UNIVERSITAT LEIPZIG

DIPLOMARBEIT

Mehrwellenlangen—Ramanlidar-Messungen tiber
Leipzig von 20002010

zur Erlangung des akademischen Grades

Diplom—Meteorologin

eingereicht im Mai 2011 von

Anja Miiller

Gutachter:
Prof. Dr. Andreas Macke - Leibniz—Institut fiir Troposphérenforschung Leipzig
Dr. habil. Albert Ansmann - Leibniz—Institut fir Troposphérenforschung Leipzig






INHALTSVERZEICHNIS 1

Inhaltsverzeichnis
1 Einleitung 3
2 Atmosphirische Aerosole 7
2.1 Entstehung und Lebenslauf von Aerosolpartikeln . . . . . . . . ... .. 7
2.2 Mikrophysikalische Figenschaften . . . . . . . .. ... ... ... ... 9
2.3 Optische Eigenschaften . . . . . . ... .. ... .00 11
2.4 Vertikale Schichtung der Atmosphére . . . . . . . . . . ... ... ... 13
3 Ramanlidar 17
3.1 Aufbau und Prinzip . . . . . . ... 17
3.2 Lidargleichung . . . . . . . . . ... 19
3.3 Berechnung optischer Partikeleigenschaften . . . . . . . . . .. ... .. 22
3.3.1 Berechnung des Extinktionskoeffizienten . . . . . . . . . .. .. 22

3.3.2 Berechnung des Riickstreukoeffizienten nach der Raman-Methode 23

4 Datenauswertung 25
4.1 Bestimmung der Uberlappungsfunktion . . . . . .. ... ... ... .. 25
4.1.1 Vorgehensweise zur Bestimmung einer Uberlappungsfunktion . . 26

4.1.2  Anwendung der Uberlappungsfunktion . . . .. ... ... ... 31

4.2 Bestimmung der optischen Eigenschaften . . . . . . . . . ... ... .. 32
4.2.1 Auswerteschemata . . . . .. ... ... 0. 32

4.2.2  Fehlerbetrachtung . . . . . . . .. ... .00 36

5 Aerosoltransport aus Osteuropa 43
5.1 Fallbeispiele . . . . . . . . .. 45
5.1.1 22, August 2002 . . . . ... 51

5.1.2 8 Mai 2006 . . . . . . ... 57

5.1.3 6. April 2009 . . . ... 64




INHALTSVERZEICHNIS

5.2 Diskussion des Auftretens von Biomassenverbrennungs-FEreignissen
6 Statistische Datenanalyse

7 Zusammenfassung

Literaturverzeichnis
Abbildungsverzeichnis

Tabellenverzeichnis

73

77

85

88

96

99




Kapitel 1
Einleitung

Das Wort Meteorologie verbinden viele Menschen in der heutigen Zeit mit der Wetter-
vorhersage. Dabei liegt der Ursprung im griechischen Wort petempoloyia. Das Wort
petempod (meteoros) bedeutet hierbei ,in der Schwebe®. Aristoteles, einer der bekann-
testen und einflussreichsten Philosophen des Altertums, zéhlte zu den Meteoren alle
Korper und Erscheinungen am Himmel, die man fiir unvorhersehbar, nicht berechenbar
und nicht ableitbar aus Naturgesetzen oder Axiomen hielt. Diese Theorie ist in der
von Hans Strohm tibersetzten Schrift ,,Meteorologie“ zu finden, in der sich Aristoteles
mit den Wetterphdnomenen, dem Wasserkreislauf und den Erdbeben auseinandersetzt
[Strohm, 1984].

Heute ist es moglich, eben diese ,in der Schwebe® liegenden Erscheinungen mit-
tels verschiedener Fernerkundungsverfahren zu erforschen und die hergeleiteten Axio-
me anzuwenden. In der Wissenschaft werden die in der Luft schwebenden fliissigen
und festen Partikel als Aerosolpartikel bezeichnet. Aerosolpartikel spielen eine wichti-
ge Rolle im Strahlungshaushalt der Erde und wirken sich auf das globale Klima aus.
Sie beeinflussen die Bildung von Wolken und Niederschlag und koénnen die Gesund-
heit des Menschen beeintrachtigen. Es ist daher wichtig, sowohl die Verteilung und
Konzentration als auch die Grofie der Aerosolpartikel zu kennen.

Die Vielfalt der optischen als auch mikrophysikalischen Eigenschaften der Aerosol-
partikel kann mit Hilfe eines Lidars' charakterisiert werden. Das Lidar ist ein akti-
ves optisches Fernerkundungsmessgerit und ermoglicht die Messung von zeitlich und
rdumlich hoch aufgelosten Vertikalprofilen der Atmosphére.

Systematische klimatologische Lidarmessungen mit MARTHA? werden am

I'LIght Detection And Ranging
2Multiwavelength Atmospheric Raman lidar for Temperature, Humidity and Aerosol profiling
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Leibniz-Institut fir Troposphéarenforschung (IfT) seit dem Jahr 2000 im Rahmen von
EARLINET? durchgefithrt [EARLINET-Homepage, 2011]. Zu den untersuchten op-
tischen Aerosoleigenschaften gehéren die extensiven Grofien Partikelriickstreu— und
—extinktionskoeffizient sowie die intensiven GroBen Lidarverhaltnis und Angstromex-
ponent aus der Riickstreuung und der Extinktion. Die extensiven Grofien sind von
der Anzahl der Aerosolpartikel abhiangig und die intensiven Groéflen geben Auskunft
iiber den Aerosoltyp. Dabei konnten bislang verschiedene Aerosoltypen in Mitteleuropa
identifiziert werden. Dazu gehoren anthropogene Aerosolpartikel aus lokalen Quellen,
Saharastaub, Arktischer Dunst (engl. Arctic Haze) sowie Verschmutzungen aus Ost-
europa und Nordamerika [Mattis et al., 2008], die u.a. Waldbrandaerosol aus Kanada
und Sibirien beinhalten [Mdiller et al., 2007a].

Neben diesen interkontinentalen Transporten und den anthropogenen Aerosolpar-
tikeln aus lokalen Quellen spielen fiir den Aerosolgehalt der Atmosphére iiber Leip-
zig auch die Quellen innerhalb Europas eine wichtige Rolle. Wandinger et al. [2004]
konnten mit Hilfe der Datensédtze verschiedener Standorte in Europa zeigen, dass bei
Wetterlagen mit maritimem Einfluss die Verschmutzung (d.h. die optische Dicke des
Grenzschichtaerosols) auf dem européischen Kontinent von West nach Ost kontinuier-
lich zunimmt. Das bedeutet fiir den Standort Leipzig, dass die AOD* bei Westanstro-
mung kleine Werte und bei Ostanstromung aufgrund der starken Aerosolquellgebiete
in Ost— und Siidosteuropa groe Werte besitzt. Auch Preifiler [2008] hat den Einfluss
europaischer Quellen untersucht und herausgefunden, dass insbesondere die Quellen
in Osteuropa sehr starke Verschmutzungen mit hohen optischen Dicken verursachen.
Ein Beispiel ist dazu detailliert in Birmili et al. [2008] beschrieben.

Diese Verschmutzungen stammen nicht immer aus fossilen Verbrennungen in Ost-
europa, sondern werden teils durch Biomassenverbrennungen verursacht. Zur Biomas-
senverbrennung zahlen alle anthropogenen und natiirlich verursachten Brande. Etwa
90% der weltweiten Grofiflachenbrande werden durch den Menschen verursacht, um
Wailder zu sdaubern oder neue Agrarflichen zu schaffen [FAO, 2009]. Dies bestétigt
auch die Untersuchung von Waldern in Russland durch Mollicone et al. [2006]. Die
meisten Brande in Europa finden in Landern mit sehr vielen Ackerflichen statt. Dazu
gehoren vor allem die osteuropaischen Lander wie die Ukraine und das europaische
Russland. Etwa 48-73% aller mit MODIS® von 20012003 detektierten Brinde in die-

sen Landern waren auf Agrarflichen [Korontzi et al., 2006].

3BEuropean Aerosol Research LIdar NETwork
4 Aerosol Optische Dicke
SMODerate Resolution Imaging Spectroradiometer




In einer Langzeitstudie (6 Jahre) von Barnaba et al. [2011] wurde der Einfluss grof3-
flachiger Brande auf den Jahreszyklus der AOD nachgewiesen. Demnach sind Mittel—
und Osteuropa sowie Skandinavien die am meisten durch Bréande beeinflussten Lander
in Europa. Dartiber hinaus haben sie feststellen kénnen, dass im Friihling (April) und
Sommer (Juli) die optische Dicke der Fein-Mode—Partikel ein Maximum aufweist. Die
Bimodalitat der PartikelgroBenverteilung im Jahreszyklus wird hauptséchlich durch
die landwirtschaftlichen Brédnde angetrieben, die vor der Saat zur Diingung und nach
der Ernte zum Roden absichtlich gelegt werden. Im Sommer treten jedoch auch ver-

starkt nattirliche Waldbriande aufgrund von Trockenheit und hohen Temperaturen auf.

Die Biomassenverbrennung gehort zu den wichtigen Quellen von Spurengasen und
triagt global gesehen zu einem groflen Teil der Partikel im Akkumulations-Mode
(Partikeldurchmesser = 0.1 — 2.5 um) bei [Koppmann et al., 2005; Reid et al., 2005a,b].
Solche feinen Partikel verteilen sich per Ferntransport auf der gesamten Nordhemi-
sphére und erh6hen somit in vielen Regionen die Aerosolkonzentration [Damoah et al.,
2004; Muailler et al., 2005; Mattis et al., 2008]. Die Aerosolpartikel aus der Biomassen-
verbrennung fithren neben dem Saharstaub und den anderen anthropogen verursachten
Verschmutzungen zur grofiten Aerosolbelastung in der freien Troposphére [ Wandinger
et al., 2002; Mattis et al., 2003a]. Fir die Umwelt bedeutet diese erhohte Verschmut-

zung eine Minderung der Luftqualitat.

Die Identifizierung der optischen und mikrophysikalischen Aerosoleigenschaften sol-
cher Biomassenverbrennungen ist sehr schwierig, da die emittierten Aerosolpartikel auf
ihrem Weg Grofe, Zusammensetzung und Konzentration verandern kénnen. Des Wei-
teren gibt es neben den aus Biomassenverbrennung stammenden Partikeln auch andere

natiurliche und anthropogene Aerosolpartikel in der Atmosphére.

Bislang gibt es nur wenige Studien tiber Biomassenverbrennungen aus Osteuro-
pa. Schwerpunkt dieser Arbeit war, Aerosolschichten aus Biomassenverbrennungen zu
identifizieren und zu analysieren. Dazu werden drei Beispiele vorgestellt. Des Weiteren
wurde eine statistische Analyse der Lidardaten aus den Zeitraum 2006-2010 durchge-
fiihrt. Dafiir wurde der vorhandene Datensatz aus dem Zeitraum 2006-2008 mit dem
ausgewerteten Datensatz aus 2009-2010 erweitert und anschlieBend mit der Messreihe
aus dem Zeitraum 2000-2003 verglichen. Dabei sollte untersucht werden, ob sich die

optischen Eigenschaften von Aerosolpartikeln iiber Leipzig verandert haben.

Diese Arbeit ist in sechs Kapitel gegliedert. In Kapitel 2 wird ein allgemeiner Uber-
blick iiber die Eigenschaften von atmosphérischen Aerosolpartikeln gegeben sowie der

Einfluss der vertikalen Schichtung der Atmosphére auf die Aerosolpartikel dargestellt.
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Aufbau und Prinzip eines Lidars und die damit verbundenen theoretischen Grundlagen
zur Berechnung der optischen Eigenschaften werden in Kapitel 3 vorgestellt. Anschlie-
Bend folgt die Datenauswertung mit Bestimmung der Uberlappungsfunktionen und der
optischen Eigenschaften von Aerosolpartikeln in Kapitel 4. Der Aerosoltransport aus
Osteuropa, insbesondere durch Biomassenverbrennung, fiir drei ausgewahlte Beispiele
wird in Kapitel 5 dargestellt. In Kapitel 6 werden die optischen Aerosoleigenschaf-
ten der Messreihe aus dem Zeitraum 2006-2010 mit der Messreihe aus dem Zeitraum
20002003 verglichen.




Kapitel 2
Atmospharische Aerosole

Atmospharische Aerosole bestehen aus festen oder fliissigen Teilchen, die in der Luft
schweben. Sie nehmen an physikalischen und chemischen Prozessen der Atmosphére
teil, interagieren mit der Biosphére und wirken auf das Klima und den menschlichen
Korper. Die Kenntnis ihrer Grofle, Zusammensetzung und Verteilung ist sehr wichtig,
um Einflisse des Aerosols auf den Strahlungshaushalt der Erde sowie auf Wasser—
und Spurenstoffkreisliufe zu bestimmen. Dieses Kapitel gibt einen Uberblick iiber die
Entstehung und den Lebenslauf der atmosphérischen Aerosolpartikel und beschreibt
grundlegende optische und mikrophysikalische Eigenschaften sowie den Einfluss der

vertikalen Schichtung der Atmosphéare auf die Aerosolpartikel.

2.1 Entstehung und Lebenslauf von Aerosol-

partikeln

Die Entstehung der Aerosolpartikel erfolgt nach zwei grundlegenden Mechanismen,
zum einem durch homogene Nukleation, zum anderen durch Dispersion. Bei der homo-
genen Nukleation entstehen die Aerosolpartikel durch homogene Kondensation tiber-
sattigter Dampfe aus der Gasphase heraus und bei der Dispersion wird Material wie
Mineralstaub oder Seesalz von der Erdoberfliche aufgewirbelt [Rddel, 2000, S. 396].
Solche Aerosolpartikel werden direkt (primér) emittiert. Die priméren Eigenschaften
der Aerosolpartikel bleiben wahrend des Aufenthaltes in der Atmosphére nicht erhal-
ten, sondern verandern durch eine Vielzahl von Umwandlungsprozessen ihre chemische
Zusammensetzung sowie ihre physikalischen und optischen Eigenschaften.

Die durch Vorlaufergase in der Luft gebildeten Aerosole werden als Sekundéraerosol
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bezeichnet. Abb. 2.1 zeigt einige wichtige Umwandlungsprozesse in der Troposphére,
die Aerosole durchlaufen, bevor sie nach einigen Tagen schliellich als gealtertes Misch-
aerosol vorliegen und durch trockene oder nasse Deposition ausgeschieden werden. Zur
trockenen Deposition zdhlen das gravitationsbedingte Absetzen von Partikeln aus der
Atmosphare, das Impaktieren grober Partikel und die Brown’sche Diffusion bei feinen
Partikeln. Hingegen werden bei der nassen Deposition die Partikel durch Niederschlag

aus der Atmosphére ausgewaschen |[Heintzenberg, 2008b].

Nukleation Dispergierung

. / 7 \‘ \.__'

"4 % T

Heterogene Wolkenbildung Anlagerung von

Kondensation Partikeln an
alne Wolkentropfchen

Anlagerung Zyklen

nicht-flichtiger Wicderverdampfung /
Stoffe
| |
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‘ Gealtertes Mischaerosol ‘

Vel T
Trockene Nasse
Deposition Deposition

Abbildung 2.1: Umwandlungsprozesse in der Troposphére, aus der Vorlesung von Dr.
R. Tuckermann zu ,Atmosphirenchemie“ an der Universitit Koln
im Wintersemester 2005/2006, http://www.pci.tu-bs.de/aggericke/PC5-
Atmos/Aerosole.pdf.

Es gibt natiirliche und anthropogene Quellen der Aerosolpartikel [Heintzenberg, 2008a].
Zu den wichtigsten natiirlichen Quellen gehoren aufgewirbelte Mineralien aus Wiis-
tengebieten und Seesalz. Letzteres wird durch Zerplatzen von Wasserbléschen aus den
Ozeanen freigesetzt. Waldbrande und Vulkanausbiiche sowie biologisch erzeugte Par-
tikel wie Pollen zéhlen ebenfalls darunter. Die wichtigste anthropogene Quelle ist die
Verbrennung fossiler Brennstoffe. Andere direkte Emissionen werden durch Industrie,

Verkehr und Hausbrand verursacht. Global gesehen sind Emissionen von Aerosolparti-
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keln wie Seesalz und Bodenstaub die grofite natiirliche Quelle [Mdller, 2003, S. 66]. Thre
Lebensdauer hingegen ist wegen der Grofe kiirzer als die der feineren, anthropogenen
Partikel.

In Mitteleuropa werden folgende Aerosoltypen beobachtet: anthropogene Aerosole
aus lokalen Quellen, Saharastaub, Waldbrandaerosol aus Nordamerika und Europa,
marine Aerosole aber auch Arktischer Dunst oder Verschmutzungen aus Osteuropa
[Mattis et al., 2008]. Die verschiedenen Aerosoltypen stammen entweder aus lokalen
Quellen oder werden durch Ferntransport herangefiithrt. Der Ferntransport erfolgt in
den mittleren Breiten hauptséchlich in der freien Troposphére durch den Wechsel der
Luftmassen in Abhéngigkeit von den Groiwetterlagen. So konnen Schichten mit unter-
schiedlichen Aerosoltypen tiber sehr weite Strecken transportiert werden. Die Charak-
terisierung der verschiedenen Aerosoltypen erfolgt mit Hilfe meteorologischer Daten
und der optischen Eigenschaften der Aerosolpartikel.

Die Aerosolpartikel aus lokalen Quellen werden durch Konvektion in der Grenz-
schicht transportiert. Befinden sich zusatzlich vertikal ausgedehnte Wolken wie Cu-
mulonimben in der Atmosphére, konnen die Aerosolpartikel durch starke Vertikal-
bewegungen aus der Grenzschicht bis in die obere Troposphére getragen werden. Eine
weitere Moglichkeit, Aerosolpartikel zu transportieren, bieten mesoskalige konvektive
Systeme wie Boenfronten. Sie haben eine groie horizontale Ausdehnung mit zumeist
starken Vertikalwinden und koénnen sowohl die Aufenthaltszeit von Aerosolpartikeln
verlangern als auch ihre Eigenschaften transformieren.

