfache Gradientenmethode bewahrt. In komplizierterem
Terrain kommt es haufiger vor, das sich Schichten verschiedener Herkunft mischen, so dass
die Anzahl der Minima unubersichtlich werden kann. In so einem Fall ist die Analyse des

Signals durch eine Wavelet-Transformation zu bevorzugen.

In Abbildung 4-10 ist eine beispielhafte Messreihe Gber zwei Tage mit einer ganzen Nacht
dargestellt. Fir den Zeitraum liegen Vergleichsmessungen (Abbildung 4-9) und Modellvor-
hersagen (Abbildung 4-11) vor. Der Unterschied zwischen der gut durchmischten Grenz-

schicht am Tage und der komplizierten Schichtstruktur in der Nacht tritt in der oberen
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Abbildung deutlich hervor. Man kann nun alle Minima, die einen bestimmten Grenzwert
unterschreiten, oder das Hauptminimum suchen. Das Ergebnis der ersten Methode ist in der
mittleren Abbildung (4-10) zu sehen. Sowohl die néachtliche Bodeninversion as auch die
Residualschicht sind gut erkennbar. In der unteren Abbildung ist fir jedes Signal nur die
Hohe des Hauptminimums der Ableitung aufgetragen. Aus Sicht des Lidar reicht die Grenz-
schicht bis zur Linie dieser globalen Minima. Erwartungsgemald liegt sie nachts tiefer als
am Tag. Der Mischungsraum wird allerdings nachts durch die Bodeninversion beschrénkt,
deren Verlauf in der Abbildung 4-10 (Mitte) fir beide Nachte zu erkennen ist. Diese Dar-
stellung enthdlt alle Minima der abgeleiteten Signale. Die Boden-Aerosolschicht |6st sichin
der Nacht vom 24./25. 8. 1999 gegen 3 Uhr morgens auf. Nach Sonnenaufgang sieht man
eine neu gebildete Aerosol schicht aufsteigen. Gegen 10 Uhr verschmilzt sie mit der Residu-

alschicht vom Vortag.

Die ermittelten Grenzschichthohen stimmen sehr gut mit den Vergleichsmessungen Uber-
ein. Aerosol markiert die gleiche Hohe wie die potentielle Temperatur. Das Modell sagt nur
einen sehr vereinfachten Verlauf voraus. Die Zeitpunkte der Veranderungen stimmen gut
mit der Realitédt Uberein. Die Absoluthdhen, die Aufldsung der néchtlichen Bodeninversion

und die Mischung mit der Residual schicht werden nicht reproduziert.

4.3 Spurengase

Messwerte der dreidimensionalen Verteilung der Konzentration von Spurengasen sind von
einer Vielzahl von Anwendern gefragt. Besonders die Modellierung der Ausbreitung und
Chemie von Luftverunreinigungen und des Klimas erfordern eine der Gitterweite der
Modelle entsprechende réaumliche und zeitliche Abdeckung mit Messwerten. Ebenso inter-
essant sind die Fernmessungen fur die Uberwachung des SchadstoffausstoRes von Industrie
und Verkehr. Ein einzelnes Laser-Fernerkundungs-Messgerét liefert eine Vielzahl von
Konzentrationsmesswerten entlang des Strahls. Die gewonnenen Messwerte sind natiirlich
schwer mit anderen zu vergleichen. Nur flugzeug- oder ballongetragene Messgerate konnen
anndhernd Aufschluss Uber die Genauigkeit bzw. Vergleichbarkeit der Methode liefern. Die
Anwender der Daten verlangen jedoch zu Recht hohe Qualitétssicherungsstandards, da
auch von anderen Methoden bekannt ist, dass zwei Messgeréte an der gleichen Stelle selten

das Gleiche messen.
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Abb. 4-12 Vergleichsmessungen der Ozonkonzentration mit Fesselballon und Flugzeug im Zentrum Berlins

Im Zusammenhang mit dem Berliner Ozon-Experiment BERLIOZ wurde im Zentrum Ber-
lins im Sommer des Folgejahres (1999) eine Vergleichskampagne durchgefihrt. Teilge-
nommen haben auler dem Lidar auf der Charité noch drei weitere, sehr dhnlich aufgebaute,
jedoch mobile Instrumente, ein mit Messinstrumenten bestiickter Fesselballon und ein
Messflugzeug [Weitkamp et al., 2001]. Abbildung 4-12 illustriert die raumliche Anordnung
wahrend der Vergleiche. Das Flugzeug flog nach dem Start in Berlin-Tempelhof in einer
Spirale um den Strahl des Lidar auf der Charité (dargestellt as blauer Turm). In der Farbe
der Spirale ist die Ozonkonzentration codiert, wie sie vom Flugzeug gemessen wurde. In
den unteren 600 bis 800 m wurde zusétzlich ein Fesselballon, etwa 1,8 km norddstlich der
Charité, eingesetzt. Seine Messdaten sind ebenfalls durch ein farblich codiertes Ozonprofil
in Abbildung 4-12 dargestellt.

Das besondere Interesse lag nattrlich auf der methodischen Schwéache des DIAL-Verfah-
rens, dem Effekt der Aerosol-Ruckstreuung auf die gemessenen Ozonwerte. Mithilfe der
bereits in §4.1 vorgestellten Aerosol-Lidar-Messungen konnte aul3er der Stan-
dard-DIAL-Auswertung auch eine Auswertung mit dem Aerosol-DIAL-Verfahren durchge-
fuhrt werden. Eine Schwierigkeit besteht nattrlich in der nétigen Extrapolation der
optischen Aerosol-Parameter in den UV-Bereich. Der Erfolg der neuen Auswertungsme-
thode war sehr tagesabhangig, wobei die Ubereinstimmung mit den Vergleichswerten nie
schlechter als bei der Standard-DIAL-Methode ausgefallen ist. In Abbildung 4-13 ist die
mit dem Verfahren nach DIN 1SO 13752 [DIN, 1999] ermittelte Messunsicherheit fir den
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Abb. 4-13 Messunsicherheit bei DIAL-Messungen der Ozonkonzentration mit dem Messinstrument auf dem
Charité-Hochhaus, bestimmt durch Vergleiche mit einem Referenzverfahren. Die oberen Abbildun-
gen zeigen das Ergebnis aller im Blindversuch abgegebenen Daten fiir 8 Vergleichsfliige. Unten sind
die Werte fiir einen augewahlten Tag, den 25. 8. 1999, abgebildet.