Die starke Variabilitat der Quellen und Senken sowie die zahlreichen Transportmaog-
lichkeiten und chemischen Umwandlungsprozesse fithren zu einer starken raumlichen
und zeitlichen Variabilitdt der Aerosolkonzentration und der Partikeleigenschaften.
Dies macht die allgemeine Beschreibung der Aerosoleigenschaften schwieriger. Es ist
daher essentiell, umfangreiche Messungen an kontinental und maritim beeinflussten
Standorten mit stadtischem als auch landlichem Hintergrund durchzufiihren und cha-

rakteristische Eigenschaften zu bestimmen und die Variabilitat zu quantifizieren.

2.2 Mikrophysikalische Eigenschaften

Der wichtigste Parameter zur Beschreibung der mikrophysikalischen Eigenschaften von
Aerosolpartikeln ist der Partikeldurchmesser. Er bewegt sich in einem Gréfienbereich
von 0.001 bis 100 pm. Alle Partikel, die grofler als 100 um sind, kénnen sich wegen

der Schwerkraft nur einige Sekunden in der Luft halten und gelten damit nicht als
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Aerosolpartikel.

Das Groflenspektrum der Aerosole wird iiber den Partikeldurchmesser d in
grobe (>2.5pum) und feine Partikel (<2.5pm) unterteilt, wobei die feinen Partikel
klassifiziert werden in [Seinfeld und Pandis, 2006, S. 59]:

o Nukleations—Mode mit d = 0.001 — 0.01 pm,
o Aitken—-Mode mit d = 0.01 — 0.1 pm,
o Akkumulations—-Mode mit d = 0.1 — 2.5 um.

Der Nukleations-Mode ist der Groenbereich, in dem die Partikelneubildung aus Vor-
laufergasen stattfindet. Ohne fortlaufende Neubildung dieser Partikel wiirde es, neben
den aus natiirlichen Quellen stammenden Partikeln, keine groffen Partikel geben [Rd-
del, 2000, S.404]. Dabei hingt die GroSe der Partikel von der aktuellen Ubersittigung
der kondensierten Dampfe ab. Im Nukleations—Mode wachsen die Partikel hauptséach-
lich durch Kondensation an, wohingegen der Aitken— und Akkumulations—Mode durch
Koagulation bestimmt wird. Koagulationsprozesse fithren zu einer Abnahme der An-
zahlkonzentration und einer Erhéhung des Partikeldurchmessers [ Wiedensohler, 2007].
Nach oben hin wird das GroBlenspektrum der Aerosolpartikel durch die groben Partikel
begrenzt. Dazu zéhlen primére und schrittweise gealterte Aerosole.

Die GroBenverteilung der Aerosole kann durch den effektiven Radius beschrieben
werden. Der effektive Radius r.g stellt den oberflichengewichteten mittleren Radius

eines Partikelensembles dar und ist definiert als

3d
B Ir d—:}dr

Teff = " go) (2.1)
Jr2gdr

wobei r der Partikelradius und n die Partikelanzahldichte ist [Hansen und Travis,
1974]. Mit einer logarithmischen Normalverteilung lasst sich ebenfalls die Grofen-
verteilung der Aerosolpartikel in der Atmosphére charakterisieren [Heintzenberg und
Welch, 1982].

,Die atmosphéarische Lebensdauer ist die Durchschnittsdauer, die ein Partikel in der
Atmosphére verbringt“ [Heintzenberg, 2008b]. Sie kann von wenigen Stunden tber
Tage und Wochen bis mehrere Jahre reichen. Dabei spielen Faktoren wie physiko-
chemische Eigenschaften der Aerosolpartikel und die Hohe, in der sie sich befinden,
sowie die aktuelle Wetterlage eine entscheidende Rolle. Sehr grofie (d > 10 um) und
sehr kleine (d < 0.01 pm) Partikel haben eine Lebensdauer in der GroBenordnung
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einiger Stunden. Fiir grofie Partikel verringert sich die Lebensdauer durch den zuneh-
menden Einfluss der Sedimentation und fiir kleine Partikel durch den zunehmenden
Einfluss der Koagulation. Fiir mittelgrofle Partikel ist die nasse Deposition durch Nie-
derschlag ein wirksamer Senkenprozess. Die Aerosolpartikel in der Gréenordnung von
0.01 < d < 10 pm konnen bis zu mehreren Tagen in der Atmosphére verweilen [Rddel,
2000, S.409].

In der Grenzschicht ist die Lebensdauer mit weniger als einer Woche relativ kurz,
da die Aerosolpartikel nach oben hin die Grenzschicht nicht verlassen konnen und die
Deposition sehr effektiv ist. Jedoch kénnen die Aerosolpartikel in der freien Tropo-
sphéare iiber zwei Wochen [Mattis et al., 2008] und in der Stratosphare, wie im Falle
des Vulkanausbruchs Pinatubo im Juni 1991, bis zu 15 Monaten verweilen. [Ansmann
et al., 1997].

2.3 Optische Eigenschaften

Die Wechselwirkung zwischen Aerosolen und der Strahlung® in der Atmosphére ist
abhéngig von der Grofe und der chemischen Zusammensetzung (Brechungsindex) der
Aerosolpartikel sowie von der jeweiligen Wellenlénge der Strahlung. Diese Wechselwir-
kungen sind am effektivsten, wenn die Wellenldnge der Strahlung etwa mit der Gro-
Be des Partikels tibereinstimmt. Demzufolge wird der Strahlungshaushalt (im solaren
Spektralbereich) hauptsichlich von den Akkumulations—-Mode—Partikeln beeinflusst.

Zur Charakterisierung der Aerosolpartikel kénnen die optischen Eigenschaften in
extensive und intensive Zustandsgrofien unterteilt werden. Die extensiven Grofien sind
abhingig von der Anzahl der Partikel. Zu ihnen gehoren der Extinktinskoeffizient o
und der Riickstreukoeffizient . Die intensiven Gréflen Lidarverhdltnis (s. Gleichung
(2.7)) und die Angstromexponenten (s. Gleichung (2.5), (2.6)) hingen dagegen von
der Grofle der Partikel und ihrem Brechungsindex ab. Mit Hilfe der intensiven Groéflen
konnen Aussagen iiber den Aerosoltyp getroffen werden.

Fallt Strahlung auf ein Aerosolpartikel, so sind Absorption (engl. absorption) und
Streuung (engl. scattering) die Folge. Die entsprechenden Koeffizienten werden als Ab-
sorptionskoeffizient o und totaler Streukoeffizient ., bezeichnet und ergeben in der
Summe den Extinktionskoeffizienten. Die Extinktion ist ein Mafl fiir die Schwéchung

der Strahlintensitat pro Volumen. Der Extinktionkoeffizient « ist von der Hohe z und

!Die Bezeichnung ,,Strahlung® bezieht sich hier auf elektromagnetische Strahlung.
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von der Wellenldnge A der einfallenden Strahlung abhingig:
a(z,\) = aaps(2, A) + Qseal(2, A). (2.2)

Die optische Dicke 7(z, A) gibt Auskunft dariiber, wie stark die einfallende Strahlung
in einer bestimmten Schicht geschwacht wird. Sie wird bestimmt aus dem vertikalen
Integral zwischen Schichtunter— (z1) und —obergrenze (z,) des Extinktionskoeffizienten
iber die Weglange:

() = / Zalz, ) dz. (2.3)

21
Der Riickstreukoeffizient 5 beschreibt, wie viel Strahlung in Riickwértsrichtung ge-

streut wird. Er ist abhéngig von der Wellenldnge A und der Hohe z:

do_i,sca

B(z,A):ZNi(z) 19 (m, A). (2.4)

Hier ist NV; die Anzahl der streuenden Partikel der Spezies i und do; seq(m, A)/d€2 der
differentielle Riickstreuquerschnitt der Partikel bei der Wellenldnge .

Der Angstromexponent & beschreibt die Wellenlangenabhéngigkeit des Partikelex-
tinktionskoeffizienten [Angstrom, 1964]:

~ In(ay/as)

(o = 0w/A) (2.5)

wobei o und ay die Extinktionskoeffizienten bei den Wellenlangen A; und A, sind.
Kleine Partikel ergeben im Allgemeinen grofiere Angstromexponenten als grofie Parti-
kel. In dieser Arbeit wird der Angstrémexponent auch aus dem Riickstreukoeffizienten

berechnet und zur Charakterisierung des Aerosoltyps verwendet:

1
8y = n(ﬂl/BZ)‘ (2.6)
hl()\g//\l)
Das Extinktions—zu—Riickstreu—Verhaltnis (Lidarverhéltnis) L, ist abhdngig von der
Absorption und der Grofe der Aerosolpartikel [Ansmann et al., 2002]. Absorbierende
Partikel haben ein grofleres Lidarverhaltnis, da sie eine grofiere Extinktion besitzen.

Ebenfalls besitzen kleine Partikel ein grofles Lidarverhéltnis. Die Gleichung

alz, \)
Az )

enthalt die Hohe 2z des angestrahlten Partikels und die Wellenlénge A des vom Lidar

Ly= (2.7)

ausgesendeten Lichts.
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2.4 Vertikale Schichtung der Atmosphare

Die vertikale Schichtung der Atmosphire ist charakterisiert durch die Anderung der
Temperatur mit der Hohe. Demnach bezeichnet der Hohenbereich von 0 bis etwa 10 km
die Troposphére und der von 10 bis 50 km die Stratosphére. Die Troposphére unterteilt
sich in planetare Grenzschicht (PBL von engl. Planetary Boundary Layer) und freie
Troposphére (FT von engl. Free Troposphere).

Die planetare Grenzschicht ,,ist der Teil der Troposphére, der direkt durch die Erd-
oberfliche beeinflusst wird und auf einer Zeitskala von einer Stunde oder weniger auf
die Oberflachenkréfte reagiert [Stull, 1988, S. 2|. Zu den angesprochenen Oberfla-
chenkréften zédhlen u.a. die Reibung, die Verdunstung, der Wéarmetransport und die
Schadstoffemissionen. Die PBL steht in direktem Bodenkontakt. Die Hohe ihrer Ober-
kante ist in Raum und Zeit sehr variabel. Thre Ausdehnung reicht von wenigen hundert
Metern bis zu einigen tausend Metern. Sie ist eine wichtige Gréfle bei der Beschrei-
bung der vertikalen Prozesse in der unteren Troposphére und somit Bestandteil in
Luftqualitats—Modellen. Mit Hilfe von Vertikalprofilen aus Temperatur, Luftfeuchte,
Wind und Spurenstoffkonzentrationen kann die Obergrenze der PBL ermittelt wer-
den. Solche Profile kann man zum Beispiel mit einem Lidar messen. Die Messungen
bieten eine gute Raum— und Zeitauflosung, kénnen jedoch im Fall von Niederschlag

und tiefen Wolken meist nicht durchgefithrt werden.

2000

Free Atmosphere -
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Abbildung 2.2: Typische Grenzschichtentwicklung im Laufe eines Tages, aus Stull [1988].
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In Abb. 2.2 ist die typische Grenzschichtentwicklung im Laufe eines Tages darge-
stellt. Grundséatzlich besteht die Grenzschicht aus der Mischungsschicht (engl. Convec-
tive Mixed Layer), der Restschicht (engl. Residual Layer) und der stabilen Grenzschicht
(engl. Stable Boundary Layer). Kommt es zur Bildung von Wolken, kann eine weitere
Unterteilung in eine Wolkenschicht (engl. Cloud Layer) und eine Schicht unterhalb der
Wolken vorgenommen werden. Die ersten 10% der Grenzschicht werden als Boden-
schicht (engl. Surface Layer) definiert [Stull, 1988, S. 10]. Die einzelnen Schichten sind
unterschiedlich stabil geschichtet. Die potentielle Temperatur wird dabei als Maf} fiir
die Stabilitdt verwendet.

Unmittelbar nach Sonnenaufgang (Abb. 2.2) erwdrmt sich die Atmosphére auf-
grund von turbulentem Wérmetransport vom Boden her und 16st die néchtliche, sta-
bile Grenzschicht auf. Es kommt zur Bildung einer gut durchmischten Schicht, der
Mischungsschicht, die nach oben hin durch die Austausch—Schicht (engl. Entrainment
Zone) begrenzt wird. Das Aufwachsen der Mischungsschicht wird vorrangig durch Kon-
vektion angetrieben. Dabei werden Feuchte, Warme, Impuls und Aerosole gleichméBig
verteilt. Alle aus der freien Troposhére eingemischten Stoffe verbleiben grofitenteils
in der stabilen Austausch—Schicht, die wie ein Deckel fir die Mischungsschicht wirkt.
Dadurch verteilen sich die Aerosolpartikel hauptsachlich in der darunterliegenden Mi-
schungsschicht und weisen eine hohere Anzahlkonzentration auf als in der freien Tro-
posphare. Die Partikel aus der Mischungsschicht stammen hauptsachlich aus lokalen
und regionalen Quellen. Die in der freien Troposphére vorkommenden Partikel werden
meist iiber Ferntransport advehiert [Wandinger et al., 2004]. Kurz vor Sonnenunter-
gang bildet sich die stabile néchtliche Grenzschicht aus. Sie hat im Allgemeinen eine
geringere Ausdehnung als die Mischungsschicht. Dariiber verbleibt der Rest der Mi-
schungsschicht vom Vortag, die nach oben hin durch eine Inversion (engl. Capping In-
version) begrenzt wird. Sie trennt die PBL von der freien Troposphére. In der stabilen
néchtlichen Grenzschicht gibt es fast keine Turbulenzen. Hier gelingt es den Aerosolen
nur schwer, sich in der Vertikalen auszubreiten. Sie verteilen sich schneller in der Ho-
rizontalen. Mit Sonnenaufgang und zunehmender solarer Einstrahlung losen sich die
stabile Grenzschicht und die Restschicht auf. Falls die solare Einstrahlung aufgrund
von Wolken verringert wird, bildet sich die Mischungsschicht ebenfalls nur gering aus
und die Restschicht vom Vortag bleibt weiterhin bestehen. Die Grenzschichtentwick-
lung macht deutlich, dass die Hohe der PBL hauptsachlich von der Intensitit der Ein-
strahlung abhangig ist. Das bedeutet, dass sich im Winter aufgrund von verminderter

Einstrahlung eine PBL mit geringerer Hohe entwickelt.
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In der unteren Stratosphére, bis etwa 30 km, kénnen ebenso optische Eigenschaften
von Aerosolpartikeln mit Hilfe eines Lidars bestimmt werden [Jager, 2005; Ansmann
et al., 1997, 1998]. Es gibt zwei unterschiedliche Quellen stratosphéarischer Aerosolpar-
tikel. Zum einen werden Partikel oder ihre Vorlaufergase durch einen kontinuierlichen
Massenfluss von der Troposphére oder der Erdoberfliche eingetragen, so dass eine sta-
tiondre stratosphérische Aerosolschicht (Junge-Schicht etwa in 15-25km Hohe) ent-
steht. Zum anderen gelangen Partikel direkt oder durch Bildung aus der Gasphase mit
anschlieBender Kondensation, zum Beispiel bei Vulkanausbriichen und Waldbréanden,
in die Stratosphére. Solche Ereignisse bewirken nur fiir eine bestimmte Zeit eine erhoh-
te Massenkonzentration und verdnderte optische Eigenschaften [Rddel, 2000, S. 428].
Die Kenntnis dieser Anderungen ist wichtig, um Anderungen im Strahlungshaushalt
der Erde abschétzen zu kénnen. Die eingetragenen Partikel in der Stratosphéire aus
Vulkanausbriichen und Waldbréanden konnen einen abkiihlenden sowie erwérmenden

Effekt im Klimasystem verursachen.




16

KAPITEL 2. ATMOSPHARISCHE AEROSOLE




17

Kapitel 3

Ramanlidar

3.1 Aufbau und Prinzip

Ein Lidar—System ist ein aktives optisches Fernerkundungsmessgerét. Als Lichtquelle
dient ein gepulster, leistungsstarker Laser. Durch Wechselwirkung der monochroma-
tischen und kohérenten elektromagnetischen Laserstrahlung mit Molekiilen und Ae-
rosolpartikeln der Atmosphére kénnen Zustandsgrofien wie Temperatur, Feuchte und
Wind sowie optische Eigenschaften von Wolken und Aerosolen bestimmt werden. Im
folgenden wird der Begriff | Licht® fiir die vom Laser ausgesendete Strahlung und de-
ren zuriickgestreute Anteile verwendet, auch wenn die jeweiligen Wellenldngen nicht
im sichtbaren Bereich liegen.

Grundlage dieser Arbeit sind Messungen, die von 2000-2010 am Leibniz—Institut
fir Troposphérenforschung in Leipzig mit dem Mehrwellenlangenlidar MARTHA
durchgefiithrt wurden. Der schematische Aufbau des Lidars ist in Abb. 3.1 dargestellt.