Vergleich mit den Flugzeug- und Ballon-Referenzmessungen dargestellt. Die Aero-
sol-DIAL-Methode der Auswertung verringert die Abweichungen von durchschnittlich 44
auf 20 pg/m3. Nicht an allen Tagen fiihrte sie jedoch zu einer so drastischen Verbesserung,
wie das Beispiel vom 25. 8. 1999 in Abbildung 4-13 unten zeigt. Die dargestellten Messun-
sicherheiten in Abbildung 4-13 sind direkt im Doppelblindversuch ermittelt worden. Das
heisst, keiner Seite waren vor dem Vergleich durch eine unabhéngige Person die anderen
Daten bekannt. Die Ergebnisse sind im Abschlussbericht der OLAK-Vergleichskampagne
[Weitkamp et al., 2001] und in der Diplomarbeit von F. Herb [Herb, 2000] dargestellt und

erlautert.
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Nachdem die Vergleichsprofile bekannt waren konnte nach schlecht gewahlten Parametern
des Datenauswertungsprogramms gesucht werden. Dabel kommt es nattrlich darauf an, nur
Werte zu verandern, die alle Messungen gleichermal3en verbessern. Die mit dem Lidar
gemessenen Profile stimmen im Mittel sehr gut mit den Referenzdaten Uberein, zeigen aber
zu viele kleinskalige Strukturen. Diese Strukturen verschwinden, wenn fur die Ableitung
des Signals eine langere Regressionsgerade verwendet oder nachtréglich das laufende Mit-
tel des Profils gebildet wird. Um keine weiteren Parameter zu beeinflussen wurde die
zweite Variante gewahlt. Das Optimum liegt bei einer Mittlung tber 500 m, d. h. 10 Punkte,
der in einem Originalabstand von 50 m liegenden Vergleichspunkte [Herb, 2000]. In den
Abbildungen 4-14 und 4-15 sind auf diese Art erzeugte Vergleichsprofile beider Auswer-
tungsmethoden und die Referenzwerte abgebildet. Die Messunsicherheit nach DIN verrin-
gert sich durch diese nachtragliche Manipulation auf ca. 7 pg/ms2. Diese Erfahrung ist sehr
wertvoll. Es ist ausgesprochen schwer zu entscheiden, wie weit die Messsignale geglattet
werden durfen, um keine real existierenden Strukturen zu verlieren aber auch keine virtuel-
len zu erzeugen. Auf der anderen Seite ist aber auch Vorsicht geboten, denn eine gute Ver-
gleichbarkeit mit herkdmmlichen Methoden muss nicht heif3en, das die Werte besser der
Realitéat entsprechen. In diesem Fall wurde aber bewusst auf elne neue Auswertung verzich-

tet, um Zweifel an der Authentizitat und der Nachvollziehbarkeit auszuraumen.

Am 22. 8. war die Sichtweite sehr gut und es herrschte wechselnde Bewdlkung. Die Stan-
dard-DIAL-Auswertung ergab eine Ozonschicht in 600 m Hohe mit Konzentrationen, die
um 20 pg/ms3 héher als die Referenzwerte liegen. Beachtenswert ist, dass die Referenzver-
fahren in eben dieser Hohe keine gute Ubereinstimmung zeigten, weshalb der sonst angege-
bene 2-0-Bereich der auf Hohenintervalle von 50 m gemittelten Werte nicht angegeben ist.
In diesem Fall ist eine Auswertung mit der Aerosol-DIAL-Methode sinnvoll. Durch die
darin enthaltene Trennung der Ruckstreu- und Ozonauswertung kommt der Rickstreufehler
nicht zum Tragen. Die Streueigenschaften des Aerosols wurden mit den Parametern des

urbanen Aerosols berechnet.

Am 23. 8. hat das Referenzverfahren einen starken Konzentrationsgradienten bei 500 m
Hohe gemessen, der bei der Standard-DIAL-Auswertung nicht erkannt wurde, sehr gut
dagegen mit der Aerosol-DIAL-Auswertung. Hier hat ein gleichzeitiger Wechsel der Aero-

sol-Streueigenschaften und der Ozonwerte zu fal schen Ergebnissen gefihrt.
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Vergleichsmessung der Ozonkonzentration wahrend der OLAK-Kampagne, 22./23./24. 8. 1999.

Am 24. 8. gab es viele kleine Wolken in einer Hohe von ca. 1400 m. Wahrend des Auf-

stiegs des Flugzeugs wurden tendenziell niedrigere Werte durch das Lidar gemessen, die

aber immer noch innerhalb des 2-o-Bereichs der Uber 50-m-Intervalle gemittelten Flug-
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Abb. 4-15 Vergleichsmessung der Ozonkonzentration wahrend der OLAK-Kampagne, 25. 8. 1999.
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zeugmessungen liegen. Die wahrend des Abstiegs gemessenen Signale konnten mit dem

DIAL-Verfahren in der Hohe der Wolken gar nicht ausgewertet werden. Der Versuch, dies
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mit dem Aerosol-DIAL-Verfahren zu tun, schlug erwartungsgemald ebenfalls fehl. Ober-
halb und unterhalb der Wolkenschicht stimmen die Ozonwerte jedoch sehr gut mit der
Referenz Uberein. An diesem Beispiel wird die meiner Meinung nach geféahrlichste Fehler-
guelle der DIAL-Ozonmessungen deutlich. Die Signale werden bereits direkt nach der
Wandlung, noch vor der Ubertragung in den Rechner, aufaddiert. Dabei kdnnen zwischen
einem und 4096 Schiissen gesammelt werden. Wahrend der Ubertragung in den Rechner
werden jedoch keine weiteren Signale aufgenommen. Bei zu kleinen Mittlungszahlen fihrt
dasim Fall des Lidar zu einem zu schlechten Verhaltnis von Laserschiissen zu aufgezeich-
neten Signalen. Die Gefahr besteht darin, das ein einzelner Schuss gegen eine Wolke das
Ergebnis der Addition bereits so stark verfascht, dass unsinnige Konzentrationswerte in
dieser Hohe berechnet werden. Andererseits ist die Signalveranderung zu klein, um sie
sicher numerisch erkennen zu kénnen. Die einzige L6sung des Problems besteht in einer
schnelleren Datentibertragung, die die Evaluierung einzelner bzw. weniger Signale vor der
fur die DIAL-Auswertung nétigen Mittlung erlaubt, ohne in der Zwischenzeit die Signal-

aufnahme unterbrechen zu mussen.