Das Ramanlidar MARTHA sendet mit einer Frequenz von 30 Hz kurze Laserpulse
bei drei Wellenlangen aus. Dabei wird die Wellenlénge 1064 nm direkt durch einen
Nd:YAG-Laser (Neodym-—dotierter Yttrium—Aluminium—Granat) erzeugt und die
Wellenlangen 532 und 355 nm werden durch Frequenzverdopplung und —verdreifachung
generiert. Der Laserstrahl hat zunéchst einen Durchmesser von 10 mm. Er durchlauft
ein Aufweitungsteleskop und wird auf einen Durchmesser von 150 mm ausgedehnt.
Dies reduziert die Strahldivergenz auf weniger als 0.1 mrad. Anschlieend gelangt der
Strahl tiber einen Umlenkspiegel vertikal in die Atmosphére. Die ausgesendeten Pho-
tonen werden an Molekiilen und Aerosolpartikeln teilweise absorbiert sowie elastisch
oder inelastisch gestreut. Mit Hilfe eines Cassegrain—Teleskops mit 80 cm Durchmes-

ser konnen die zuriickgestreuten Photonen empfangen werden. Das Teleskop befindet
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Abbildung 3.1: Schematische Darstellung des Raman-Lidars MARTHA

sich direkt unterhalb des Laserauslenkspiegels und garantiert somit, dass die optische
Achse des Teleskops mit der Ausbreitungsrichtung des Laserstrahls tibereinstimmt.
Dieser Aufbau wird als ,,monoaxiales System* bezeichnet. Das Gesichtsfeld des Emp-
fingerteleskops ist der Raumwinkelbereich, in dem Licht durch das Teleskop in die
Empfangeroptik gelangt. Die Grofle des Gesichtsfelds ist dabei abhangig von der Feld-
blende, welche das einfallende Licht auflerhalb des Gesichtsfeldes abschattet. Fiir ein
grofes Gesichtsfeld nimmt die Uberlappungsfunktion auch in niedrigen Hohen ein Ma-
ximum an (s. Abschnitt 3.2). Fiur ein kleines Gesichtsfeld hingegen, wie im Falle von
MARTHA, ist das Signal-zu—Rausch—Verhéltnis am Tag durch das einfallende Licht
kleiner, so dass im Vergleich zum grofien Gesichtsfeld auch in gréferen Hohen Signale
gemessen werden konnen. Das Gesichtsfeld fiir MARTHA hat einen Durchmesser von
0.5 mrad.

Das Ramanlidar—Prinzip nutzt den Effekt der Wellenléngenverschiebung bei inelas-
tischer Streuung an Molekiilen (Raman-Streuung) aus. Das heifit, die riickstreuenden
Molekiile nehmen einen Teil der Energie des Photons auf, oder geben Energie ab, so
dass es zu einer Frequenzverschiebung der zuriickgestreuten Strahlung kommt. Die

Frequenzverschiebung wird durch die Art der streuenden Molekiile bestimmt. Bei der
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elastischen Streuung (Rayleigh—Streuung) an Molekiilen und der Miestreuung an Par-
tikeln bleibt die Wellenldnge der Strahlung nach dem Streuvorgang unveréndert.

Aus der spektralen Verteilung, dem Polarisationszustand und der Intensitiat des
zuriickgestreuten Lichts lassen sich Kenntnisse iiber Art und Konzentration der streu-
enden Elemente gewinnen. Die empfangenen Photonen gelangen iiber einen weiteren
Umlenkspiegel in einen Polychromator (Strahlseparationseinheit) und werden durch
dichroitische Strahlteiler und Interferenzfilter spektral separiert. Der Nachweis erfolgt
iiber Photomultiplier (PMT). Damit konnen einzelne Photonen durch eine Photoka-
tode und einen nachgeschalteten Sekundarelektronenvervielfacher in messbare Span-
nungspulse umgewandelt werden, die vom Diskriminator in Standardpulse transfor-
miert werden. Ein Zahler registriert die Spannungspulse in einer bestimmten Zeit und
summiert diese tiber mehrere Laserpulse. Mit einem Rechner werden schliefflich die
empfangenen Signale aufgezeichnet. Das Ergebnis sind elastische Riickstreusignale bei
den drei Emissionswellenldngen 355, 532 und 1064 nm und die Ramansignale von Stick-
stoff bei 387 und 607 nm bzw. von Wasserdampf bei 407 nm.

Die Entfernung R zwischen dem Teleskop und dem streuenden Volumen kann mit-
tels der Lichtgeschwindigkeit ¢ und der Zeit t, die vom Aussenden des Laserpulses bis
zum Empfang der Photonen benotigt wird, iiber die Beziehung

ct
R = 2 (3.1)
berechnet werden. Die raumliche Auflosung der Messung ist abhéngig von der zeitlichen
Auflésung der detektieren Signale. Bei MARTHA ist sie 60 m.

3.2 Lidargleichung

Die Lidargleichung bildet die Grundlage aller Berechnungen. Die folgenden Betrach-
tungen sind aus Wandinger [2005] entnommen. Die Lidargleichung beschreibt die em-

pfangene Leistung P aus der Entfernung R bei der emittierten Wellenldnge Ag:

P(R, \o) = pOO(Rl)QCQWg(R, Xo) exp [—2 / *alr, )\o)dr] | (3.2)

Dabei ist:
o [} die durchschnittliche Leistung eines einzelnen Laserpulses,

« O(R) die Uberlappungsfunktion,
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o C()\g) die Systemkonstante,
o [(R, \o) der Rickstreukoeffizient und
o a(R,\y) der Extinktionskoeffizient.

O(R) beschreibt die Uberlappung zwischen dem Laserstrahl und dem Gesichtsfeld des
Detektors. Fir einen Wert von O(R) = 1 wird der Laserstrahl vollkommen auf dem
Detektor abgebildet. Dies wird bei MARTHA in einer Hohe von etwa 4 km erreicht.
Fir die Bereiche darunter wird der Laserstrahl durch den Sendespiegel zum Teil abge-
schattet und die Abbildung durch das Teleskop ist unscharf. Der Term R~2 beschreibt,

dass nur Signale detektiert werden, die in einen Raumwinkel von

A
QLidar == ﬁ (33>

zuriickgestreut werden. A stellt dabei die Fliache des Empfangsteleskops dar. Die wel-
lenlangenabhéngige Systemfunktion

C(h) = T-An(Xo) (3.4)

enthalt die Effizienz der Empfangsoptik und der Detektoren. Sie ist iiber die zeitliche
Lange des Laserpulses 7, die Fliache des Empfangsteleskops A und durch die Syste-
meflizienz 1 bei der Wellenlénge Ay definiert.

Der wellenlédngenabhéngige Riickstreukoeffizient S(R,A) am Streuort R mit der

“lsr71 ist der Anteil des gestreuten Lichts, der unter einem Winkel von

Dimension [m
180° elastisch zuriickgestreut wird (s. Abschnitt 2.3). Er setzt sich zusammen aus den

an Molekiilen (mol) und Partikeln (par) gestreuten Anteilen:
6(R7 /\) - Bmol(Ra >‘) + Bpar(Ra /\) (35)

Der Exponentialterm exp [—2 JEa(r, )\)dr} aus der Gleichung (3.2) beschreibt die
Schwéchung des Lichts auf dem Weg durch die Atmosphére. Der Faktor 2 steht fiir den
Hin-und Riickweg des Strahls. Der Extinktionskoeffizient «(R, A\) mit der Dimension
[m~'] ist dhnlich wie der Riickstreukoeffizient 3(R, \) tiber das Produkt der Anzahl-
konzentration NN;(R) und den Extinktionsquerschnitt o, ., fiir alle Sorten der Streuer

1 definiert
a(R, ) = Z Ni(R)0;ext(N). (3.6)
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Dabei wird die Schwéchung des Lichts durch Absorption (abs) und Streuung (sca) an
Molekiilen und Partikeln beriicksichtigt. Fiir die beim Lidar MARTHA verwendeten

Wellenléngen kann die Absorption an Molekiilen vernachlassigt werden, so dass

(R, \) = a4 (R,\) + (R, \) + a5 (R, N). (3.7)

mol par par

Fir ein vertikal ausgerichtetes Lidar—System, wie MARTHA, ist die Entfernung gleich
der Hohe und es gilt in allen Gleichungen R=z. Die Molekiilextinktion und Molekiil-
riickstreuung wird fiir jede Hohe z aus den Profilen der meteorologischen Daten Druck
und Temperatur berechnet. Diese konnen aus Radiosondenaufstiegen, aus den Analy-
sedaten numerischer Wettermodelle oder aus Literaturwerken, zum Beispiel der U.S.
Standard—-Atmosphéare von 1976 [Kraus, 2004, entnommen werden. In dieser Arbeit
werden Radiosondenprofile der Station Lindenberg verwendet, die in 175 km Entfer-
nung nordostlich vom Lidarstandort Leipzig liegt.

Ein Problem der Lidargleichung (3.2) ist, dass es zwei Unbekannte gibt:
e den Partikelextinktionskoeffizienten und
e den Partikelriickstreukoeflizienten.

Die Ramanlidar-Methode bietet dafiir eine Losung. Hier wird ein zweites, unabhén-
giges Signal gemessen, welches nicht von der Partikelriickstreuung abhéngig ist. Bei
der Raman-Methode muss beachtet werden, dass diese meistens nur auf Nachtmes-
sungen angewendet wird, da nur nachts die intensitédtsschwachen Raman—Signale ohne
storende Hintergrundstrahlung gemessen werden konnen. Die Lidargleichung fiir die

Ramanriickstreuung lautet:

O(R)C(Ar)

P(R\g) = Po——p;

Br(R, \o) exp l— /OR [a(r, Xo) + a(r, A\g)] dr] , (3.8)
wobei Sr(R, Ag) der Riickstreukoeffizient und (R, Ag) der Extinktionskoeffizient auf
dem Weg zum Streuort mit der Laserwellenlinge \g und (R, A\gr) der Extinktions-
koeffizient auf dem Weg zuriick zum Lidar mit der Wellenlinge Ar der inelastisch
gestreuten Strahlung ist. Die Riickstreung ist reine Raman—Streuung. Der Riickstreu-
koeffizient

dO’R

Br(R, Xo) = NR(R)E(R Ao) (3.9)

wird berechnet aus der Anzahlkonzentration Nz(R) der inelastisch streuenden Mole-
kiile und ihrem differentiellen Wirkungsquerschnitt dog(m, Ag)/dS2 bei der Wellenlénge

Ao fiir den Streuwinkel 7. Der differentielle Wirkungsquerschnitt ist fiir verschiedene
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Molekiile bekannt. Im Falle von MARTHA wird Stickstoff benutzt, da die Atmosphére
hauptséchlich aus Stickstoff besteht und dessen Mischungsverhéltnis konstant ist.
Das molekulare Lidarverhaltnis ist ebenfalls bekannt. Es hiangt nicht von der Ent-

fernung ab und ist ein konstanter Faktor

8
Lot & X 1. (3.10)
3
Im Gegensatz dazu hingt das Partikel-Lidarverhéltnis (s. Gleichung (2.7)) von den
physikochemischen Eigenschaften der Partikel ab.

3.3 Berechnung optischer Partikeleigenschaften

Die Partikelextinktions— und —riickstreukoeffizienten kénnen aus den Signalen des Li-
dars ermittelt werden. Es gibt verschiedene Moglichkeiten dafiir. In Ansmann und
Miiller [2005] finden sich dazu die grundlegenden Verfahren, welche in den folgenden

Abschnitten erklart werden.

3.3.1 Berechnung des Extinktionskoeffizienten

Das Einsetzen des Ramanriickstreukoeffizienten aus Gleichung (3.9) in die Raman—
Lidargleichung (3.8) und die anschlieBende Bildung des nattirlichen Logarithmus sowie

das Ableiten nach R fuhren zum Gesamtextinktionskoeflizienten:

d Ng(R d
a(R,Xo) + (R, \g) = — In r(F)

- = lwl + 15 nO(R.Ap). (3.11)

Nach Aufspaltung des Extinktionskoeffizienten in Partikel- und Molekiilanteil nach
Gleichung (3.7) ergibt sich:

ozpa,ﬂ(R7 o) + ozpar(R, AR) 7 n lP<Ra)\ )RQ] + 7 nO(R, Ag)

—Oémol(R7 )\0) - amol<Ra AR) (312)

Mit Hilfe des Angstrémexponenten o(R) wird die spektrale Abhéingigkeit der Parti-
kelextinktion ausgedriickt. In die Gleichung (3.12) eingesetzt, erhilt man den Partike-

lextinktionskoeffizienten bei der Wellenlédnge g

I [ 0800 | + E M O(R, k) = Qmol(R, M) — mot( R, Ar)

RAR)R?
apar(Ra )‘0) = (2e) 1 ()\ )é(R)
+ (2

. (3.13)
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Bei einer vollstindigen Uberlappung von Laserstrahl und Empfingergesichtsfeld ver-
schwindet der Term -%-InO(R,Ag) und die direkte Berechnung des Extinktions-
koeffizienten aus dem Raman-Signal P(R,Ag) ist moglich. Die Parameter Ng(R),
Aot (R, Ao) und aypne (R, Ag) sind vom Zustand der Atmosphére abhéngig und kon-
nen aus Druck— und Temperaturprofilen (s. Abschnitt 3.2) berechnet werden. Beim
Angstromexponenten hingegen wird die Annahme gemacht, er sei héhenkonstant. Die
Fehleranalyse zeigt eine Ungenauigkeit von etwa 5% [Ansmann und Miiller, 2005].
Der Wert eins dient als Ausgangswert und hat sich fiir den Standort Leipzig bestéatigt
[Miiller et al., 2007a).

3.3.2 Berechnung des Riickstreukoeffizienten nach der
Raman—Methode

Die Berechnung des Partikelriickstreukoeffizienten erfolgt mit dem elastischen und dem
Raman—Riickstreusignal. Dazu wird ein Gleichungssystem aus Gleichung (3.2) und
Gleichung (3.8) aufgestellt. Um den Partikelriickstreukoeffizienten zu erhalten, wird
das Verhéltnis aus elastischem und inelastischem Signal in der Messhéhe R und der

Referenzhohe Ry gebildet:
P(Rg, A\r)P(R, \o)

P(Ro, \o)P(R, \r)
Nach Einsetzen der dazugehoérigen Lidargleichungen unter Beriicksichtigung der
Partikel- und Molekiilanteile folgt:

5par<R7 )\0) - _ﬂmol(Ra )\0) + 6par(R0> )\0) + ﬂmol(R(]a )\O)

(3.14)

P(Ro, A\r)P(R, o) Nr(R)
" P(Ro, Ao) P(R, Ar) N(Ro)

exp [—2 ff?o [Qpar (T, AR) + ot (7, AR)] dr}
exp [—2 fll%%o [Qpar (7, A0) + Qmot (7, Ao)] dr} '

Der Partikelriickstreukoeffizient nach der Raman-Methode kann ohne Uberlappungs-

X (3.15)

funktion bestimmt werden, wenn die Signalkanile so justiert sind, dass die Uberlap-
pungsfunktion des Kanals fiir die elastisch gestreute Wellenlange O(R, \g) gleich der
Uberlappungsfunktion des Kanals der Raman—Wellenlénge O(R, Ag) ist. Somit kiirzen
sich die Uberlappungsfunktionen bei der Bildung des Signalverhéltnisses heraus. Unter
dieser Voraussetzung ist die Berechnung des Riickstreukoeffizienten in geringer Entfer-

nung vom Lidar moglich. Fiir die Bestimmung der Partikel- und Molekiilriickstreuung




24 KAPITEL 3. RAMANLIDAR

Bpar (Ros Ao) und Brer(Ro, Ao) bei der ausgesandten Wellenldnge Ay muss die sogenann-
te Referenz— oder Kalibrierhohe Ry bekannt sein oder abgeschitzt werden. Sie wird
so gewahlt, dass der Partikelrtickstreukoeffizient vernachlassigbar im Vergleich zur be-
kannten Molekiilriickstreuung ist. Solche Bedingungen sind meistens in einer unver-
schmutzten freien Troposphére vorzufinden. Sollte dies nicht der Fall sein, kann die

Referenzhohe in die Stratosphére gesetzt werden.
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Kapitel 4

Datenauswertung

4.1 Bestimmung der Uberlappungsfunktion

Die Uberlappungsfunktion spielt eine wichtige Rolle bei der Bestimmung des Extink-
tionskoeffizienten und wird in Gleichung (3.13) berticksichtigt. In einem monoaxialen
Lidaraufbau verursacht der Sendespiegel eine Abschattung im Gesichtsfeld des Emp-
fangsteleskops und die Abbildung auf die Fotokathode wird fiir den Nahbereich un-
scharf (s. Kapitel 3.1). Das bedeutet, es konnen nur Extinktionsprofile fiir solche Hohen
berechnet werden, fiir die die Uberlappung vollstindig ist (O(R) = 1) oder wenn die
Form der Uberlappungsfunktion bekannt ist und die gemessenen Raman-Signale vor
der Extinktionsberechnung entsprechend korrigiert werden. Eine unbekannte Uberlap-
pungsfunktion stellt die grofite Unsicherheit der Extinktionsberechnung dar.

Die Uberlappungsfunktion O(R) aus Gleichung (3.2) wird durch den Aufbau der
Optik des Lidars bestimmt und ist fiir jedes Gerét spezifisch. Diese Arbeit bezieht sich
ausschlieBlich auf die Daten des Ramanlidars MARTHA. Es wird fir grofle Entfernun-
gen, das heifit fiir Vertikalprofilmessungen bis in die untere Stratosphare, eingesetzt.
Um auch sehr geringe Signale aus diesen Héhen messen zu konnen, ist MARTHA mit
einem relativ grofien Teleskopspiegel ausgestattet. Lidarsysteme mit grofien Telesko-
pen haben in der Regel eine Uberlappungsfunktion, die erst in einigen hundert Metern
bis Kilometern komplett ist. Mit kleineren Teleskopen konnen auch geringere Uberlap-
pungshohen erreicht werden. Daher werden oft zwei Teleskope in einem Lidarsystem
verwendet, eins fiir den Nahbereich und ein grofles fiir die freie Troposphére bis untere
Stratosphére. Ein Nahfeld—Teleskop fiir MARTHA wird derzeit konzipiert.

Die Bestimmung der Uberlappungsfunktion eines Lidars kann theoretisch durch

Strahlverfolgungsmodelle (engl. ray tracing) oder experimentell erfolgen [Wandinger
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und Ansmann, 2002]. Die experimentelle Methode hat den Vorteil, dass die genauen
Spezifikationen der optischen Bauteile nicht bekannt sein miissen. Als Ausgangsglei-
chung dient die Gleichung (3.8), die nach O(R) umgestellt wird:

P(R, \r)R?