Der 25. 8. war ein Tag ohne Bewdlkung, an dem beide Methoden der Signalauswertung
ahnlich gute Ergebnisse brachten. Am Nachmittag zog von Westen eine Regenfront heran,
die auch im Tagesgang der Rickstreumessung gut zu erkennen ist. Besonders wahrend des
morgendlichen Aufstiegs (Flug A) entstand durch das typischerweise zu dieser Tageszeit
im Sommer aufsteigende Aerosol ein Fehler bei der DIAL-Auswertung, der wiederum
durch die Aerosol-DIAL-Methode umgangen werden konnte. Dieser Tag war der einzige
mit nennenswerter Ozonbildung wahrend der Vergleichskampagne. Daher habeich ihn aus-
gewahlt, um Vergleiche mit anderen Messreihen und Modellvorhersagen durchzufhren.
Abbildung 4-16 zeigt die farbig dargestellten Zeitreithen der Ozonprofile Uber der Charité
und die entsprechende Vorhersage des Modells. Es wird sofort deutlich, das die gemessenen
Werte in etwa um einen Faktor 2 hoher liegen. Die am Nachmittag aufziehende Front
druckte offensichtlich weniger ozonhaltige Luft nach unten. Dieser Effekt wird im Modell-
ergebnis nicht wiedergegeben. Ansonsten stimmt die Struktur der Ozonkonzentration gut
mit den Messwerten Uberein. In der auf denselben Hohen- und Zeitbereich vergroferten
Darstellung der Aerosol-Rickstreukoeffizienten ist zu sehen, wie sich die Front auf das
Aerosol der Grenzschicht auswirkt. Die Ruckstreuung nimmt gegen 14 Uhr drastisch ab,

wahrend der darauffolgenden Hauptverkehrszeit jedoch wieder zu.
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Abb. 4-16 Ozonmessung Uber der Charité und entsprechende Modell-Vorhersage, 25. 8. 1999.

In Abbildung 4-18 sind Vergleichskurven des Verlaufs der Ozonkonzentration fur verschie-
dene Hohenbereiche vom 25. 8. dargestellt. Die Messungen des Berliner Luftgitemessnet-
zes BLUME =zeigen den gleichen Tagesgang wie die Lidar-Messungen in der
entsprechenden Hohe, obwohl die Messtation auf einem Turm etwa 8 km ndrdlich der
Lidar-Station ist. Die Modellvorhersage kann das Hohenprofil nicht nachvollziehen. Die
Bodenmessungen stimmen am Morgen und am Abend recht gut mit dem Modell Gberein.

Die Tagespitze liegt jedoch bei den Messungen etwa 50 pg/m?3 hoher. Je grofleer die Hohe,
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Abb. 4-17 Aerosol-Rickstreukoeffizienten bei 532 nm Uber der Lidar-Messstation auf der Charité,

28. 8. 1990.

desto grofier werden die Abweichungen zwischen Modell und Messung. Die Zeitreihen der
Ozonkonzentration in der unteren Grafik in Abbildung 4-18 sind entsprechend der Modell-
auflosung zeitlich und réaumlich gemittelt. In niedrigen Hohen ist der Modellverlauf der
Konzentration den Messungen noch sehr dhnlich, wenn auch die Absolut-K onzentrationen
niedriger liegen. Den Einfluss der nachmittéglichen Front auf die Konzentration oberhalb

700 m wurde aber gar nicht vorhergesehen.

Leider liegen nicht viele derartig geschlossene Messreihen der Ozonkonzentration mit
gleichzeitigen kleinskaligen Modellsimulationen vor. Das regnerische Wetter wahrend der
BERLIOZ- und der OLAK-Kampagne lie? kaum Smog entstehen. Danach wurden die
Ozonvorhersageberechnungen eingestellt. Einige Vergleichstage lassen natlrlich noch
keine Ruckschlisse auf die Qualitdt des Modells zu. In dem Beispiel vom 25. 8. 1999 wird
aber eine Gefahr deutlich, der bei statistischen Auswertungen der Ubereinstimmung von
Modell und Messung vorgebeugt werden muss. Das Modell unterschétzte die Ozonwerte,
erzeugte aber elnen typischen Anstieg der Werte gegen Nachmittag. Zu dieser Zeit fiel die
Konzentration oberhalb von 700 m in Zusammenhang mit der Front. Die gefallenen gemes-
senen Werte stimmen in dem Zeitabschnitt mit den gestiegenen Modellwerten Uberein, weil
das Modell die Front und ihre Auswirkung nicht vorhersah. Eine rein statistische Betrach-

tung konnte zu dem Ergebnis kommen, das die Modellablaufe richtig sind und damit eine
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Abb. 4-18 Tagesgang von Lidar-Ozon-Messungen, BLUME-Messungen und Vorhersagemodel|
CALGRID am 25. 8. 1999.

falsche Bestétigung geben. Dieses Beispiel unterstreicht die Bedeutung geschlossener

Messreihen zur Analyse der Ozonbildungs- und Transportprozesse.
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Abb. 4-19 NO, Vergleichsmessung 23. 8. 1999 zwischen dem Charité-DIAL und einem Fesselballon.

Waéhrend der OL AK-Kampagne wurden auch Vergleichsmessungen von NO, durchgefiihrt.
Der Fesselballon war zu diesem Zweck mit einem Sensor ausgestattet. Eine Schwierigkeit
stellen die niedrigen NO,-Konzentrationen in der Berliner Luft dar, die meist unterhalb der
Nachweisgrenze des Lidar liegen. Nur in der Nacht, wenn eine niedrige Bodeninversion die
Autoabgase am Verfluchtigen hindert und gleichzeitig keine Photochemie ablauft, steigen
die Konzentrationen auf messbare Werte an. Die linke Grafik in Abbildung 4-19 zeigt eine
kurzzeitige Ausnahmesituation. Sowohl der Ballon as auch der Laserstrahl haben eine
NO,-Schicht in 350 bis 400 m Hohe erfasst. Dabei handelt es sich sehr wahrscheinlich um
Abgase des Kraftwerks in Spandau, dessen Rauchfahne beim Verlassen des Schlots in die
Richtung des Messvolumens zeigte, dort aber schon nicht mehr sichtbar war. Die Messun-
gen wurden al's Scan mit dem grof3en Umlenkspiegel durchgeftihrt. Um die Konzentrations-
spitze zu erfassen, konnten nur Daten aus einem kleinen Entfernungsbereich benutzt
werden. Deshalb sind nur so wenige Messpunkte aufgetragen. Bei der Messung nach einer
Stunde (rechte Abbildung) war die NO,-Spitze nicht mehr zu finden.
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Abb. 4-20 Vibrations-Raman-DIAL: Ozonkonzentrations- und Aerosol-Extinktions-Messungen in Berlin-

Dahlem.
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Mit dem neu entwickelten Raman-DIAL-Lidar wurden erste Testmessungen durchgefihrt,
um die Funktionsfahigkeit der Idee zu zeigen und die erforderlichen Geradtschaften und
Komponenten zu spezifizieren. In Abbildung 4-20 sind erste Ergebnisse dargestellt. Das
Prinzip erlaubt es, ohne Annahmen unbekannter GréfRen Ozonkonzentration und
UVB-Aerosol-Extinktion zu messen. Die Fehlerbalken der Ergebnisse sind recht grol3, da
die provisorische Messanordnung zu schlechten Signal-zu-Rausch-Verhdtnissen der
Signale fuhrte. Mit der Testanordnung wurden Reichweiten von ca. 1 km bel einer Mitt-

lungsdauer von einer halben Stunde erreicht.

Die Vergleichsmessungen haben gezeigt, dass mit dem DIAL-Verfahren sehr wertvolle und
mit anderen M ethoden Ubereinstimmende Ergebnisse erzielt werden konnen. Bei der Bedie-
nung der Messgeréteist auf strikte Einhaltung der Protokolle zu achten, um subjektive Fehl-
einschdtzungen bei der Justage zu vermeiden. Das Lidar der Freien Universitét auf der
Charité wurde immer zu Ausbildungszwecken genutzt, was dazu fihrt, das die Bediener
aufhoren zu messen, wenn sie eine ausreichende Routine erworben haben. Diese Erfahrung
hat gezeigt, das DIAL-Geréte fir den Einsatz in der Atmosphérenforschung kaum Spiel-
raum fUr Verdnderungen von Parametern haben sollten, um eine gleichbleibende Qualitat zu
gewéhrleisten. Die Aerosol-DIAL-Methode tragt bel bestimmten Bedingungen sehr zur
Verbesserung der berechneten Ozonkonzentration bei. Voraussetzung sind jedoch realisti-
sche Annahmen Uber die Streueigenschaften des Aerosols im UV. Auf der Charité werden
sie gleichzeitig mit einem zweiten Lidar gemessen. Das erhoht natirlich den technischen
Aufwand betrachtlich und es entstehen neue Fehlerquellen, wenn so viele komplizierte
Geréte gleichzeitig betrieben werden missen. An dieser Stelle wird der Vorzug der neuen
Raman-DIAL-Methode deutlich. Es ist nur ein einziger industrietauglicher, komerziell

erhdtlicher Laser erforderlich, um alle Informationen zu erhalten.

4.4 Temperatur

Uber die Temperaturmessungen ist zum gegenwartigen Zeitpunkt noch nicht viel zu berich-
ten. Das System wurde bisher nicht bei M esskampagnen eingesetzt. Einen Anhaltspunkt fir
die Plausiblitét der Messwerte, aber keinen echten Vergleich, lieferte die Radiosonde der
nahe Berlin gelegenen Station des Deutschen Wetterdienstes in Lindenberg. Das ist bisher
die einzige Méglichkeit, die Qualitat der nétigen Spektrenanpassung durch unabhéngige

Messungen zu Uberprifen.
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Abb. 4-21 Vergleich von Rotations-Raman- und Radiosonden-Temperaturmessungen.

Die Messwerte des Lidar in Berlin und der Radiosonde in Lindenberg kénnen als Uberein-

stimmend betrachtet werden.

Die verwendete Rotations-Raman-Methode, bei der mit einer Kamera die kompletten Spek-
tren aufgenommen werden, ist fir die Bestimmung der Temperatur in der planetaren Grenz-
schicht sehr gut geeignet. Die Messung muss nicht kalibriert werden und die Auswertung
kann direkt am Boden beginnen, da man bel der Auswertung nicht auf eine konstante Gera-
tefunktion angewiesen ist. Das ist ein fUr Routinemessungen sehr interessantes Ergebnis.
Mit der neu entwickelten Kurvenanpassungsmethode sind auch keine speziellen schmalban-
digen Laser fur die Messungen notwendig. Vorhandene Aerosol-Lidar-Systeme kénnen mit
einer entsprechenden Detektion, bestehend aus einem Spektrometer und einer Kamera,

nachgerUstet werden.



Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit beschaftigt sich mit Methoden der Laser-Fernerkundung und deren
Besonderheiten bei Untersuchungen der planetaren Grenzschicht. Das Ziel ist die Untersu-
chung der zeitlichen Entwicklung der réaumlichen Struktur der Atmosphére anhand ver-
schiedener Messgrof3en. Der Ausgangspunkt ist die Suche nach Fehlerquellen bei
Spurengaskonzentrations-, Aerosol- und Temperaturmessungen und nach Wegen, um sie zu
vermeiden. Entstanden ist die Fragestellung beim Aufbau und Einsatz von Lidar-Geréaten,
und bei der Auswertung der Ergebnisse verschiedener Messkampagnen: der Arktis-Expedi-
tion ,ARCTOC" zur Erforschung pl6tzlichen Ozonschwunds in Bodennahe, der meridiona-
len Atlantikquerung ,ALBATROS* zur Erforschung des Einflusses stark bevolkerter
Gebiete auf die Zusammensetzung der maritimen Luft [Frey, 1997] und des , BER-
LIOZ"-Experiments zur Erforschung der Chemie der Ozonbildung am Beispiel Berlins
[Frey et al., 2001]. Wahrend der daraufhin organisierten Kampagne ,, OLAK* in Berlin wur-
den vier sehr ahnliche DIAL-Instrumente mit unabhangigen Messungen eines Flugzeugs
und eines Fesselballons verglichen. Das Ziel war, den Einfluss der Aerosol-Streuung auf
Ozonmessungen zu untersuchen. Da sich die L uftbestandteile im Messvolumen nicht kiinst-
lich trennen lassen, miissen die im Rickstreusignal Gberlagerten Wechselwirkungsprozesse
durch spektroskopische Methoden wieder getrennt werden. Ein sehr wichtiger Aspekt fur
die Auswahl einer Methode ist die Anwendbarkeit und Umsetzbarkeit in ein feldtaugliches
und robustes Messgerdt.