O(R) = .
(B) PyC(AR)B(R, Nexp [— Ji [a(r, o) + a(r, Ap)] dr ]

(4.1)

Der Faktor PyC'(Ag) ist eine Normierungskonstante und wird so gewahlt, dass die
Uberlappungsfunktion in grofen Hohen den Wert eins annimmt. Die Terme a(R, \o)
und a(R, Ag) werden aus dem gemessenen Profil des Raman—Riickstreukoeffizienten
und einem angenommenen Profil des Lidarverhitnisses abgeschatzt. Das Raman-—
Riickstreuprofil ist unbeeinflusst von der Uberlappungsfunktion (s. Abschnitt 3.3.2).
Der Einfluss des abgeschétzten Lidarverhaltnisses ist umso grofler, je grofler die opti-
sche Dicke der Aerosolschichten im Uberlappungsbereich ist. Es sollten daher fiir die
experimentelle Bestimmung nur Messungen unter sauberen atmosphérischen Bedin-

gungen (mit kleiner optischer Dicke) verwendet werden.

4.1.1 Vorgehensweise zur Bestimmung einer Uberlappungs-

funktion

Fiir die Bestimmung der Uberlappungsfunktionen wurden Messungen aus dem Zeit-
raum 2009 bis 2010 gesucht, die die folgenden Kriterien erfiillen.

o Es sollte eine Nachtmessung sein, so dass die Raman—Signale vorhanden sind.
« Die planetare Grenzschicht sollte eine niedrige Obergrenze besitzen.

» Die optische Dicke sollte gering sein, so dass nur wenige Aerosolpartikel in der

Atmosphare sind.
e Der Himmel sollte wolkenlos oder nur mit Cirren bedeckt sein.

Solche Messungen kénnen mit Hilfe von ,,Quicklooks“ ! und AERONET?-Daten identi-
fiziert werden [AERONET-Homepage, 2011]. Sie treten héufig in Wintermonaten unter
stabil geschichteten atmosphérischen Bedingungen auf.

Quicklooks sind Abbildungen, die aus dem entferungskorrigierten Signal bei

1064 nm bestimmt werden. Die Art der Darstellung liefert Informationen tiber die

1 Zeit-Hoéhenschnitte eines elastischen Riickstreusignals
2 AErosol RObotic NETwork
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vertikale Verteilung der Aerosolschichten in der Atmosphéare und deren zeitliche Ent-
wicklung. In Abb. 4.1 sind zwei Beispiele fiir Quicklooks dargestellt, die den oben
genannten Kriterien (saubere Atmosphére) entsprechen. Blaue Farben stellen Hohen-
bereiche mit wenig Aerosolpartikeln dar und rote Farben kennzeichnen hohere Aero-

solkonzentrationen, wie sie in der PBL an verschmutzten Tagen zu finden sind.

RC SIGNAL
23.00

21.75

Height [km]

20.50

19.25
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18.00

0 50 100 150 200
Number of Profile

(LOGARITHM OF DATA)

Abbildung 4.1: Entfernungskorrigiertes (RC von engl. range corrected) Signal bei 1064 nm
iiber Leipzig fir den 12.01.2009, 16:52-18:03 UTC (oben) und den
19.10.2009, 17:19-19:12 UTC (unten). Die vertikale Auflésung betrégt 60 m
und die zeitliche Auflésung 30s.

AERONET ist ein Netzwerk von Sonnenphotometern. Das Netzwerk liefert vollau-
tomatisch Messdaten der optischen Dicke der Atmosphare. Die Geréte werden jéhrlich
kalibriert und die Ergebnisse der gemessenen Daten werden stindig einer Qualitats-
kontrolle unterzogen. Solch ein Sonnenphotometer befindet sich auf dem Dach des
I[fT-Hauptgebaudes und liefert zuséatzliche Informationen fir die Auswertung der Li-
dardaten. Die AOD wird fiir unterschiedliche Wellenldngen im Bereich von 340 bis

1640 nm gemessen und liegt als Datensatz in drei verschiedenen Stufen vor: Level 1.0
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(ohne Qualitatskontrolle), Level 1.5 (Wolken entfernt), Level 2.0 (wie Level 1.5 mit
qualitatsgesicherter Kalibration). Fiir die Identifizierung niedriger AOD werden Daten
des Levels 1.5 verwendet. Die optische Dicke bei der Wellenldnge 500 nm sollte hierfiir

Werte kleiner als 0.1 aufweisen.

Zunachst wurden fir jeden der Tage mit AOD < 0.1 die Raman—Riickstreuprofile
berechnet. Messungen mit einem maximalen Riickstreukoeffizienten von mehr als
1 Mm~tsr~! wurden als zu stark verschmutzt deklariert und nicht weiter verwendet.
Fiir die verbleibenden fiinf Félle wurden Uberlappungsfunktionen gemif Gleichung
(4.1) fur verschiedene Lidarverhdltnisse von 20 bis 70 sr berechnet. Unterscheiden sich
die Uberlappungsfunktionen aller Lidarverhéltnisse nicht mehr als 5% voneinander,
ist die ermittelte Uberlappungsfunktion von der Unsicherheit der Lidarverhiltnis—
Annahme nahezu unbeeinflusst. In Abb. 4.2 ist die Variation der Uberlappungsfunktion
an zwei Beispielen dargestellt. Es wird deutlich, dass fiir die Messung vom 12.01.2009
(s. Abb. 4.2a,b) eine Uberlappungsfunktion erstellt werden kann. Hingegen im Fall
vom 19.10.2009 (s. Abb. 4.2¢,d) die berechnete Uberlappungsfunktion mit einer groen
Unsicherheit belastet ist. Hier wird ebenso ersichtlich, dass die Unsicherheit der Uber-
lappungsfunktion fiir die Kanéle im sichtbaren Bereich (532nm) kleiner als fir die
UV-Kanéle (355 nm) ist, weil eine fehlerhafte Annahme des Lidarverhaltnisses die Aus-
wertung der Lidarsignale im UV starker beeinflusst als im sichtbaren Spektralbereich
[ Wallenhauer, 1998]. Fiir die folgenden Schritte wird das Profil der Uberlappungsfunk-
tion genutzt, welches mit einem Lidarverhéltnis von 50sr berechnet wurde. Dies ist

ein typischer Wert fiir den urbanen Standort Leipzig.

Nach der Uberpriifung der Sensitivitdt auf die Lidarverhiltnis-Annahme erfolgt
die Glittung der Uberlappungsfunktion. Dadurch soll das Rauschen in der Uberlap-
pungsfunktion verringert werden, da es fir die weitere Berechnungen der Extinktion
eine grofle Fehlerquelle darstellt. Die Glattung erfolgt mit einem gleitenden Mittel mit

Fensterbreiten von fiinf bzw. elf Datenpunkten.

Abb. 4.3 zeigt die geglitteten Uberlappungsprofile bei der Wellenlinge 355nm
vom 12.01.2009 sowie deren Ableitungen. Die mit fiunf Datenpunkten (schwarz) ge-
glittete Uberlappungsfunktion wurde fiir den unteren Bereich ausgewihlt. Ab etwa
2.6 km schneiden sich die geglitteten Uberlappungsfunktionen, so dass fiir die Berei-
che dariiber die mit elf Datenpunkten (grau) geglittete Uberlappungsfunktion verwen-
det wird. Mit Hilfe der Ableitungen kénnen Datenpunkte aufgespiirt werden, die fiir
die spatere Extinktionsbestimmung einen groferen Fehler zur Folge hétten (s. Glei-
chung (3.13)). Die Ubergangshohe von der 5-Punkt— zur 11-Punkt-Glittung wird so
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Abbildung 4.2: Variation der Uberlappungsfunktion fiir verschiedene Lidarverhiltnisse bei
den Wellenldngen 355 (links) und 532 nm (rechts), schwarz: 20 sr, rot: 30 sr,
griin: 50 sr, blau: 70sr. Oben: Profile fiir die Uberlappungsfunktionen vom
12.01.2009, 16:52-18:03 UTC. Unten: Profile fiir die Uberlappungsfunktio-
nen vom 19.10.2009, 17:19-19:12 UTC. In allen Féllen betragt die vertikale
Auflésung 60 m.
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gewahlt, dass es keine Spriinge im zusammengesetzten Profil der Ableitung gibt. So

werden letztlich auch Spriinge in den berechneten Extinktionsprofilen vermieden.
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Abbildung 4.3: Geglittetes Uberlappungsprofil fiir 355 nm (links) und Ableitung des Uber-
lappungsprofils fiir 355 nm (rechts) fiir die Messung vom 12.01.2009, 16:52-
18:03 UTC; schwarz: Mittelung iiber fiinf Datenpunkte, grau: Mittelung
iiber elf Datenpunkte, griin: endgiiltig zusammengesetzte Uberlappungs-

funktion.

Fir den Zeitraum von Juni 2008 bis Juli 2010 wurden aus vier Messungen fiir
die Wellenlingen 355 und 532 nm insgesamt sieben Uberlappungsfunktionen ermittelt:
12.01.2009, 07.12.2009, 17.06.2010 (nur fiir 532 nm) und 28.06.2010. Die Uberlappungs-
funktion vom 17.06.2010 konnte nicht fiir 355 nm bestimmt werden, da das elastische

Signal bei 355 nm fiir diese Messung fehlerhaft war.
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Abbildung 4.4: Partikelextinktionskoeffizient (Leipzig, 06.04.2009, 20:39-21:34 UTC) be-
stimmt aus dem Raman-Signal von Stickstoff mit der Uberlappungsfunk-
tion (dicke Linie) vom 28.06.2009 (355nm) und 17.06.2010 (532nm) und
ohne Uberlappungsfunktion (diinne Linie) fiir die beiden Wellenlingen 355
(blau) und 532nm (griin). In allen Fillen betriagt die vertikale Auflosung
660 m.

4.1.2 Anwendung der Uberlappungsfunktion

Die Anwendung der Uberlappungsfunktion zur Berechnung des Partikelextinktionsko-
effizienten ist in Abb. 4.4 am Beispiel der Messung vom 06.04.2009 dargestellt. Hierfiir
wurden die Uberlappungsfunktionen vom 28.06.2010 (355nm) und vom 17.06.2010
(532nm) angewendet. Am 06.04.2009 wurde am IfT in Leipzig eine Aerosolschicht
beobachtet, die durch Biomassenverbrennung in Osteuropa verursacht wurde (s. Ab-
schnitt 5.1.3). Abb. 4.4 verdeutlicht den Einfluss der Uberlappungsfunktion auf die
Berechnung des Partikelextinktionskoeffizienten. Der systematische Fehler, der bei der
Extinktionsberechnung ohne Uberlappungskorrektur auftritt, nimmt zum Boden hin
stark zu. Unterhalb von 1.2km wird das Extinktionsprofil ohne Korrektur sogar nega-
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tiv. Oberhalb von 2.5km ist der Einfluss der Uberlappungskorrektur auf die Bestim-
mung der Extinktionskoeffizienten gering. Zwischen 1.2 und 2.5km kénnen die Ex-
tinktionskoeffizienten mit Hilfe der Uberlappungsfunktion recht gut korrigiert werden.
Bei der Auswertung des gesamten Zeitraums hat sich gezeigt, dass selbst mit Uberlap-
pungskorrektur die Berechnung der Extinktionsprofile unterhalb von einem Kilometer
(also dort, wo die Ableitung der Uberlappungsfunktion ihr Maximum hat (s. Abb. 4.3))
nicht moglich sind, da geringe Unterschiede in der Justage des Laserstrahls in diesem
Héhenbereich einen sehr grofien Einfluss auf die Form der Uberlappungsfunktionen ha-
ben. Im Allgemeinen weicht die Form der Uberlappungsfunktion der aktuellen Messung
von den vorher experimentell bestimmten Uberlappungsfunktionen im Hohenbereich

unter 1km sehr stark ab.

4.2 Bestimmung der optischen Eigenschaften

4.2.1 Auswerteschemata

Die Raman—Methode kann nur auf Nachtmessungen mit MARTHA angewendet wer-
den (s. Abschnitt 3.2). Idealerweise herrschen keine tiefen Wolken, so dass Signale
auch in grofien Entfernungen mit hohem Signal-zu-Rausch—Verhéltnis gemessen wer-
den konnen. Die Signale werden zunachst iiber einen Zeitraum von mindestens einer
Stunde gemittelt. Da Verdnderungen in den atmosphérischen Bedingungen zu falschen
Ergebnissen fithren konnen, sollte der Mittelungszeitraum so gewéhlt sein, dass nicht
iiber zeitlich inhomogene Bereiche gemittelt wird. Treten trotzdem Wolken auf, werden
diese aus dem Mittelungzeitraum entfernt. In Abb. 4.5 ist die schematische Auswertung
der optischen Eigenschaften von Aerosolpartikeln dargestellt. Mit MARTHA kénnen

folgende Profile bestimmt werden:

o der Riickstreukoeffizient bei den Wellenlangen 355, 532 und 1064 nm,

der Extinktionskoeffizient bei den Wellenléngen 355 und 532 nm,
» das Lidarverhaltnis bei den Wellenlangen 355 und 532 nm,

der Angstromexponent aus der Riickstreuung bei 355 und 532 nm sowie bei 532
und 1064 nm und aus der Extinktion bei 355 und 532 nm.

Die hellen Késtchen stellen Zwischenprodukte dar, die mit einer Glattungslange von

660 m berechnet werden und die dunklen Kastchen sind die endgiiltigen Profile, bei
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Abbildung 4.5: Schematische Darstellung der Auswertung der optischen Eigenschaften.
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denen die Glattungslangen optimiert werden. Die Produkte in den hellen Kéastchen
dienen zur Vorauswahl der Uberlappungsfunktion und zur Uberpriifung des angenom-

menen Riuckstreu—Kalibierwerts.

Bei der Auswertung der optischen Eigenschaften fir die hellen Késtchen in Abb.
4.5 wird zunéchst der Riickstreukoeffizient bei den drei Wellenlangen 355, 532 und
1064 nm anhand klimatologischer Mittelwerte in der Stratosphére kalibriert. Die Unsi-
cherheit einer fehlerhaften Annahme des Referenzwerts betragt in der PBL und in der
FT etwa 20% [Pappalardo et al., 2004]. AnschlieBend werden die Profile der Angstro-
mexponenten berechnet. Sie dienen zur Qualitdtskontrolle der Riickstreu—Profile. Aus
der Literatur ist bekannt, dass die Werte im Mittel zwischen 0 und 2 sein sollten.
Fiir die Streuung zum Beispiel an Eiskristallen mit d > 10 pym (in Cirren) [Wang und
Sassen, 2002] erhélt man kleine Angstromexponenten von etwa 0. Kleine Partikel, die
anthropogen verursacht werden, haben dagegen im Mittel einen gréfieren Angstrom-

exponenten von 1.3 bis zu 1.9 [Miiller et al., 2007a).
Fir den Extinktionskoeffizienten bei den Wellenléngen 355 und 532 nm wird nach

der Uberlappungsfunktion gesucht, die am besten zur aktuellen Justage des Lidars
passt. Dazu werden die Lidarverhiltnisse und die Angstromexponenten bei den Wel-
lenléngen 355 und 532 nm mit den verschiedenen Uberlappungsfunktionen berechnet.
In einer gut durchmischten PBL sollten intensive Parameter wie das Lidarverhéltnis
und die Angstromexponenten nicht mit der Hohe variieren. Mit dieser Annahme wird
diejenige Uberlappungsfunktion als die ,,am besten passende® fiir weitere Auswertun-
gen verwendet, fiir die die Lidarverhiltnis— und Angstromexponentenprofile in der
PBL moglichst konstant mit der Hohe sind.

Sind die Ausgangsparameter Extinktions— und Riickstreukoeffizient fiir die Glat-
tungslange 660 m bestimmt, konnnen im néchsten Schritt (dunkle Kéastchen) die opti-
malen Glattungslangen fur die jeweiligen Profile und die daraus abgeleiteten Paramter
wie Lidarverhéltnis und Angstromexponenten ermittelt werden. Die vertikale Glét-
tung der Signalprofile ist ein wichtiger Bestandteil bei der Datenauswertung. Durch
variable vertikale Glattungsldngen beim Extinktions— und Riickstreukoeffizient wird
das Verhaltnis zwischen statistischen Fehler und vertikaler Auflésung optimiert. Dabei
wird angestrebt, den statistischen Fehler in der Grenzschicht kleiner als 10% zu halten
und in der freien Troposphare kleiner als 20%. Fiir den Riickstreukoeffizienten kann in
der Grenzschicht meistens eine Glattungslange von 60 m und in der freien Troposphare
eine Glattungslange von 660 bis 2460 m angenommen werden. Fiir den Extinktionsko-

effizienten miissen groflere Glattungslangen verwendet werden. Hier ist das Rauschen
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grofer als beim Riickstreukoeffizienten. Ubliche Glittungslingen sind von der Grenz-
schicht ausgehend: 660, 1260, 1860 oder 2460 und 4020 m. Beim Ubergang von einer
Glattung zur nachsten wird darauf geachtet, dass keine kiinstlichen Spriinge im Profil

entstehen.

Abb. 4.6 zeigt am Beispiel der Messung vom 06.04.2009, welche Punkte geeigne-
te Glattungsiibergdnge darstellen. Zunachst werden die Schnittpunkte zwischen zwei
verschiedenen Glattungslangen gesucht. Dabei sollte darauf geachtet werden, dass die
vorhandenen Aerosolschichten durch die néchst hohere Glattung moglichst erhalten
bleiben, jedoch das statistische Rauschen weitestgehend unterdriickt wird. Sind die
Schnittpunkte zwischen den Extinktionsprofilen der verschiedenen Glattungslangen

bekannt, so kann das zusammengesetzte Profil bestimmt werden.
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Abbildung 4.6: Profile des Extinktionskoeffizienten fiir die Glattungsléngen 660 (tiirkis),
1260 (blau) und 2460m (griin) und das zusammengesetzte Extinktions-
profil (grau hinterlegt) bei der Wellenldnge 355 nm, Leipzig, 06.04.2009,
20:39-21:34 UTC.
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Zum Schluss werden noch die Ober— und Unterkanten aller ermittelten Profile
festgelegt, so dass moglichst nur Profile mit realen Verhéltnissen dargestellt werden,
bei denen systematische Einfliisse klein und statistische Fehler méglichst gering sind.
Nur diese Profilausschnitte werden fiir weitere Untersuchungen benutzt und so auch
in die EARLINET-Datenbank eingespeist.