Ausgehend von diesen Erfahrungen wurde das ebenfalls in dieser Arbeit beschriebene
Raman-DIAL-Instrument entworfen und gebaut. Mit diesem Gerét kann die Ozonkonzen-
tration in der planetaren Grenzschicht ohne den durch Aerosol-Schichten verursachten Feh-

ler gemessen werden. Gleichzeitig misst es die Wasserdampfkonzentration und die
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optischen Eigenschaften des Aerosols im ultravioletten, sichtbaren und infraroten Spektral-
bereich. Durch die Nutzung eines modernen diodengepumpten Festkorperlasers mit einer
Pulswiederholrate von 1 kHz und die Entwicklung einer entsprechend schnellen Empfangs-
einheit kdnnen nun auch kleinskalige Prozesse, wie z. B. die Turbulenz in Bodennéhe,
untersucht werden und Messungen langsam veranderlicher Grofsen lassen sich wesentlich
verbessern. Zur Konzentrationsbestimmung anderer Spurengase neben Ozon und Wasser-
dampf wurde ein wellenlangenabstimmbarer Ultraviolettlaser auf der Basis des Colquiri-
ite-Kristalls Ce:LiCaF gebaut, der es erlaubt, mit der Pulsfolgefrequenz von 1kHz
zwischen den bendtigten Farben umzuschalten. Alternativ kann dieser Laser in den Strah-
lengang des Nd:Yag-Lasers eingesetzt werden, um differentielle Absorptionsmessungen

durchzufUhren.

Des Weiteren wurde ein Verfahren zur Temperaturmessung entwickelt und erprobt, mit dem
bereits vorhandene Aerosol-Lidar ohne grofden Aufwand erweitert werden kénnen. Die
Messung berunt auf der Temperaturabhéngigkeit der Besetzungszahl von Rotati-
ons-Raman-Niveaus in Stickstoff- und Sauerstoffmolekilen. Durch Variation der Tempera-
tur wird ein simuliertes Spektrum an das gemessene Stokes- und Anti-Stokes-Spektrum zu
beiden Seiten der Laserlinie angepasst. Entscheidend fur die Gite der Anpassung ist die
Verwendung einer experimentell bestimmten Linienform anstatt einer analytischen Funk-
tion zur Faltung mit den simulierten Spektrallinien, dawegen der Linienbreite eines norma-
len Nd:Yag-Lasers die einzelnen Rotations-Raman-Linien nicht aufgel st werden kdnnen.
Ein neu entwickelter Auswertungsalgorithmus macht es mdglich, Temperaturmessungen
mit einer Genauigkeit von 1 bis 5 °C durchzufihren, wobei der Fehler vor allem von der
Trennung des Raman-Spektrums vom elastischen Streulicht bestimmt wird. Das gelingt
besser, wenn nur senkrecht zur Laserstrahlung polarisiertes Licht detektiert wird. Die
Methode ist, im Unterschied zu sonst Ublichen Messungen in zwel Tellbereichen des Spek-
trums, unabhangig von Kalibrationen. Am Sender sind fuir die Nachriistung des Temperatur-
sensors keine Veranderungen notwendig. Die Empfangseinheit besteht aus einem
handel siiblichen Spektrometer mit geringem Aufldsungsvermdgen und einer schnell schalt-

baren Kamera.

Fir das Design von Laser-Fernerkundungsgeréten und die Auswertung der mit ihnen
gewonnenen Messdaten ist es notwendig, die Streueigenschaften der Atmosphéare moglichst

genau berechnen zu kdnnen. Deshalb wurden im Rahmen dieser Arbeit die Streuspektren
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Messgrolie Methode Eingabeparamter Vor-und Nachteile
Schichtstruktur, elastisches keine + einfachster Aufbau
Wolkenhohe Rickstreu-Lidar + Entfernung ist die einzige quantitative
Messgrofie
Mischungs- Gradientenmethode keine » Messung ist von der Aerosol-Streuung
schichthéhe oder Wavelet-Analyse abhangig!
Aerosol- elastisches Entfernungsprofil der + experimentell einfach
riicksreu- Rickstreu-Lidar * Dichte und + Inversionsalgorithmus gut untersucht
koeffizient und ohne molekulare e desLidar-Verhalt- und numerisch stabil (nur Integrale)
Depolarisation  Absorption nisses - abhéangig von der Kalibration mit dem
 Ruckstreuverhalt- Rickstreuverhaltnis der freien Tropo-
nisfur ein Intervall sphére
des Signals (z. B. - falsches Lidar-Verhdtnis kann zu
freie Troposphére) Fehlern fuhren
HSRL (High Spectral + kalibrationsfreie Messung
Resolution Lidar) - aufwendiges Experiment, da schmal-
bandiger Laser und Filter erforderlich
sind
Aerosol- Raman-Lidar * Entfernungsprofil + robuste, gute Laser vorhanden
Extinktion ohne molekulare der Dichte - dasim Vergleich zu elastischen Mes-
Absorption » Angstrom-Koeffizi-  sungen um 3 bis 5 GréRenordnungen
ent schwéchere Signal erfordert eine bes-
sere Detektionsoptik und -elektronik

- Tagedichtmessungen nur bedingt
mdglich

- Berechnung der Konzentration ist sehr
empfindlich auf numerischen Algo-
rithmus, insbesondere die Gléttung (da
differenziert werden muss)

Spurengase DIAL « Entfernungsprofil  Laser mit guten Strahleigenschaften
(Ozon, H,0, der Dichte und 2 Farben im Absorptionsbereich
SO,, NO,,  Absorptions- des Gases erforderlich
Tolual, ...) querschnitte + Konzentration aller Gase messbar
o optische Aerosol- - Berechnung der Konzentration ist sehr
Eigenschaften empfindlich auf numerischen Algo-
rithmus, insbesondere die notwendige
Gléttung (wegen Ableitung)

- ohne zusétzliche Aerosol-Messungen
kann es zu nicht korrigierbaren Feh-
lern durch Ruckstreuterm und Extink-
tion kommen

Ozon Raman-DIAL « Entfernungsprofil + nur eine Laserwellenlénge erforderlich

der Dichte
* Angstrom-K oeffizi-
ent

(z. B. FHG des Nd:Yag)
+ kein Einfluss der Aerosol-Streuung
+ gleichzeitige Messung der Aero-
sol-Extinktion

Tab. 4-1 Untersuchte und angewendete Verfahren zur Laser-Fernerkundung der planetaren Grenzschicht.
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Messgriofie Methode Eingabeparamter Vor-und Nachteile
Wasserdampf ~ Wasserdampf-Raman ¢ Entfernungsprofil « dadie Signalstérke direkt von der
der Dichte Dampfkonzentration abhangt, ist keine
« Kalibrationskon- Messung in trockenen Gegenden még-
stante lich
e Verhdltnis der + Wasserdampfmessung mit vergleichs-
Raman-Ruickstreu- weise geringem experimentellem Auf-
querschnitte fur wand
Stickstoff und - Kalibration notwendig
Wasserdampf - Tageslichtmessungen nur einge-
 Aerosolextinktion schrankt moglich, mit Ausnahme von
o Angstrom-Koeffizi-  Messungenim UVB
ent
Temperatur Saverstoff -DIAL S. 0. unter DIAL S. 0. unter DIAL
Rotations-Raman-  Kadlibrations- + Temperaturprofile in hoher zeitlicher
Intensitétsverhdtnisin konstante Aufldsung
zwei Bereichen - Kalibration notwendig
Rotations-Raman - + kalibrationsfrei
Auswertung des kom- + einfach in vorhandenen Aerosol-Lidar
pletten Spektrums nachzurtisten

- die Messung muss nacheinander fir
mehrere Hohenberei che durchgefiihrt
werden, zeitliche Auflésung geringer

Tab. 4-1 Untersuchte und angewendete Verfahren zur Laser-Fernerkundung der planetaren Grenzschicht.

fur Stickstoff- und Sauerstoffmolekile sowie verschiedene Aerosol-Typen neu berechnet.
Fir alle erforderlichen Simulationen wurden Module in der Programmiersprache Labview

erstellt, die direkt in Design- und Auswertungsroutinen benutzt werden.

In Tabelle 2-10 sind die berechneten Werte fir die Streuquerschnitte und die Depolarisation
und in Tabelle 2-15 die Streukoeffizienten fir normale Luft jewells fur Stickstoff und Sau-
erstoff und die in dieser Arbeit verwendeten Wellenldngen des Nd:Yag-L asers und der ent-

sprechenden Raman-Linien aufgelistet.

Das verwendete Aerosol-Streumodell beruht auf der Mie-Theorie. In einem separaten, weil
zeitaufwandigen, Schritt missen die Streuquerschnitte fur die zu erwartenden Partikelgro-
[3en und gewlinschten Wellenlangen berechnet werden. Als Eingangsparameter braucht man
das Spektrum der mittleren Brechzahl des gefragten Aerosol-Mischungstyps. Ist die Daten-
basis der Streuquerschnitte erstellt, konnen die Streukoeffizienten fir beliebige Grélenver-
teilungen ohne Probleme wund schnell berechnet werden. Somit kann das
Aerosol-Streumodel | an die M essbedingungen angepasst werden, da die fir die Auswertung
bendtigten Lidar- und Ruickstreuverhdltnisse starker von der GrofRenverteilung as vom
Brechzahl spektrum abhangig sind. Die Tabellen 2-11, 2-12 und 2-13 enthalten berechnete
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Lidar- und Riickstreuverhaltnisse sowie Angstrém-K oeffizienten fiir vier Mischungstypen,
sieben GroRRenverteilungen und alle fir die Arbeit mit dem Nd:Y ag-Laser relevanten Wel-
lenléngen. Bei der Berechnung der Streukoeffizienten konvergiert das Integral fir alle Gro-
Benverteilungen bei Partikeldurchmessern kleiner als 50 um (auf3er bei Wisten-Aerosol).
Das Lidarverhdtnis wird vor allem von der Form der V erteilungsfunktion beeinflusst, wéh-

rend das Ruckstreuverhdtnis von der Aerosol-Konzentration direkt abhangt.

Die Nachweise von Spurengasen und Aerosol durch Laser-Fernerkundung lassen sich
methodisch nicht getrennt behandeln. Das hat fur die Untersuchung der planetaren Grenz-
schicht grof3e Auswirkungen, da hier die Konzentration des Aerosols besonders hoch und
die Verteilung inhomogen ist. Bei Absorptionsmessungen mit elastisch riickgestreutem
Licht (DIAL) Uberlagern sich die Streuprozesse von Molekulen und Aerosol sowohl durch
den Ruckstreuprozess, der als Signalquelle im Messvolumen fungiert, als auch bei der
Schwachung des Lichts auf dem Weg durch die Atmosphédre. An der Grenze zwischen
Schichten, die Aerosol mit unterschiedlichen Streueigenschaften enthalten, kann es zu
Messfehlern kommen, die unter ungtinstigen Umstanden grof3er als die zu erwartenden Gas-
konzentrationen sind. Die Aerosol-Extinktion fuhrt ebenfalls zu einem scheinbaren Beitrag
zur Spurengaskonzentration, der jedoch gering gegeniber den bei der numerischen Auswer-
tung entstehenden statistischen Fehlern ist. Diese Probleme werden bei Ozonmessungen mit

dem neu entwickelten Raman-DIAL vollig vermieden.

Mit der Entwicklung eines schnellen Signalwandlers zur Aufnahme von Einzel schiissen bis
zu einer Pulsfolgefrequenz von 1 kHz kann nun auch der Fehler vermieden werden, der
durch Mittlung von Rickstreusignalen bel stark veranderlichen Streubedingungen entsteht.
Das ist eine entscheidende Verbesserung fir Untersuchungen der planetaren Grenzschicht,
da sich an ihrer Obergrenze haufig kleine Wolken bilden. Vor allem fur DIAL-Messungen
von Spurengasen missen oft viele Signale gemittelt werden, um das Signal-zu-Rauschver-
haltnis zu reduzieren. Die Auswirkung weniger Laserschiisse, die auf eine Wolke treffen,
verédndern das gemittelte Signal visuell kaum, erzeugen aber einen bedeutenden Fehler bel
der Konzentrationsberechnung. Signale der Einzelschiisse sind zwar nicht geeignet, um
Konzentrationen zu berechnen, ein eventueller Wolkentreffer 1&sst sich aber klar erkennen.
Zur Auswertung werden dann nur Signale ohne Wolken verwendet. Die Auswertung der
Einzelschisse erlaubt dartiber hinaus bisher schwer zugangliche Vorgange, wie z. B. die