4.2.2 Fehlerbetrachtung

Die Ergebnisse der in Abschnitt 4.2.1 beschriebenen Datenauswertung sind mit Un-
sicherheiten behaftet. Eine Fehlerquelle stellt das statistische Signalrauschen dar. Die
GroBe wird tiber die Poissonstatistik bestimmt [Schonwiese, 2006]. Ebenso treten bei
der Bestimmung der Extinktions— und Riickstreukoeffizienten systematische Fehler
auf. Diese werden durch die mit Unsicherheiten behafteten atmosphérischen Einga-
beparameter verursacht. Dazu gehoren u.a. die aus Radiosondendaten gewonnenen
Temperatur— und Druckprofile, der Referenzwert 3,4, (Ro) und die verwendeten Uber-

lappungsfunktionen.

Bei der Wahl der Radiosondendaten sollte darauf geachtet werden, dass die at-
mospharischen Bedingungen am Aufstiegsort Lindenberg mit denen am Messort Leip-
zig iibereinstimmen. Im Falle von Frontdurchgingen oder beim Ubergang von Tief-
zu Hochdruckwetterlagen konnen sich die Temperaturprofile benachbarter Standorte
stark unterscheiden. Die Temperatur und der Druck werden zur Bestimmung der mo-
lekularen Extinktions— und Riickstreukoeffizienten genutzt. Der Temperaturgradient
geht tiber die Gleichung (3.13) zur Bestimmung des Extinktionskoeffizienten ein, so
dass sich fiir die Extinktionsprofile und die daraus ermittelten Profile fiir das Lidar-
verhaltnis und den Angstrémexponenten eine grofe Unsicherheit ergibt. Auf die Be-

stimmung des Riickstreukoeffizienten hat das Temperaturprofil nur wenig Einfluss.

Der Einfluss des Referenzwerts auf den Riickstreukoeffizienten ist in Abb. 4.7 fir
einen verschmutzen (04.06.2009) und einen sauberen Tag (12.01.2009) dargestellt.
Hierzu wurden die Referenzwerte bei den Wellenlangen 355, 532 und 1064 nm um
den Wert 1072 Mm 'sr~! variiert. Es ist normalerweise unrealistisch, alle drei Wel-
lenlangen mit demselben Wert zu verdndern. Jedoch soll verdeutlicht werden, wie sich
solch eine Variation, die typisch fiir die Wellenldnge 355 nm ist, auf das Riickstreuprofil
auswirkt. Abb. 4.7 zeigt fiir den Tag mit sauberer Atmosphare, dass der systematische

Fehler fiir die Wellenldnge 355 nm stark zunimmt.
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Abbildung 4.7: Einfluss des Referenzwerts [pqr(Ro) auf die Messung vom 06.04.2009
(links) und 12.01.2009 (rechts). Die durchgezogene Kurve steht fiir
Bpar(Ro) = 0, die gestrichelte Kurve fiir Bpqr(Ro) = —1072 und die ge-
punktete Kurve fiir fpq,(Ro) = 1072. Die Farben kennzeichnen die Wel-
lenléangen 355 (blau), 532 (griin) und 1064 nm (rot).

In Tabelle 4.1 sind die absoluten und relativen Fehler fiir die Falle mit verschmutz-
ter (Fall 1) und sauberer Atmosphére (Fall 2), sowohl fiir die PBL (1-3km) als auch
fir die freie Troposphére (3-10 km) angegeben. Der Fall mit verschmutzter Atmosphé-
re zeigt, dass der relative Fehler in der PBL mit zunehmender Wellenldnge (355, 532,
1064nm) auf das siebenfache (2%, 7%, 48%) anwéchst. Fir den Fall mit sauberer At-
mosphiére ist der relative Fehler um ein Vielfaches grofier (36%, 109%, 305%). Grund
hierfiir ist, dass der Partikelriickstreukoeffizient im Falle einer verschmutzten Atmo-
sphéire eine Groflenordnung hoher liegt als im Falle einer sauberen Atmosphére. Der
absolute Fehler fur den Fall mit verschmutzter Atmosphére in der PBL ist ebenfalls
sehr viel hoher (0.14, 0.27, 1.04 Mm ™ 'sr~') als fiir den Fall mit sauberer Atmosphére
(0.08, 0.08, 0.06 Mm ™ 'sr'), jedoch liegen die Fehler bei den drei Wellenlingen fiir
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Tabelle 4.1: Einfluss des Referenzwerts [,q,(Ro) im Fall 1 vom 06.04.2009 (verschmutzte
Atmosphére) und im Fall 2 vom 12.01.2009 (saubere Atmosphére). Der Re-
ferenzwert wurde fiir die Wellenldngen 355, 532 und 1064 nm um den Wert

102 Mm !sr~! variiert.

Planetare Grenzschicht (1-3km) Freie Troposphéare (3-10km)

Mittelwert abs. Fehler rel. Fehler Mittelwert abs. Fehler rel. Fehler

Mm tsr=t  Mm tsr! % Mm tsr=t  Mm tsr! %

Fall 1

B3s5 6.45 0.14 2 0.34 0.05 15
Bs32 3.99 0.27 7 0.22 0.05 24
Biosa 2.14 1.04 48 0.11 0.07 66
Fall 2

Bss5 0.20 0.08 36 0.07 0.05 68
Bs32 0.07 0.08 108 0.03 0.05 167
Biosa 0.02 0.06 305 0.01 0.04 412

die saubere Messung sehr eng zusammen. Die nah beieinander liegenden absoluten
Fehler werden durch die geringe Anzahlkonzentration der Aerosolpartikel verursacht
und die dementsprechend viel zu grofle Verschiebung des Referenzwerts. In der frei-
en Troposphére ist der absolute Fehler fiir den Fall mit verschmutzter (0.05, 0.05,
0.07 Mm ™ 'sr~!) und sauberer Atmosphire (0.05, 0.05, 0.04 Mm ™ 'sr~!) fast identisch,
da in beiden Fallen eine geringe Aerosolanzahlkonzentration vorhanden ist. Der relati-
ve Fehler des sauberen Falles (68%, 167%, 412%) ist im Gegensatz zum verschmutzten
Fall (15%, 24%, 66%) um ein vierfaches grofer.

Der Einfluss der Uberlappungsfunktionen auf den Extintionskoeffizienten sowie auf
das Lidarverhaltnis und den Angstromexponenten ist in Abb. 4.8 am Beispiel der
Messung vom 06.04.2009 dargestellt. Fiir Hohen bis etwa ein Kilometer kénnen keine
giiltigen Profile fiir die abgebildeten optischen Eigenschaften ermittelt werden (s. Ab-
schnitt 4.1.2). Hier liegen die relativen Fehler weit tiber 100%. Oberhalb von einem bis
etwa drei Kilometer wird sichtbar, dass sich die Profile fiir die unterschiedlichen Uber-

lappungsfunktionen immer mehr annéhern. Dabei variieren die Profile der intensiven
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Abbildung 4.8: Einfluss der verschiedenen Uberlappungsfunktionen (s. Abschnitt 4.1.2)
auf den Extinktionskoeffizienten sowie auf das Lidarverhéltnis und den
Angstromexponenten bei den Wellenlingen 355 und 532 nm fiir die Mes-
sung vom 06.04.2009, 20:39-21:34 UTC. Die verschiedenen Farben stehen
fiir die unterschiedlichen Uberlappungsfunktionen, schwarz: 07.12.2009,
rot: 12.01.2009, griin: 17.06.2010, blau: 28.06.2010, dunkelgriin: a, mit
28.06.2010 (355 nm) und 17.06.2010 (532nm), orange: G, mit 07.12.2009
(355nm) und 17.06.2010 (532nm). In allen Fillen betrigt die vertikale
Auflésung 660 m.

Grofen Lidarverhéltnis und Angstromexponent mit der Hohe kaum. Das bedeutet,
dass sich hier eine Aerosolschicht befindet und diese charakterisiert werden kann. Um
eine geeignete Uberlappungsfunktion zu ermitteln, wird der Mittelwert und die da-
zugehorige Standardabweichung iiber die anndhernd konstant bleibenden Profile der
intensiven Groflen berechnet. Die Profile, die einen relativ kleinen Fehler fiir die ge-
wahlte Schicht aufweisen, kénnen schliellich weiter verwendet werden. In diesem Falle
sind die Uberlappungsfunktionen vom 28.06.2010 (355nm) und 17.06.2010 (532 nm)
am geeignetsten. Aus der Variabilitat der Extinktionskoeffizienten kann der systema-
tische Fehler fiir die Aerosolschicht im Bereich von 1-3km ermittelt werden. Tabelle
4.2 zeigt die absoluten und relativen Fehler fiir die optischen Eigenschaften, die von
der Wahl der Uberlappungsfunktion herriithren. Die Extinktionskoeffizienten bei den
Wellenlangen 355 und 532nm haben einen relativen Fehler von 13% und 15%. Der
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Tabelle 4.2: Einfluss der Uberlappungsfunktion in der planetaren Grenzschicht am Beispiel
der Messung vom 06.04.2009.

Mittelwert (1-3km) absoluter Fehler relativer Fehler

355 360 Mm ! 46 Mm ™ 13%
U532 248 Mm 36 Mm " 15%
Lsss 59 sr 6 sr 10%
Lis3o 67 st 8 st 12%

b 0.91 0.25 27%

Fehler des Lidarverhéltnisses ist dagegen 3% geringer. Fiir den Angstromexponenten
ergibt sich ein Fehler von 27%.

Abb. 4.9 zeigt die Variabilitat des Extinktions— und Riickstreukoeffizienten fiir die
Zeitraume zwischen 2006 und 2008, 2009 und 2010 und den Gesamtzeitraum 2006—
2010 fiir die Hohenbereiche in der planetaren Grenzschicht (1-2km) und der freien
Troposphére (2-5km). Die Daten der beiden Teil-Zeitraume wurden von zwei unter-
schiedlichen Personen ausgewertet. Die Auswahl der ,richtigen® Uberlappungsfunkti-
on und des Referenzwertes ist zwar teilweise durch objektive Grenzwerte wie negative
Extinktions— und Riickstreuwerte eingeschréankt, jedoch verbleibt fiir die auswerten-
de Person immer ein Spielraum um die ,richtigen* Eingabeparameter zu definieren.
Die Ergebnisse der Untersuchung solcher subjektiven Einfliisse auf die berechneten
Extinktions— und Riickstreuprofile sind in Abb. 4.9 dargestellt.

In der Grenzschicht sind die Mittelwerte des Riickstreukoeffizienten fiir den Zeit-
raum von 2006-2008 im Gegensatz zum Messzeitraum von 2009-2010 geringfiigig klei-
ner, jedoch fiir die freie Troposphéare grofler. Dieser Trend ist nicht auf subjektive
Einfliisse zuriickzufithren, da die systematische Wahl eines anderen Referenzwerts in
beiden Hohenbereichen den gleichen Trend verursachen wiirde. Daher ist zu vermuten,
dass die groBeren Riickstreuwerte in der freien Troposphére im Zeitraum 2006-2008
aufgrund von 6fter auftretenden Aerosolschichten in 2006-2008 zu Stande kamen. Die-
ser Befund wird gestiitzt durch den gleichen Trend in den Extinktionswerten.

Fur die Auswertung des Extinktionskoeffizienten kénnen ebenfalls systematische
Einfliisse bei der Wahl der Uberlappungsfunktionen ausgeschlossen werden. Hier stan-
den im Zeitraum von 2006 bis 2008 etwa 20-30 Werte und im Zeitraum von 2009 bis
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Abbildung 4.9: Variabilitidt des Partikelriickstreu— (oben) und —extinktionskoeffizienten
(unten) in den Schichten von 1-2 und 2-5km fiir Messungen am IfT aus
dem Zeitraum 2006-2008 (griin), 20092010 (dunkelgriin) und dem Ge-
samtzeitraum von 2006-2010 (schwarz). Die Symbole geben den Mittelwert
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und die Fehlerbalken die Standardabweichung an.
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2010 etwa 50 Werte zur Verfligung. Es ist ersichtlich, dass die Mittelwerte der Ex-
tinktionskoeffizienten (355 und 532nm) fur die beiden Zeitraume in der Grenzschicht
nur gering voneinander abweichen (8 und 5Mm ™). Fiir die freie Troposphére dagegen
liegen die Werte hoher (17 und 9Mm ™). Eine systematische Abweichung aufgrund ei-
ner subjektiv anders gewihlten Uberlappungsfunktion wiirde sich jedoch am stérksten
im Hohenbereich 1-2km bemerkbar machen. Tatsachlich sind hier die Abweichungen
aber viel geringer als in der freien Troposphére.

Zusammenfassend lasst sich sagen, dass sich kein systematischer Einfluss der aus-
wertenden Person auf die berechneten Profile feststellen lasst. Alle Unterschiede zwi-
schen den beiden betrachteten Zeitrdumen sind auf die atmosphérische Variabilitéit

zurickzufiithren.
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Kapitel 5
Aerosoltransport aus Osteuropa

In Osteuropa verursachen neben veralteten Industrieanlagen und Heizkraftwerken, wel-
che grofitenteils fossile Brennstoffe nutzen, auch Biomassenverbrennungen starke Ver-
schmutzungen, die bei entsprechender Windrichtung (Ost) nach Leipzig transportiert
werden konnen [Wandinger et al., 2004; Preifiler, 2008; Spindler et al., 2010]. Diese
Verschmutzungen machen sich durch hohe optische Dicken und verminderter Luftqua-
litdt bemerkbar.

Zu den Biomassenverbrennungen zéhlen alle natiirlichen und anthropogen verur-
sachten Brande, die Feld— und Waldbrande beinhalten. Dazu untersuchten Mollicone
et al. [2006] die Anomalie meteorologischer Parameter wie Temperatur und Nieder-
schlag sowie die Haufigkeit der Waldbrande in menschlich beeinflussten und nicht
beeinflussten Waldern des européischen Russlands. Sie stellten fest, dass etwa 87%
der Brande in den Waldern Russlands durch den Menschen verursacht wurden. Die
meisten Brande in Europa werden jedoch in Landern mit sehr vielen Ackerflichen be-
obachtet. Dies konnten Korontzi et al. [2006] in ihrer Studie bestatigen. Sie zeigten,
dass in den osteuropaischen Landern wie die Ukraine und das européische Russland
etwa 48-73% aller mit MODIS von 2001-2003 detektierten Briande auf Agrarflichen
stattfanden. Bei der Biomassenverbrennung werden grofitenteils Aerosolpartikel im
Akkumulations—Mode (d = 0.1 — 2.5 um) emittiert [Koppmann et al., 2005; Reid
et al., 2005a,b].

Das Ausmaf grofiflichiger Brande wird vor allem im Friihling (April) und Sommer
(Juli) sichtbar. Dies konnten Barnaba et al. [2011] in einer Langzeitstudie an Hand von
satellitengestiitzten Aerosol- und Branddaten zeigen. Die monatlich gemittelte AOD
des Fein-Mode und die Brandverteilung der verschiedenen Regionen Europas wiesen
eine Bimodalitit der Maxima im Jahreszyklus auf. Diese Maxima werden im Friihling
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und Sommer durch verstarkt auftretende landwirtschaftliche Brénde und die nattirli-
chen Waldbrande hervorgerufen. Die hochsten optischen Dicken im Fein-Mode wurden
hierbei in den Gebieten Skandinaviens sowie Mittel- und Osteuropas beobachtet.

Fir diese Arbeit wurden Messungen beziiglich Biomassenverbrennungs—Ereignissen
in Osteuropa im Zeitraum von 2000-2010 untersucht. Dafiir wurden Fallbeispiele aus-
gewahlt, bei denen die beobachteten Luftmassen aus Osten herantransportiert wurden
und fir die gleichzeitig Messungen mit MARTHA zur Verfiigung standen. Es wurden
nur Félle mit starken Verschmutzungen betrachtet. Die AOD sollte grofier 0.4 sein und
der Angstromexponent nicht kleiner eins. Ahnlich groBe Werte der AOD findet man
in Leipzig normalerweise nur im Fall von Saharastaub—Advektion. Dieser Staub ist
jedoch durch wesentlich kleinere Angstromexponenten charakterisiert [Miiller et al.,
2007a).

Fiir die Bestimmung des beobachteten Aerosoltyps und der Quellregionen der Aero-
solpartikel wurden verschiedene Modelle benutzt. Das globale Aerosolmodell NAAPS?
ist ein Vorhersagemodell fir die Verteilung von troposphérischem Aerosol [NAAPS-
Homepage, 2011]. Es wird fiir die Bestimmung des Aerosoltyps verwendet. Das Modell
berechnet aus aktuellen meteorologischen Daten und Emissionsdaten die optischen
Dicken sowie die bodennahen Massenkonzentrationen von Staub, Biomassenverbren-
nungsmaterial und Sulfaten.

Fur die Bestimmung der Quellregionen der Aerosolpartikel dienen die Transport-
modelle HYSPLIT? [Drazler und Rolph, 2011; Rolph, 2011] und FLEXPART [Stohl
et al., 1998; Stohl und Thomson, 1999]. Beide sind Lagrangesche Transportmodelle, mit
denen Vorwarts— und Riickwértstrajektorien erstellt werden konnen. Vorwértstrajek-
torien werden hauptséichlich zur Untersuchung der Ausbreitung von Aerosolpartikeln
verwendet und Riickwartstrajektorien zur Bestimmung der Aerosolquellen.

Zur Lokalisierung der Waldbriande sind Satellitenbeobachtungen mit MODIS sehr
hilfreich [FIRMS-Homepage, 2011]. Hier kann in einem selbst gewéhlten Zeitraum die
Verteilung und Héaufigkeit des Auftretens von Waldbréinden dargestellt werden.

'Navy Aerosol Analysis and Prediction System
2HYbrid Single Particle Lagrangian Integrated Trajectory Model
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5.1 Fallbeispiele

In diesem Abschnitt werden drei Félle vorgestellt, bei denen die Luftmassen aus Osteu-
ropa herangefithrt wurden. Es handelt sich dabei um den 22.08.2002, den 08.05.2006
und den 06.04.2009. Die dazugehorigen entfernungskorrigierten Signale bei 1064 nm
sind in Abb. 5.1 dargestellt. Sie geben einen Uberblick iiber die vertikale Verteilung
der Aerosolschichten und deren zeitliche Variabilitét.