Turbulenz, zu untersuchen.
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Das Gesamtsystem aus zwei Lidar-Geraten auf dem Charité-Hochhaus erfllt alle Anforde-
rungen, um qualitativ hochwertige Aerosol- und Spurengasmessungen in der planetaren
Grenzschicht durchzufiihren. Um dieses Ziel zu erreichen, waren zahlreiche Veranderungen
und Umbauten notwendig. Der wellenléngenabstimmbare Titan: Saphir-Laser wurde an die
Aufgabe angepasst, Ozonkonzentrationen Uber langere Zeitrdume mit gleich bleibender
Qualitdt zu messen. Daflir wurde der Zweiwellenlangenoszillator einem Redesign unterzo-
gen, eine Uberwachung der Laserstrahleigenschaften erganzt und zahlreiche Umbauten an
der Stromversorgung und Strahlfhrung verwirklicht. Wegen der Empfangsoptik konnte
urspringlich erst ab 2 km Entfernung gemessen werden, weshalb diese ebenfalls verandert
wurde. Das Stratosphdren-Aerosol-Lidar wurde um ein Teleskop fur Grenzschicht- und
Troposphéarenmessungen erweitert. Jetzt konnen die optischen Aerosol-Eigenschaften im
ultravioletten, sichtbaren und infraroten Spektralbereich gleichzeitig mit den Spurengas-
konzentrationen gemessen werden. Neben der wertvollen direkten Information Gber das
Aerosol dienen die Daten zur Korrektur der Spurengaskonzentrationsmesswerte. Das Kon-
zept, mit einem zweiten Lidar Aerosol-Eigenschaften zu messen, um Spurengaskonzentrati-
onsmessungen zu korrigieren, ist theoretisch sinnvoll und auch praktisch durchfihrbar.
Wegen des komplexen Aufbaus ergeben sich jedoch insbesondere bel Spurengaskonzentra-
tionsmessungen zahlreiche Mdoglichkeiten fir Fehlbedienungen. Fir die meisten Mess-
standorte ist es auch nicht moglich, eine so umfangreiche Ausriistung zu installieren und zu
betreiben. Insofern ist das neu entwickelte Raman-DIAL-Ozon-Wasserdampf-Aerosol-
Instrument eine bedeutende Vereinfachung und damit ein wichtiger Schritt auf dem Weg der
Verbreitung der Messmethode, da es nur einen einzigen, wellenldngenstabilen Industrie-
Laser und eine Empfangseinheit zur Bestimmung vieler Grof3en bend6tigt und gleichzeitig

die methodischen Fehler von vornherein ausgeschlossen werden.

Um die Simulationsrechnungen des Chemie- und Ausbreitungsmodells,, CALGRID* direkt
mit Messwerten der Laser-Fernerkundung vergleichen zu kdnnen, wurde ein Lese- und
Auswertungsprogramm fur die im ,GrADS-Format® vorliegenden Ergebnisse erstellt.
Damit konnen die Modell-Daten in Zukunft sofort durch Messdaten evaluiert werden, um
so die Prognosegenauigkeit zu verbessern. Sowohl die fur Berechnungen sehr wichtige
Mischungsschichthohe als auch die resultierenden Ozonkonzentrationen stimmten an den

wenigen Vergleichstagen nicht gut mit den Messwerten Uberein. Die leider im Moment



219

unmaogliche Neuberechnung mit den durch Messwerte verbesserten Parametern, bleibt ein
wichtiges Projekt fur die Zukunft.

Naturlich bleiben bei der Weiterentwicklung und Anwendung der Laser-Fernerkundung fur
Untersuchungen der planetaren Grenzschicht noch viele Aufgaben zu [6sen. Um die Atmo-
sphére besser zu verstehen, fehlt der Zugang zu vielen weiteren, heute noch nicht erschlief3-
baren, Messgroflien. Die vorgestellte Arbeit beschaftigt sich nur mit einigen ausgewahlten
Methoden. Insbesondere sind das spektral hochauflésende Lidar (HSRL), das Dopp-
ler-Lidar und Methoden der Heterodyn-Detektion sehr gut fir Untersuchungen der planeta-
ren Grenzschicht geeignet. Leider ergab sich bisher fir mich nicht die Moglichkeit, mit

ihnen zu experimentieren.

Atmosphérisches Aerosol beeinflusst das Leben der Menschen in vielerlel Hinsicht. Der
Einfluss troposphérischen Aerosols, welches sich grofentells in der planetaren Grenz-
schicht befindet, auf den Strahlungshaushalt der Erde ist derzeit der grofdte Unsicherheits-
faktor bei der Vorhersage der drohenden Klimaveranderung [IPCC, 2001]. Viele offene
Fragen gibt es auch in Bezug auf die Chemie des Aerosols und seinen Einfluss auf die
Gesundheit von Menschen, Tieren und Pflanzen. Fir ein besseres Verstandnisist ein dichtes
Messnetz auf allen Kontinenten erforderlich, da die Eigenschaften des Aerosols wegen der
kurzen Lebensdauer regional gepragt und sehr unterschiedlich sind. Weil Aerosol auch ver-
tikal sehr inhomogen verteilt ist, werden rdumlich aufgel 6ste Messungen benétigt, wie sie
die Laser-Fernerkundung liefert. In Europa wurde Ende 2000 das Lidar-Netzwerk ,, EARLI-
NET*“ gegrindet, um Eigenschaften, Transport, Quellen, Senken, regionale Dynamik und
besondere, noch unbekannte, Ereignisse zu erforschen. Mit unserer Messstation im Berliner
Stadtzentrum haben wir im Oktober 2001 mit einer Langzeitmessreihe begonnen, um neben
den beobachteten Kurzepisoden von wenigen Tagen auch statistisch relevante Aussagen
Uber jahreszeitliche und hoffentlich auch langere Perioden zu erhaten. Fur den afrikani-
schen Kontinent haben wir gemeinsam mit 18 Partnern aus Europa und Afrika ein Projekt
bei der Européischen Union eingereicht, um ein Aerosol-Lidar-Messnetzwerk zu grinden.
In Lateinamerika ist ebenfalls ein Antrag in Vorbereitung. Von den Erfahrungen werden
auch fr die Zukunft geplante Satellitenmissionen profitieren. Die Auswertung der aus dem
Weltraum gemessenen Daten ist elne grof3ere Herausforderung, da die Instrumente einfach

aufgebaut sein mussen und jedes Signal aus einer anderen Region stammt. Esist nicht mog-
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lich, Zeitreihen zu messen, und ohne kontinentale Netzwerke werden keine Erfahrungs-

werte zur Datenauswertung existieren.

Ahnliches Interesse besteht an K onzentrationsmessungen vieler Gase. Vor allem die Nach-
stellung und Vorhersage von Konzentrationen und Prozessen durch dreidimensionale
Modelle sind nur durchfihrbar und Uberprifbar, wenn neben Bodenmessungen fir mog-
lichst viele Gitterpunkte im Zeitraster der Rechnung gemessene Werte vorliegen. Ozon
kann in der planetaren Grenzschicht aus Vorlauferstoffen gebildet werden, die anthropoge-
nen Ursprungs sind. Erhohte K onzentrationen haben erhebliche Auswirkungen auf L ebewe-
sen und Klima. Genaue Messungen bodennahen Ozons durch Satelliten sind wegen der
hohen Konzentrationen in der Stratosphére bisher unmdglich. Die Modellierung ist wegen
der Vielfalt an den Reaktionen beteiligter Beimengungen, der wechselhaften Bestrahlungs-
stérke und der komplizierten Dynamik der planetaren Grenzschicht ein schwieriges Unter-
fangen. Fur die Behandlung dieser Probleme sind Zeitreihen der réaumlichen Verteilung von

Aerosol, Ozon und anderen Stoffen erforderlich.