In allen drei Féallen lag Leipzig unter Hochdruckeinfluss. Die entsprechenden DWD—
Boden—Analysekarten fiir 12:00 UTC sind in Abb. 5.2 zu sehen. Fiir den 22.08.2002
steht keine DWD-Boden—Analysekarte bei ,http://www.Wetter3.de“ zur Verfiigung.
Der Hochdruckeinfluss iiber Leipzig kann jedoch an Hand der am Leipziger Institut
fiir Meteorologie gemessenen meteorologischen Grofien abgeleitet werden. Im Mittel
lag die Temperatur am 22.08.2002 bei etwa 20°C und der Wind wehte schwach aus
stidlichen bis siidostlichen Richtungen. Trotz hoher relativer Luftfeuchte (93%) gab es
keinen Niederschlag. Ahnliche Wetterverhéltnisse sind an den beiden anderen Tagen
zu sehen. Am 08.05.2006 und 06.04.2009 wehte der Wind groitenteils aus Osten, es
war trocken und die Temperaturen lagen im Mittel bei 17 und 13.5°C. Der Monat
April 2009 lag etwa 5 K iiber dem Klimamittel. Grund hierfiir waren die groBtenteils
aus Ostlichen Richtungen herangefiihrten warmeren Luftmassen.

Fir die Bestimmung der Aerosoltypen werden die Lidar—-Messungen mit In—situ—
Messungen verschiedener physikochemischer Eigenschaften kombiniert. Dafiir werden
die Partikelmassenkonzentrationen sowie Konzentrationen der wasserloslichen Ionen
(w.a. Ammonium, Calcium, Chlorid, Nitrat und Sulfat) und des elementaren (EC)
und organischen Kohlenstoffs (OC) genutzt. Diese werden in der von Leipzig 50 km
entfernten Forschungsstation Melpitz (12.56°E, 51.32°N) gemessen [Spindler et al.,
2010]. Die Parameter sind aufgrund des ldndlichen Messstandorts fast unbeeinflusst
von lokalen Quellen und kénnen somit zur Charakterisierung der Aerosolpartikel aus
entfernten Quellen beitragen. In dieser Arbeit werden alle Partikel mit einem aerodyna-
mischen Durchmesser kleiner 10 um betrachtet (PMjg)3. Die PM;,-Daten beinhalten
die aus der ndheren Umgebung stammenden Partikel und die durch Ferntransport her-
angefiihrten Partikel mit einem aerodynamischen Durchmesser kleiner 2.5 ym. Weitere
Details zur Messtechnik finden sich in Spindler et al. [2010].

Tabelle 5.1 und Abb. 5.3 zeigen die Mittelwerte aller im Sommerhalbjahr (April-

September) an der Station Melpitz gemessenen PM;q—Konzentrationen fir die Félle

3Particulate Matter < 10 ym
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Abbildung 5.1:
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Enfernungskorrigiertes Signal bei 1064 nm iiber Leipzig fiir den 22.08.2002,
19:50-20:44 UTC (oben), 08.05.2006, 19:58-21:08 UTC (Mitte) und
06.04.2009, 20:39-21:34 UTC (unten). Die vertikale Auflésung betragt 60 m
und die zeitliche Auflésung 30s. Farben: Hohenbereiche mit hoher (rétlich)
und niedriger (bldulich) Aerosolkonzentration.
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Abbildung 5.2: DWD-Boden-Analysekarte fiir 12:00 UTC am 08.05.2006 (oben) und am

06.04.2009 (unten) [http://www.Wetter3.de].
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Tabelle 5.1: PM;y—Partikelmassenkonzentration und —Konzentrationen der wasserloslichen

Tonen und des organischen und elementaren Kohlenstoffs in [ugm ™3] fiir den
Zeitraum 05/2004-04 /2008 sowie fiir den 08.05.2006 und 06.04.2009. Die Daten
der zweiten und dritten Spalte beziehen sich auf Messungen, die im Sommer-
halbjahr (April-September) an Tagen mit jeweils West— und Ostanstromung
auftraten, und die letzten beiden Spalten auf Messungen, an denen die Luft-

massen nur aus dem Osten kamen.

Konzentration 05/2004-04/2008 05/2004-04/2008 08.05.2006 06.04.2009

[ugm™3] West Ost
Masse 17.24 28.20 39.28 55.37
SO, 2.37 4.64 4.33 7.12
NO3 1.71 1.66 0.69 21.09
NH; 1.31 2.01 1.83 9.21
oC 2.25 4.61 7.02 4.88
EC 1.41 2.64 3.67 1.35
Na™ 0.30 0.09 0.06 0.06
Cl™ 0.16 0.07 0.04 0.30
Mg** 0.05 0.04 0.06 0.02
Ca** 0.14 0.22 0.48 0.20
K+ 0.12 0.22 0.26 0.35

mit West— und Ostanstromung im Zeitraum von Mai 2004 bis April 2008 und die Mit-
telwerte der im Folgenden prasentierten Beispiele fiir den Aerosoltransport aus Osteu-
ropa fur die Tage des 08.05.2006 und des 06.04.2009 [personliche Mitteilung, Spindler,
27.04.2011]. Fir das dritte Beispiel, die Lidarmessung vom 22.08.2002, stehen keine
physikochemischen Daten aus Melpitz zur Verfiigung, da die Messgerate aufgrund des
Hochwassers im Sommer 2002 beschédigt waren und somit keine Messungen erfolgen
konnten. Die Mittelwerte des Sommerhalbjahres werden fiir diese Arbeit verwendet,

weil Feld— und Waldbrande hier am wahrscheinlichsten auftreten.
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Abbildung 5.3: PM;g—Partikelmassenkonzentration und —Konzentrationen der wasserlos-
lichen Ionen und des organischen und elementaren Kohlenstoffs fiir das
Sommerhalbjahr im Zeitraum von 05/2004-04/2008 an Tagen mit je-
weils West— und Ostanstromung sowie fiir die Tage vom 08.05.2006 und
06.04.2009.

Der Vergleich der Sommerhalbjahre (2004-2008) fiir West— und Ostanstromung
soll zunéchst einen kurzen Uberblick geben, inwiefern die einzelnen Komponenten von
der Windrichtung abhangig sind und dementsprechend auch von den herantranspor-
tierten Aerosolpartikeln. Im Allgemeinen ist die PM;o—Partikelmassenkonzentration in
Luftmassen aus dem Westen niedriger, weil die Luftmassen starker durchmischt sind
und die nasse Deposition (Niederschlag) ein sehr effektiver Senkenprozess ist [Spind-
ler et al., 2010]. Generell werden bei Westwind hohere Konzentrationen an Natrium-
und Cloridionen gemessen, die durch herangefithrte Aerosolpartikel aus dem Ozean zu
Stande kommen. Die doppelt so hohe Konzentration an Sulfationen bei kontinentalen
Luftmassen (Ostwind) wird durch den stérkeren Einfluss anthropogener Aerosolpar-

tikel aus Industrie und Kraftwerken der osteuropédischen Lénder verursacht. Ebenso
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kann bei Luftmassen aus Osteuropa eine etwa zweimal so hohe Konzentration an or-
ganischem und elementarem Kohlenstoff sowie von Kaliumionen festgestellt werden.
Sie ist auf den hoheren Einfluss von Feld— bzw. Waldbranden in Osteuropa zurtickzu-

fihren.
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5.1.1 22. August 2002

Als erstes Fallbeispiel wird die Messung vom 22.08.2002 im Zeitraum von 19:50-
20:44 UTC betrachtet. Im dazugehorigen entfernungskorrigierten Signal bei 1064 nm
in Abb. 5.1 ist deutlich eine Aerosolschicht bis etwa 3.8km (rote Férbung) zu sehen.
Die Aerosolschicht ist zeitlich konstant und zeigt nahezu keine atmospharischen Veréan-
derungen. Dartiber nimmt das Signal mit der Héhe immer weiter ab (gelbe Farbung).
Die blauen Balken stellen die Zeitraume dar, in denen Wolkenbildung in der Grenz-
schicht auftrat. Diese Zeitraume wurden bei der Auswertung der mittleren Profile der
optischen Eigenschaften nicht beriicksichtigt.

Abb. 5.4 zeigt die vertikalen Profile der mittleren Partikelriickstreu— und
—extinktionskoeffizienten sowie die entsprechenden Angstromexponenten aus der
Rickstreuung und Extinktion und die Lidarverhéltnisse fiir die Messung vom
22.08.2002 im Zeitraum von 19:50-20:44 UTC.
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Abbildung 5.4: Partikelriickstreu— und —extinktionskoeffizient, Lidarverhaltnis (rot:
1064 nm; griin: 532nm und blau: 355nm), Angstromexponent aus der
Riickstreuung (rot: 532/1064 nm; blau: 355/532nm) und Angstromexpo-
nent aus der Extinktion (griin: 355/532nm) fiir den 22.08.2002, 19:50-
20:44 UTC, mit vertikalen Glattungsldngen fiir 5 von 60 m unterhalb von
3690 m und 660 m oberhalb von 3690 m und fiir & und L von 660 unter-
halb von 3810m und 1260 oberhalb von 3810 m. Die Fehlerbalken geben

die Standardabweichung fiir die entsprechenden Aerosolschichten an.
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Zu sehen sind mehrere Aerosolschichten, die durch erhohte Riickstreu— und Ex-
tinktionswerte gekennzeichnet sind. Diese Schichten befinden sich bei 1-2 km, 2-3 km,
3-3.5km, 3.5-4km und 4-4.5 km. Die dazugehorigen Mittelwerte und Standardabwei-
chungen der optischen Eigenschaften fiir die jeweiligen Aerosolschichten sind in Tabelle
5.2 aufgefiihrt.

Tabelle 5.2: Mittelwerte und Standardabweichungen der optischen Aerosoleigenschaften
fiir die jeweiligen Aerosolschichten fiir die Messung vom 22.08.2002, 19:50-
20:44 UTC.

1-2km 2-3km 3-35km 354km 4-4.5km

Bzs Mm~'sr1] 42407 27405 20402 1.3+04 0.7+0.1
Bszz Mm~'st™1] 23+04 16403 1.1+£01 09+02 05+0.1
Broga [Mm~'st™1] 1.04£0.1 0.7+£01 06+00 04+0.1 0.240.0
asss [Mm™]  214+10 180+32 11845 96+15 56+ 12
asg Mm™']  117+£13  99+9  64+5  58+8 3845

Lass [s1] 5448  65+4  61+2 T3+6  T2+4
Lssz [s1] 5142  62+7 5745 Tl+4  75+4
P 14401 13401 1.3+02 1.1+01 1.040.1
P 12401 1.1+01 1.0£0.0 1.0+00 1.0+0.0
O 15403 14+04 15402 12402 09+0.3

Fiir die Quellenanalyse der Aerosolschichten wurde die Riickwartssimulation mit
FLEXPART genutzt. Abb. 5.5 zeigt die Aufenthaltszeit fiir die Aerosolschicht zwi-
schen 3 und 3.5 km, die iiber die Hohe von 0 bis 2 km fiir einen Zeitraum von 10 Tagen
aufsummiert wurde. Die Darstellung verdeutlicht, wo die Luftpakete, die iiber Leipzig
zwischen 3 und 3.5 km gemessen werden, Kontakt zur Grenzschicht hatten und somit
durch Quellen unterschiedlicher Gebiete beeinflusst werden konnten. Fiir die Start-
zeit der Riickwartstrajektorien wurde der Messzeitraum zwischen 19:50-20:44 UTC
des 22.08.2002 angenommen. Die FLEXPART—-Simulationen fiir die Aerosolschichten
darunter (1-2km und 2-3km) und dariiber (3.5-4km und 4-4.5km) zeigen ahnliche
Ergebnisse. Es ist zu sehen, dass die beobachteten Schichten aus Russland tiber die

osteuropéischen Staaten (Weifirussland, Ukraine, Ruménien) und dann tiber Ungarn,
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Osterreich und Tschechien bis nach Leipzig transportiert wurden.
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Abbildung 5.5: Aufenthaltszeiten fiir die Aerosolschicht zwischen 3 und 3.5km des Fal-
les vom 22.08.2002, 19:50-20:44 UTC, aufsummiert von 0 bis 2km nach
der 10-Tage-Riickwartssimulation. Die Farbskala bezeichnet den dekadi-
schen Logarithmus der Summe der Aufenthaltszeiten aller Luftpakete pro
Hohen— und Zeitabschnitt.

In Abb. 5.6 sind alle mit MODIS aufgezeichneten Briande der letzten 10 Tage vor
der Messung, ausgehend vom 22.08.2002, dargestellt. Hier ist ersichtlich, dass sich im
Bereich der hochsten Aufenthaltswahrscheinlichkeit (rote Farben in Abb. 5.5) in den
Tagen vor der Messung viele Brénde ereignet hatten. Diese Bréande waren grofitenteils
in Gebieten, in denen mehr landwirtschaftliche Flachen existieren als Wélder. Die-
ses Ergebnis legt den Schluss nahe, dass die in Leipzig beobachteten Aerosolpartikel
aus Feldbranden in der Ukraine, Weiirussland und dem européischen Teil Russlands
stammten.

Die Mittelwerte der intensiven Aerosolgréfien in den jeweiligen Aerosolschichten (s.
Tabelle 5.2) deuten darauf hin, dass der anthropogene Einfluss durch lokale Quellen
mit der Hohe immer weiter abnimmt und der Einfluss der Partikel aus Feld— bzw.
Waldbrénden deutlich zunimmt. Im Allgemeinen zeigen die Lidarverhéltnisse fir die
Aerosolschichten unterhalb von 3.5 km deutlich kleinere Werte als fiir die Aerosolschich-
ten oberhalb von 3.5 km. In der unteren Aerosolschicht (1-2km) ist der Einfluss lokaler

Quellen bestimmend. Hier ist das Lidarverhaltnis bei der Wellenlénge 355 nm sichtlich
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Abbildung 5.6: Verteilung und Héaufigkeit von Brianden fiir den Zeitraum vom 13.08.—
22.08.2002, aufgenommen mit MODIS. Orange Punkte sind alle Brande
der letzten 10 Tage [http://firefly.geog.umd.edu:8080 /firemap/].

grofer als bei der Wellenldnge 532 nm. Hingegen deutet die oberste Aerosolschicht (4—
4.5km), mit einem groferen Lidarverhaltnis bei der Wellenldange 532 nm, auf Partikel
aus Biomassenverbrennung hin [Miiller et al., 2005]. Das Verhéltnis vom Lidarverhélt-
nis bei der Wellenlange 355 nm zum Lidarverhaltnis bei der Wellenlange 532 nm gibt
Auskunft dartiber, inwieweit die Partikel optische Eigenschaften von z.B. anthropoge-
nen Partikeln und Partikeln aus gealterten Biomassenverbrennungen aufweisen. Fiir
anthropogene Partikel und Partikel aus gealterten Biomassenverbrennungen konnten
Verhéltnisse von 1.1 £ 0.3 und 0.8 + 0.2 ermittelt werden [Muiller et al., 2007a]. Die
Angstromexponenten zeigen ebenfalls den Einfluss der Partikel aus Biomassenverbren-
nung mit zunehmender Hohe. Fiir die Riickstreuung liegen sie im Mittel in den unte-
ren drei Schichten bei 1.3-1.4 (355/532nm) und bei 1.0-1.2 (532/1064 nm). Fir die
Schichten dariiber sind die Mittelwerte der Angstrémexponenten kleiner (1.0-1.1 fiir
355/532nm und 1.0 fiir 532/1064nm). Die Angstromexponenten aus der Extinktion
haben im Mittel Werte von 1.5 in der unteren Schicht und Werte bei 0.9 in der obersten
Schicht. Auch hier ist ein Abfall der Mittelwerte mit der Hohe zu beobachten, der auf
verschiedene Aerosoltypen und Mischungen hindeutet. Die hoheren Lidarverhéltnisse
in Kombination mit den niedrigeren Angstromexponenten aus der Extinktion oberhalb
von 3.5 km sprechen fiir relativ groffe und stark absorbierende Partikel und somit fiir
gealtertes Brandaerosol in diesen Schichten. Charakteristische Werte fiir Angstromex-
ponenten aus der Riickstreuung (532/1064 nm) und der Extinktion (355/532 nm) sind
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laut Mdiller et al. [2007a] fiir anthropogene Aerosolpartikel 1.3 +0.5 und 1.4 4+ 0.6 und
fiir gealterte Waldbrandaerosole 1.0 + 0.4 und 1.0 £ 0.5.

Die optische Dicke am 22.08.2002 betragt bei den Wellenlangen 355 und 532nm
0.77 und 0.42 und weist auf eine verminderte Luftqualitat iiber Leipzig hin. Die opti-
sche Dicke wird iiber die gesamte Séule der Troposphéare aus dem Hohenintegral des
Partikelextinktionkoeffizienten berechnet. Dazu wird der erste, giiltige Extinktionswert
bis zum Boden verlingert. Als Hintergrundwert fiir Leipzig kann eine AOD von 0.1
bei der Wellenlédnge 532 nm angegeben werden [Mattis et al., 2004b].

Auch Berechnungen mit dem Aerosol-Modell NAAPS deuten darauf hin, dass fir
die Messung vom 22.08.2002 Partikel aus Biomassenverbrennungen tiber Leipzig vor-
handen waren. In Abb. 5.7 ist dazu die Analyse vom 23.08.2002, 00:00 UTC, der
optischen Dicken und der Massenkonzentrationen an der Erdoberfliche fir sulfathal-
tige Partikel, Mineralpartikel und Partikel aus Biomassenverbrennungen dargestellt.
Das Aerosol-Modell zeigt fiir Sulfate und Partikel aus Biomassenverbrennungen opti-
sche Dicken von etwa 0.4-0.8 und 0.1-0.2 iiber Leipzig. Dies stimmt ungefahr mit den
gemessenen AQOD iiberein. Die entsprechenden Massenkonzentrationen liegen fiir das
sulfathaltige Aerosol bei 8-16 ugm™2 und fiir das Brandaerosol bei 4-16 ugm=3. Die
hohe Massenkonzentration an Sulfaten spricht dafiir, dass neben der Biomassenver-
brennung auch die Verbrennung schwefelhaltiger fossiler Brennstoffe (z.B. Kohle und
Erdol) stattgefunden hat. Ebenso ist ersichtlich, dass die Regionen mit sehr hohen
Massenkonzentrationen (bis 128 yugm™3) hauptséchlich in Osteuropa (Ukraine, Weif3-

russland, Russland) liegen und somit die Quellregionen darstellen.
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Abbildung 5.7: Optische Dicke (oben links) und Massenkonzentration an der Erdoberfla-
che fiir Sulfate (oben rechts), Mineralstaub (unten links) und Biomassen-
verbrennungsmaterial (unten rechts) fiir den 23.08.2002, 00:00 UTC, aus
Analysen des NAAPS—Modells.
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5.1.2 8. Mai 2006

Abb. 5.8 zeigt die vertikalen Profile der optischen Aerosoleigenschaften fiir die Messung
vom 08.05.2006 im Zeitraum von 19:58-21:08 UTC. Es sind deutlich zwei Aerosolschich-
ten im Partikelriickstreu—und —extinktionsprofil (1-2.7 km, 3-3.9 km) zu erkennen. Die
Mittelwerte und Standardabweichungen der optischen Eigenschaften fiir die entspre-

chenden Aerosolschichten sind in Tabelle 5.3 aufgefiihrt.
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Abbildung 5.8: Partikelriickstreu— und —extinktionskoeffizient, Lidarverhaltnis (rot:
1064 nm; griin: 532nm und blau: 355nm) und Angstromexponent aus
der Riickstreuung (rot: 532/1064nm; blau: 355/532nm) und Angstrom-
exponent aus der Extinktion (griin: 355/532nm) fiir die Messung vom
08.05.2006, 19:58-21:08 UTC, mit vertikalen Glattungslingen fir 5 von
60 m unterhalb von 3690 m und 660 m oberhalb von 3690 m und fiir & und
L von 660 m unterhalb von 3750 m und 1260 m oberhalb von 3750 m. Die
Fehlerbalken geben die Standardabweichung fiir die entsprechenden Aero-

solschichten an.

Im Vergleich zur Messung vom 22.08.2002 dehnen sich die beiden Aerosolschichten
starker in der Hohe aus und zeigen hohere Mittelwerte im Riickstreu— und Extink-
tionsprofil. Die aus dem Extinktionskoeffizienten berechneten optischen Dicken sind
dementsprechend auch grofier. Die optische Dicke fiir die Wellenldngen 355 und 532 nm
liegt bei 1.13 und 0.61.




58 KAPITEL 5. AEROSOLTRANSPORT AUS OSTEUROPA

Tabelle 5.3: Mittelwerte und Standardabweichungen der optischen Aerosoleigenschaften
fiir die jeweiligen Aerosolschichten fiir die Messung vom 08.05.2006, 19:58-
21:08 UTC.

1-2.7km 3-3.9km

Bsss [Mm~'sr~!] 54405 3.7+1.0
Bszo Mm~'sr7!] 3.04£0.3 2.1+£0.7
Biogs Mm st 12401 1.140.3
asss Mm™'] 306439 204 + 59
aszp Mm™'] 167 +£19 128434

Lsss [st] 5844 6044
Lssa [st] 57+3 6646
855 550 15+01 14402
P 14402 11401
S 15402 11403

In Abb. 5.9 sind die FLEXPART-Simulationen fir die untere (1-2.7km) und die
obere (3-3.9km) Aerosolschicht dargestellt. Es wird deutlich, dass die Aerosolpartikel
in der unteren Schicht groBitenteils aus Osteuropa kommen, wohingegen die Aerosolpar-
tikel aus der oberen Schicht aus Osteuropa und dem 6stlichen Mittelmeerraum (Turkei
und Syrien) stammen. Abb. 5.10 zeigt die Verteilung der Brande der letzten sieben
Tage ausgehend vom 08.05.2006. Die Quellregion der Brandaerosole befindet sich grof3-
tenteils in den Wéldern Russlands, hauptsachlich um Moskau, und breitet sich gegen
Osten bis zum Ural aus. Es ist ersichtlich, dass fiir die beiden Schichten (1-2.7km
und 3-3.9km) die Quellregion der Brandaerosole in den Bereichen der hochsten Auf-
enthaltswahrscheinlichkeit liegt (rote Farben in Abb. 5.9). Das bedeutet, dass beide
Aerosolschichten Merkmale von Partikeln aus Biomasseverbrennungen, insbesondere

Waldbrandpartikeln, aufweisen.

Bei der unteren Schicht ist jedoch der Anteil anthropogener Aerosole durch lokale
Quellen hoher als in der oberen Aerosolschicht. Dies geht aus den Vertikalprofilen der
optischen Aerosoleigenschaften hervor. Die Lidarverhéltnisse bei den Wellenlangen 355

und 532 nm liegen im Mittel bei 58 und 57 sr und die Angstromexponenten aus der
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Abbildung 5.9: Aufenthaltszeiten fir die Aerosolschicht zwischen 1 und 2.7 km (oben) und
3 und 3.9km (unten) fur die Messung vom 08.05.2006, 19:58-21:08 UTC,
aufsummiert von 0 bis 2km nach der 10-Tage-Riickwértssimulation. Die
Farbskala bezeichnet den dekadischen Logarithmus der Summe der Auf-

enthaltszeiten aller Luftpakete pro Hohen— und Zeitabschnitt.

Riickstreung und der Extinktion bei 1.4-1.5. Diese Werte sind typisch fiir anthro-
pogene Aerosole [Miiller et al., 2007b]. Im Gegensatz dazu hat die obere Schicht (3—
3.9km) héhere Lidarverhaltnisse und das Lidarverhéltnis bei der Wellenldnge 355 nm
(60sr) ist kleiner als bei 532nm (66 sr). Dies spricht fir eine Aerosolschicht aus geal-

tertem Biomassenverbrennungsaerosol [Miiller et al., 2005]. Die Angstromexponenten
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von etwa 1.1 deuten ebenfalls darauf hin [Mdller et al., 2007b]. Die niedrigeren Li-
darverhéltnisse in den abgehobenen Schichten im Vergleich zum Fall vom 22.08.2002
zeigen, dass die Aerosolpartikel aus Biomassenverbrennungen sehr unterschiedliche op-
tische Eigenschaften aufweisen konnen. Dies kann zum Beispiel durch die verschiede-
nen Brandtypen hervorgerufen werden. Die Brande am 22.08.2002 traten hauptsachlich
in Landern mit wenig Wéldern auf, so dass die Vermutung nahe liegt, dass bei Ver-
brennungen auf Feldern die Lidarverhéltnisse aufgrund stéarker absorbierender Partikel

grofer sind als bei Branden in Wéldern.
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Abbildung 5.10: Verteilung und Héaufigkeit von Brénden fiir den Zeitraum vom 02.05.—
08.05.2006, aufgenommen mit MODIS. Orange Punkte sind alle Brande
der letzten 7 Tage [http://firefly.geog.umd.edu:8080/firemap/].
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Auch im Aerosol-Modell NAAPS in Abb. 5.11 vom 09.05.2006, 00:00 UTC, ist

der Einfluss von anthropogenen Partikeln (Sulfate) und Partikeln aus Biomassenver-

brennungen am Boden zu sehen. Die optischen Dicken liegen fiir beide Parameter bei

etwa 0.1-0.2 und die entsprechenden Massenkonzentrationen an der Erdoberfliche im

Bereich von 4-8 ugm™3.
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Abbildung 5.11: Optische Dicke (oben links) und Massenkonzentration an der Erdoberfla-
che fiir Sulfate (oben rechts), Mineralstaub (unten links) und Biomassen-
verbrennungsmaterial (unten rechts) fir den 09.05.2006, 00:00 UTC, aus
Analysen des NAAPS-Modells.
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Vergleicht man die am 08.05.2006 in Melpitz gemessenen Werte mit denen im
Sommer bei Ostanstromung gefundenen Mittelwerten im Gesamtzeitraum 05/2004—
04/2008 (s. Tabelle 5.1), so zeigt sich, dass die PM;p—Partikelmassenkonzentration
sowie die Konzentration des organischen und elementaren Kohlenstoffs sowie der
Magnesium—, Calcium— und Kaliumionen am 08.05.2006 stark erhoht war.

Die Studie von Sciare et al. [2008] konnte zeigen, dass der organische und elemen-
tare Kohlenstoff sowie die Kaliumionen wichtige Indikatoren fiir Biomassenverbren-
nungen sind. Korrelationen zwischen dem gemessenen elementaren Kohlenstoff und
den Kaliumionen ergaben gute Ubereinstimmungen im Falle von Biomassenverbren-
nung. Des Weiteren zeigte sich bei Abwesenheit von Biomassenverbrennungen, dass die
Konzentration des organischen Kohlenstoffs eine jahreszeitliche Variation aufwies (dop-
pelt so grofl in den Monaten Mai und Juni) und die Konzentration des elementarem
Kohlenstoffs durchgéngig stabil blieb. Das bedeutet, dass im Falle von Biomassenver-
brennungen die Konzentration der oben genannten Indikatoren wesentlich hoher ist.
Besonders im Friithling wurden kleinere Verhaltnisse von organischem zu elementarem
Kohlenstoff als im Sommer beobachtet. Grund hierfiir ist die hohere Anreicherung von
elementarem Kohlenstoff bei landwirtschaftlichen Brénden im Gegensatz zu Waldbrén-
den, weil hier die Verbrennungen unter niedrigeren Temperaturen stattfinden. Dabei
entsteht eine groffere Menge Rauch und eine héhere Konzentration von unvollstandig
verbrannten Kohlenstoffen [Andreae und Merlet, 2001]. Fiir die vorliegende Messung
kann jedoch kein Vergleich beziiglich des Verhéltnisses von organischem zu elementa-
ren Kohlenstoff vorgenommen werden, weil keine Daten fiir einen Fall im Sommer mit

ausschliellich Waldbranden vorliegt.
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In Abb. 5.12 ist der Verlauf der PM;o—Partikelmassenkonzentration, der Konzentra-
tion des organischen und elementaren Kohlenstoffs sowie die der Kaliumionen fiir einen
Zeitraum von 20 Tagen dargestellt. Hier ist deutlich zu sehen, dass bei einer Zunahme
der Partikelmassenkonzentration ebenfalls die Indikatoren der Biomassenverbrennung
anwachsen. Aus den Daten der Forschungsstation Melpitz geht auflerdem hervor, dass
zum Zeitpunkt der starken Zunahme aller Parameter der Wind aus 6stlicher Richtung

wehte.
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Abbildung 5.12: PM;,—Partikelmassenkonzentrationen (blau), Konzentrationen des orga-
nischen (OC, griin) und elementaren Kohlenstoffs (EC, schwarz) sowie
der Kaliumionen (rot) fiir den 01.05.-20.05.2006 in Melpitz.

Die erhohten Konzentrationen von Magnesium— und Calciumionen (Hinweise fiir
Quellen aus Bautatigkeiten) werden vermutlich durch Quellen aus der ndheren Umge-
bung Melpitzs verursacht. Die niedrigen Konzentrationen an Nitrat— und Sulfationen
im Vergleich zum Gesamtzeitraum 05/2004-04/2008 (Sommer, Ostanstromung) deu-
ten darauf hin, dass der Einfluss anthropogener Quellen aus der Industrie Osteuropas

gering ist.
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5.1.3 6. April 2009

Beim letzten Fallbeispiel von Aerosoltransport aus Osteuropa handelt es sich um die
Messung vom 06.04.2009 im Zeitraum von 20:39-21:34 UTC. Genauso wie im Fall der
beiden anderen Messungen lag Leipzig unter Hochdruckeinfluss. Das Hoch iiber Polen
transportierte warme Luftmassen nach Leipzig und sorgte damit fiir Temperaturen
im Mittel von 13.5°C. In Abb. 5.1 ist das entfernungskorrigierte Signal bei 1064 nm
fiir die Messung vom 06.04.09 dargestellt. Die Aerosolschicht reicht bis etwa 3 km und
zeigt im unteren Hohenbereich bis etwa 1.5 km ein starkeres Signal. Die Verteilung der
Aerosolpartikel war im gesamten Zeitraum (20:39-21:34 UTC) weitestgehend konstant,
so dass fiir den angegebenen Zeitraum die vertikalen Profile der optischen Aerosolei-

genschaften bestimmt werden konnten (s. Abb. 5.13).
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Abbildung 5.13: Partikelriickstreu— und —extinktionskoeffizient, Lidarverhéltnis (rot:
1064 nm; griin: 532nm und blau: 355nm), Angstromexponent aus der
Riickstreuung (rot: 532/1064nm; blau: 355/532nm) und Angstromex-
ponent aus der Extinktion (griin: 355/532nm) fir den 06.04.2009, 20:39-
21:34 UTC mit Glattungsldangen fiir 8 von 60 m unterhalb von 3030 m und
660 m oberhalb von 3030 m, fiir ags5 und L3s5 von 660 m unterhalb von
2430 m und 1260 m oberhalb von 2430 m und fiir as32 und Ls32 von 660 m
unterhalb von 2490 m und 1260 m oberhalb von 2490 m. Die Fehlerbalken
geben die Standardabweichung fiir die entsprechenden Aerosolschichten

all.
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Tabelle 5.4: Mittelwerte und Standardabweichungen der optischen Aerosoleigenschaften
fiir die jeweiligen Aerosolschichten fiir die Messung vom 06.04.2009, 20:39-
21:34 UTC.

0.8-1.5km 1.52km 2-3km

Bass [Mm st 131422 63407 41407
Bszo [Mm st 7.9+13 38405 25404
Biogs Mm~'sr™'] 31408 22402 1.7+0.3
a3z [Mm ™! 638 +£49 406+ 68 229+ 41
530 [Mm ™! 462426 275456 158 & 22

Lsss [st] 54+1 5843  53+2
Lssa [s] 64+3  66+3  63+2
- 12401 13401 1.2+0.1
P 14403 08401 0.6+0.0
O 08401 1.0+0.1 1.1+01

In den Partikelriickstreu— und —extinktionsprofilen in Abb. 5.13 sind deutlich die
Aerosolschichten in den Hohenbereichen von 0.8-1.5km, 1.5-2 km und 2-3 km zu sehen.
Die Mittelwerte und Standardabweichungen der optischen Aerosoleigenschaften fiir die

angegebenen Aerosolschichten sind in Tabelle 5.4 aufgefiihrt.

Zur Bestimmung der Quellregionen der Aerosolpartikel dienen die Riickwértssimu-
lationen mit HYSPLIT und FLEXPART. In Abb. 5.14 ist die HYSPLIT-Simulation
vom 06.04.2009 um 21:00 UTC dargestellt. Die Trajektorien reichen 7 Tage zuriick und
enden in den Hoéhen, in denen jeweils die drei untersuchten Aerosolschichten liegen.
Die Trajektorien kamen in allen drei Hohen aus Siiden und anderten ihre Richtung

gegen Siidost tiber Osterreich.

Die Trajektorie in 1383 m unterscheidet sich von den anderen beiden Trajektorien
dahingehend, dass sie urspriinglich aus nordlicher Richtung kam. Die beiden anderen
Trajektorien zeigen erst ab oOstlicher Schwarzmeerkiiste einen gemeinsamen Verlauf
aus Ostlicher Richtung. Auf dem Weg nach Leipzig haben alle Trajektorien die Lander
durchquert, in denen zu dieser Zeit vermehrt Brinde stattfanden. Die Verteilung und

Haufigkeit der Bréande ist in Abb. 5.15 zu sehen.Betroffen davon waren vor allem die
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NOAA HYSPLIT MODEL
Backward trajectories ending at 2100 UTC 06 Apr 09
GDAS Meteorological Data

Source * at 51.35N 1243 E

Meters MSL

e = —-_J! AN
18120600181206001812060018120600181206001812060018120600
04/06 04/05 04/04 04/03 04/02 04/01 03/31

This is not a NOAA product. It was produced by a web user.

Job ID: 378873 Job Start: Sun Apr 24 09:38:48 UTC 2011
Source 1 lat.: 51.35 lon.: 12.43 hgts: 1200, 1800, 2800 m AGL
Trajectory Direction: Backward ~ Duration: 168 hrs

Vertical Motion Calculation Method: Model Vertical Velocity
Meteorology: 0000Z 01 Apr 2009 - GDAS1

Abbildung 5.14: Riickwértssimulation mit HYSPLIT fiir den 06.04.2009, 21:00 UTC fiir
die Hohen 1383 (rot), 1983 (blau) und 2983 m (griin). Die schwar-
zen Linien stellen die Orographie unter der jeweiligen Trajektorie dar
[http://ready.arl.noaa.gov/HYSPLIT.php].

Lander Ungarn, Bulgarien, Rumanien, Ukraine sowie Weifirussland und das angren-
zende européische Russland. Besonders auffallig sind auch die an Polen und Litauen
angrenzenden Bréande in der Exklave Russlands (Oblast Kaliningrad). Inwieweit die

Verteilung der Brande in Zusammenhang mit den in Leipzig gemessenen optischen
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Partikeleigenschaften steht, zeigt die prézisere Transportsimulation mit FLEXPART
in Abb. 5.16. Die Herkunftsanalyse der Aerosolpartikel ist fiir die Aerosolschicht in 1.5-
2km dargestellt. Fiir die Aerosolschicht in 2-3 km ergibt sich ein dhnliches Bild. Es ist
ersichtlich, dass sich in den Bereichen der hochsten Aufenthaltswahrscheinlichkeit (rote
Farben in Abb. 5.16) in den Tagen vor der Messung viele Brande ereignet haben. Die
FLEXPART-Simulation zeigt eine hohe Aufenthaltswahrscheinlichkeit in Tschechien
und Osterreich, die ebenso bei HYSPLIT in allen drei Riickwértstrajektorien (etwa 3

Tage) zu sehen ist.