Neben der Uberfiihrung der Laser-Fernerkundungsmessverfahren in den Routinebetrieb
interessieren mich besonders Untersuchungen physikalischer und chemischer Prozesse in
der realen Atmosphére anhand dreidimensionaler Datensétze. Die hohe zeitliche Auflésung
des neu entwickelten Lidar ermdglicht z. B. die Erforschung von turbulenten Stromungen,
des Lichttransfers durch inhomogene Medien und der Aerosol-Bildung. Durch die Messung
der optischen Turbulenz mit dem Kilohertz-Lidar, lief3en sich beispiel sweise adaptive Opti-
ken an die atmosphérischen Verénderungen anpassen. Besonderen Reiz hat auch eine Kom-
bination aus klassischen Lidar-Messungen mit denen des neuen mobilen
Femtosekunden-Lidar ,, Terramobil* [Langlotz, 1998]. Das ausgesandte Licht mit einer Zen-
tralwellenldnge von 800 nm und einer Linienbreite von ca. 10 nm erzeugt durch Wechsel-
wirkungsprozesse mit der Atmosphdre ein breites, kontinuierliches Spektrum, auch
Wel(3icht genannt, ohne das der Laserstrahl seine Richtung und Bindelung verliert. Dadie
Lichtquelle gepulst ist, steht damit eine enzigartige ortsauflésende, multispektrale
Messmethode zur Verfigung. Die Nutzung, aber auch die Erforschung der Weil3lichtentste-
hung bergen noch viele ungel6ste Fragestellungen. Noch fir dieses Jahr sind Messungen
zum direkten Vergleich des ,, konventionellen* und des Femtosekunden-Lidar und Untersu-

chungen der Vorgénge im Weifdlichtstrahl durch Probemessungen geplant.



221

Symbol
a, ag, -

PJO
To

W T »

Ver zeichnis verwendeter Symbole

Bezeichnung

Extinktionskoef., Rayleigh-Volumenstreukoef.
Flache

Angstrém-Exponent und. -Faktor

Anisotropie des Polarisierbarkeitstensors
Ruckstreukoeffizient

Rotationskonstante

Ruckstreuverhdtnis B(r) = (BA(r) + Br(r))/ (Bg(r))
Lichtgeschwindigkeit

Strukturparameter der Brechzahl

Durchmesser

Strukturfunktion des Brechungsindex
Depolarisation, Rayleigdepol., Aerosoldepol.
X=¢/cy

Einheit / Wert

m gl
_ 2 2
B = h/(8mcuR")

290.792.458 m st

1,334

Gerétekonstante eines Lidar C = 1, [{c [T, )/2 [, (r) O, (A) CA;

spezifische Warmekapazitét von Wasserdampf bei

1952 Jkgt K1

konstantem Druck 35,14 mol 1K1
spezifische Warmekapazitat von Wasserdampf bei 1463 Jkgt K1
konstantem Volumen 26,33 mol 1K1
Medianwert einer Lognormalverteilung pHm
Partikel durchmesser pHm
Energieniveaus des quantenmech. Vibrators

Energieniveaus des quantenmech. Rotator

Influenzkonstante 8,854187817 -10°12AS),,

relative Anisotripie, Dielektrizitdtskonstante

L 6sungsfunktion der Lidar-Gleichung (enthalt alle bekannten Parameter)

King-Faktor
Kolmogorov-Spektrum
Temperaturgradient

y = -dT/ dz
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Symbol

a(n
Gvib’

n,(r)

Bezeichnung
trocken-adiabatischer Temperaturgradient

Einheit / Wert
= _(dT/dZ)adi ab.

Lidarverhatnis g(r) = (a,(r))/(Ba(r)) = (aa(r))/ (Br(r) KB(r) —1))

Term (statt Energie in der Spektroskopie Ublich)
freie Enthapie

Standard-Erdbeschleunigung

K ernspinwichtungsfaktor

Planck-K onstante

Planck-K onstante

Skalenhthe

Intensitét, parallel bzw. senkrecht zur Anregung
mittlere Polarisierbarkeit

Rotationsguantenzahl

Boltzmann-Konstante

aulRere Skalenlange bzw. Monin-Obuchov-Lénge
innere Skalenlange (kleinste Turbulenzzellen)
Wellenlange

molare Masse

im Schwerpunkt vereinigte Masse eines Korpers
Permeabilitéat

Anzahl (z. B. Molekile, Partikd, ...)
Avogadro-K onstante (Teilchen pro mol)

. Anzahl-, Volumen-, ...GroRenverteilung

Real- und Imaginérteil der Brechzahl
Neodym-dotiertes Y ttrium-Aluminium-Granat
Wellenzahl

Schwingungsquantenzahl
Streu-Phasenfunktion

Druck

Séttigungsdampfdruck der Komponente x
Sattigungsdampfdruck von Wasser

Partialdruck der Komponente x
Sichtfeldfunktion (Empfangseffizienz des Lidar)

cmt

9,80665 m s2

6,626 068 76 - 1034 Js
1.054 571596 - 1034 Js
H=RT/M| 9

W/m?2

1,380.650.3 - 1023 JK
m

m

pum, nm

M| it = 28,97 g/mol

cm3

6,022.141.99 - 1023 mol™1

cm

1 hPa=10°N / m?
mPa
mPa

3,141592653589793 ...
mPa
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Symbol

&H20

Bezeichnung

potentielle Temperatur

Streueffizienz

Dichte

molare Gaskonstante (k/Np)

relative Feuchtigkeit

spezielle Gaskonstante fr trockene L uft
spezielle Gaskonstante fir feuchte Luft
Oberflachenspannung
Standardabweichung

Streuquerschnitt

Entfernung, Distanz, Hohe

Entropie

Mie-Streuamplituden

Breitenparameter einer Lognormalverteilung

optische Dicke

Totzeit beim Photonenzéhlen
Temperatur

Transmission

innere Energie

Volumen
Schwingungsquantenzahl

linearisiertes Riickstreusignal X (r) = In(I(r) (¥*/C)
Groenparameter x = (k[D)/2 = (mth, [D)/A

Mischungsverhéltnis

Einheit / Wert
K

kg/m3

8,314.472 Jmol 1K1

%
287,0 K1 kgt
46153 -K1kg?

cm

S
273,15K=0°C

%, ppm, ppb, ppt
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