MORGOCEO

ALGE RIA

Abbildung 5.15: Verteilung und Héaufigkeit von Brénden fiir den Zeitraum vom 31.03.—
06.04.2006, aufgenommen mit MODIS. Orange Punkte sind alle Brande
der letzten 7 Tage [http://firefly.geog.umd.edu:8080/firemap/].

Die genaue Betrachtung der einzelnen Riickwéartstrajektorien mit HYSPLIT zeigt,
dass alle Trajektorien neben ihren teilweise unterschiedlichen Wegen auch verschiedene
Aufenthaltszeiten in bestimmten Regionen haben. Die Trajektorie in 1383 m zeigt eine
lange Aufenthaltsdauer der Luftmassen in Polen und fithrt von dort aus iiber Ungarn
und Osterreich schlieBlich nach Leipzig. Hier wird deutlich, dass es sich bei der vermes-
senen Aerosolschicht wahrscheinlich grofitenteils um eine Mischung aus anthropogenen
Aerosolpartikeln aus der Industrie Polens und aus Partikeln von Biomassenverbren-
nungen handelt. Diese konnen laut MODIS durch die starken Brénde im Gebiet der

Exklave Russlands, in der Ukraine, Ungarn und Rumaénien zu Stande kommen. Die
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Trajektorie 600 m dartiber halt sich im Vergleich dazu mehr in den Landern Rumaé-
nien, Bulgarien und Ungarn auf. Fiir die Trajektorie in 2983 m ist der Weg ahnlich
der Trajektorie 1000 m darunter, doch kommt diese im Gegensatz dazu aus der Sahara
iiber das Mittelmeer nach Osteuropa. Dennoch sind laut dem Staubvorhersage-Modell
DREAM?* [Nickovic et al., 2001] fiir den 07.04.2009 (00:00 UTC) praktisch keine Staub-

partikel tiber Leipzig vorhanden.
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Abbildung 5.16: Aufenthaltszeiten fiir die Aerosolschicht zwischen 1.5 und 2km fiir die
Messung vom 06.04.2009, 20:39-21:34 UTC, aufsummiert von 0 bis 2km
nach der 10-Tage-Riickwartssimulation. Die Farbskala bezeichnet den de-
kadischen Logarithmus der Summe der Aufenthaltszeiten aller Luftpakete

pro Hohen— und Zeitabschnitt.

Aus den Mittelwerten der optischen Eigenschaften (s. Tabelle 5.4) geht hervor,
dass in allen drei Aerosolschichten (0.8-1.5km, 1.5-2km und 2-3km) keine eindeutige
Zuordnung des Aerosoltyps moglich ist. Der Vergleich der intensiven Gréflen in allen
Aerosolschichten zeigt, dass die Lidarverhéltnisse bei der Wellenléinge 532 nm grofler
sind als bei der Wellenlénge 355 nm und somit auf gealterte Partikel aus Biomassenver-
brennungen hinweisen [Mdiller et al., 2005]. Die sehr stark variierenden Angstromexpo-
nenten aus der Riickstreuung und der Extinktion lassen jedoch keine Riickschliisse auf

den Partikeltyp zu. Tendenziell deuten die Angstromexponenten aus der Riickstreuung

4Dust REgional Atmospheric Model
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darauf hin, dass der anthropogene Anteil (Industrie) mit der Hohe ab- und der Anteil

an Biomassenverbrennungen zunimmt [Miiller et al., 2007b].

BSC/DREAM

Leipzig: 51.35N, 12.43E

Dust Forecast at 00 UTC Tue, 07 Apr 2009
12 T T T

0 1

Height [km]

L L L
50 100 150 200
Concentration [pg/m?]

Abbildung 5.17: DREAM-Staubvorhersage  fiir ~ den  07.04.2009, 00:00 UTC
[http://www.bsc.es/projects/earthscience/ DREAM].

Das Aerosol-Modell NAAPS vom 07.04.2009 (00:00 UTC) zeigt eine leichte Er-
hohung in der AOD durch Mineralstaubpartikel (0.1) und durch sulfathaltige Par-
tikel (0.2). Die Erhohung durch Sulfate ist ebenfalls in den Massenkonzentrationen
an der Erdoberfliche zu sehen (8-16 ugm™=3). Der anthropogene Einfluss durch die
sulfathaltigen Partikel in Bodennédhe stimmt mit den gemessenen optischen Aeroso-
leigenschaften iiberein. Die Massenkonzentration der Mineralstaubpartikel am Boden
ist kleiner 20 ugm™2 und liegt etwas siidlich von Leipzig bei 20-40 ugm=3. Demnach
kann ein leichter Staubanteil nicht ausgeschlossen werden. Eine erhéhte Massenkon-
zentration von Partikeln aus Biomassenverbrennung ist nahe der Erdoberfliche iiber
Leipzig aus den Modellrechnungen nicht zu erkennen, jedoch deuten die Erhéhungen
nahe der ostdeutschen Grenze (Polen und Osterreich) darauf hin, dass sich Partikel
aus Feld— bzw. Waldbrdnden in den oberen Aerosolschichten iiber Leipzig befinden

konnten. Es sollte bedacht werden, dass es sich hier um ein Modell handelt, welches
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nur fiir bodennahe Schichten Informationen zur optischen Dicke und der Konzentra-
tion von Aerosolpartikeln liefert. Das Modell ist nicht unbedingt repréisentativ fiir die

gesamte Atmosphérensaule tiber Leipzig.

NAAPS Totol Optical Depth for 00:00Z 7 Apr 2009 MAAPS Surface Concentration (Ug—rmss3)
Sulfate: Oronge/Red, Dust: Green/Yellow, Smoke: Blue for 0002 07 Apr 2008 Sulfote

=20 —10

HAARPS Surfoce Concentration [ug—rmsx3) MAAPS Surface Concentrotion (ug—rmssd)
for 000 Q7 Apr 200% Dust for GG0Z 07 Apr 200%  Smoke
=30 =20 =10 i} 10 20 30 40 =30 —20 —10 0 0 i} 30 40

Apr 7 02:31:08 200F MRL/Meonteray Aercsol Modeling

Abbildung 5.18: Optische Dicke (oben links) und Massenkonzentration an der Erdoberfla-
che fiir Sulfate (oben rechts), Mineralstaub (unten links) und Biomassen-
verbrennungsmaterial (unten rechts) fir den 07.04.2009, 00:00 UTC, aus
Analysen des NAAPS-Modells.
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Die in Melpitz gemessenen PM;,—Partikelmassenkonzentrationen und Konzen-
trationen der wasserloslichen Tonen und des organischen und elementaren Kohlen-
stoffs fiir den 06.04.2009 sind in Tabelle 5.1 aufgefiihrt. Im Vergleich zum Gesamt-
zeitraum 05/2004-04/2008 (Sommer, Ostanstromung) sind in fast allen Konzentra-
tionen bis auf den elementaren Kohlenstoff sowie die Magnesium— und Calciumio-
nen starke Erhoéhungen zu finden. Die PM;y—Partikelmassenkonzentration tiberschrei-
tet mit 55.37 ugm=? fiir diesen Tag sogar die EU-Richtlinie®, wonach die PM;q—
Partikelmassenkonzentration nicht gréfier sein darf als 50 ugm™3. Die hohe PM;o—
Partikelmassenkonzentration wird vor allem durch die stark erhéhten Konzentrationen
an Nitrat— und Ammoniumionen (21.09 und 9.21 ugm~3) verursacht. Diese werden be-
vorzugt als Diingemittel (Ammoniumnitrat) in der Landwirtschaft eingesetzt und kon-
nen in diesem Fall als lokale Quelle angesehen werden. Die im Vergleich zum Mittelwert
fast doppelt so hohe Konzentration an Kaliumionen und die erhohte Konzentration an

organischem Kohlenstoff deuten auf Biomassenverbrennung hin.

3

5Bei Uberschreitung der PM;o—Partikelmassenkonzentration von 50 ugm ™2 an 35 Tagen im Jahr

miissen Ballungsgebiete (Melpitz ausgeschlossen) luftqualitidtsverbessernde Mafinahmen ergreifen.
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In Abb. 5.19 ist der entsprechende Verlauf der Indikatoren fiir Biomassenver-
brennung fiir den 01.04.-20.04.2009 dargestellt. Die Konzentrationen des organischen
und elementaren Kohlenstoffs sowie der Kaliumionen folgen gréfitenteils der PMyg—
Massenkonzentration. Am 08.04. und 09.04.2009 nimmt die Konzentration aufgrund
einer Westwindwetterlage kurzzeitig ab und liegt im Mittel bei Werten von etwa
35 ugm=3. Jedoch bleibt der starke Einfluss der Biomassenverbrennungen aufgrund

der ostlichen Anstromung tiber die meiste Zeit erhalten.
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Abbildung 5.19: PM;y—Partikelmassenkonzentrationen (blau), Konzentrationen des orga-
nischen (OC, griin) und elementaren (EC, schwarz) Kohlenstoffs sowie
der Kaliumionen (rot) fiir den 01.04.-20.04.2009 in Melpitz.

Die Konzentration der Sulfationen war am 06.04.2009 im Vergleich zum 08.05.2006
erheblich hoher. Dies deutet auf einen hoheren Einfluss anthropogener Partikel aus
Industrie und Kraftwerken hin. Die geringen Konzentrationen an Magnesium— und
Calciumionen im Vergleich zum Gesamtzeitraum 2004-2008 (Sommer, Ostanstro-
mung) am Messstandort Melpitz zeigen, dass die Region kaum von Saharastaub be-

einflusst war.
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Zusammenfassend ist zu sagen, dass die Bodenmessungen vom 06.04.2009 in Mel-
pitz viel stiarker von lokalen Quellen beeinflusst wurden als die mit dem Ramanlidar
MARTHA gemessenen Vertikalprofile. Somit koénnen die physikochemischen Eigen-
schaften nur unterstiitzend zur Aerosoltypbestimmung dienen. Es geht jedoch aus
den optischen als auch physikochemischen Aerosoleigenschaften hervor, dass die Ver-
schmutzungen tiiber Leipzig durch anthropogene Partikel aus der Industrie Osteuropas
und durch Feld— bzw. Waldbrandpartikel verursacht wurden. Die Verschmutzungen
in Leipzig zeichnen sich ebenso durch hohe optische Dicken aus. Die optische Dicke,
berechnet aus dem mit MARTHA gemessenen Extinktionsprofil, betragt bei der Wel-
lenlange 355 nm 1.31 und stimmt mit der von AERONET gemessenen optischen Dicke
von 1.25 (06.04.2009, 16:06 UTC, 380 nm) gut iiberein.

5.2 Diskussion des Auftretens von Biomassen-

verbrennungs—Ereignissen

In einer Studie tiber einen Zeitraum von 6 Jahren (2002-2007) untersuchten Barnaba
et al. [2011] mittels satellitengestiitzter Brand— und Aerosol-Daten, die mit atmosphé-
rischen Transportmodellen verkniipft wurden, die Verteilung der Waldbrénde sowie die
AOD Europas. Dazu wurde Europa in sieben Gebiete unterteilt (Skandinavien, West-
europa, Mitteleuropa, Osteuropa sowie westlicher Mittelmeerraum, Mittelmeerraum
und Tiirkei), und es wurden alle gemessenen Daten monatlich gemittelt. Barnaba et al.
[2011] haben festgestellt, dass die Verteilung und Héaufigkeit der Grofiflichenbriande
einen direkten Einfluss auf den Jahreszyklus der AOD haben.

Im Allgemeinen sind Ost— und Mitteleuropa sowie Skandinavien die am meisten
beeinflussten Gebiete. Nicht nur die direkten Emissionen, sondern auch der Ferntrans-
port spielen hier eine wesentliche Rolle. Westeuropa und der westliche Mittelmeerraum
dagegen stehen nur unter geringem Einfluss. Im gesamten Zeitraum lag die maximale
Aerosolbelastung im Friithling bzw. Sommer und das Minimum im Winter. Die Unter-
suchungen der AOD im Fein—-Mode—Bereich zeigen, dass etwa 5-35% der AOD im
Frithling durch Waldbrande verursacht werden, wobei im April das Maximum mit 20—
35% in Ost— und Mitteleuropa ebenso wie in Skandinavien und im Mittelmeerraum
erreicht wird. Im Sommer sind in fast allen Regionen Erhohungen in den optischen
Dicken des Fein-Mode zu verzeichnen. Sie liegen im August iiber Osteuropa bei 28%
und fiir die Tturkei bis zum westlichen Mittelmeerraum bei 34 und 25%.

Sehr dhnliche Maxima und Minima weisen auch die monatlich und regional gemit-
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telten Waldbrande auf. Die Bimodalitédt des Jahreszykluses (Frithling, Sommer) wird
grofitenteils durch die landwirtschaftlichen Briande verursacht. Diese werden im Friih-
ling und Sommer zur Diingung und zum Roden der Felder absichtlich gelegt. Zudem
herrschen im Sommer auch verstarkte natiirliche Waldbriande aufgrund von Trocken-

heit und hohen Temperaturen.

Jetzt stellt sich die Frage, wie oft solche Aerosolschichten aus Feld— und Wald-
branden aus Osteuropa in Leipzig auftreten und wie sich diese in den optischen Ae-
rosoleigenschaften widerspiegeln. Dazu wurden die Studien von Mattis et al. [2003b],
Preifiler [2008] und Meifiner [2009] betrachtet. Die Studien unterscheiden sich dahin-
gehend, dass sie verschiedene Anséatze bei der statistischen Auswertung langjahriger
Messzeitreihen benutzen. Dabei beschéftigten sich Mattis et al. [2003b] mit Aerosol-
partikeln aus der Grenzschicht und Preifsler [2008] untersuchte Aerosolpartikel aus
der freien Troposphére. In der Arbeit von Meiffiner [2009] wurde die gesamte Séule der
Troposphére betrachtet.

In Mattis et al. [2003b] sind die jahreszeitlichen Trends der optischen Aerosoleigen-
schaften in der Grenzschicht fiir den Zeitraum von 2000-2003 dargestellt. Vor allem in
den Jahren 2001 und 2002 zeigten die optischen Eigenschaften starkere Minima und
Maxima als in den Jahren davor und danach. Zu sehen ist, dass die Lidarverhaltnisse
im Sommer geringer sind als im Winter und die Extinktionskoeffizienten wie auch die
entsprechenden Angstromexponenten im Sommer héher als im Winter sind. Weiterhin
sind tendenziell die Riickstreukoeffizienten im Sommer hoher als im Winter. In allen
Parametern zeichnet sich wie bei Barnaba et al. [2011] die Bimodalitiat der Maxima im
Jahreszyklus im Frithling und im Sommer ab. Jedoch ereignen sich die Maxima nicht
immer zur selben Zeit, sondern variieren aufgrund der aktuellen Wetterlage und der
durch Ferntransport herangefiihrten Aerosolschichten. Diese Aerosolschichten kénnen

eine Vielzahl von Aerosoltypen aufweisen.

Die Clusteranalyse in der planetaren Grenzschicht bei Ostanstromung und geringen
Windgeschwindigkeiten ergab fiir die Extinktionskoeffizienten, Angstrémexponenten
und Grenzschichthohen die grofiten Werte im Vergleich zu anderen Anstromrichtungen.
Die Extinktionskoeffizienten bei den Wellenldngen 355 und 532 nm lagen im Mittel bei
210 und 110Mm™'. Der hohe Mittelwert des Angstromexponenten von 1.9 deutet
vor allem auf anthropogene Aerosolpartikel aus Industrie, Hausbrand und Verkehr
hin. Jedoch zeigt auch das Minimum des Mittelwerts des Angstrémexponenten in der
Grenzschicht von etwa 1.1 den Einfluss groBerer Partikel im Akkumulations—Mode, die

hauptsachlich bei Biomassenverbrennungen emittiert werden.




5.2. DISKUSSION DES AUFTRETENS VON
BIOMASSENVERBRENNUNGS-EREIGNISSEN 5

Die Arbeit von Preifiler [2008] beschaftigte sich mit der Herkunft abgehobener
Aerosolschichten in der freien Troposphére tiber Leipzig. Dazu hat Preifiler [2008]
Europa in verschiedene Quellgebiete eingeteilt und herausgefunden, dass zwischen 2000
und 2006 etwa 31% der abgehobenen Aerosolschichten iiber Leipzig aus Osteuropa und
27% aus Stidosteuropa kommen. Dabei ist Polen die haufigste Quellregion (20%) und
die Ukraine die am wenigsten beobachtete (3%). Des Weiteren findet man im Frithling
und Sommer vor allem abgehobene Aerosolschichten tiber Leipzig aus Osteuropa und
im Winter praktisch nur aus Stidosteuropa.

Die Untersuchungen von optischen Aerosoleigenschaften mit einem Photometer
(2000—-2008) zeigen [Meifiner, 2009], dass die optische Dicke bei der Wellenldnge 500 nm
einen dhnlichen Verlauf aufweist wie bei Barnaba et al. [2011]. Weiterhin ist in der
AOD (500 nm) eine grofie Variabilitdt zum mittleren Jahresverlauf des gesamten Un-
tersuchungszeitraumes zu sehen (vor allem im Mérz/April sowie in den Monaten Juni
bis August). Das bedeutet, dass nicht nur kontinuierlich Aerosolpartikel aus Biomas-
senverbrennung gegenwartig sind, sondern auch andere anthropogene und natiirliche
Aerosolpartikel. Im Mittel werden die grofiten optischen Dicken im Mérz/April sowie
im August beobachtet. Der Vergleich zum Angstromexponenten aus der Extinktion bei
den Wellenlangen 380 und 500 nm im gesamten Zeitraum weist darauf hin, dass bei
Maximal-Werten von 0.4-1.0 in der AOD bei der Wellenldnge 500 nm der Angstrom-
exponent in vielen Féllen bei etwa 1.0 liegt. Nach den Erkenntnissen von Mediller et al.
2005, 2007a] deuten diese Werte auf gealterte Partikel aus Biomassenverbrennung hin.
Solch ein gegenliufiges Verhalten von Angstromexponenten und der optischen Dicke
ist ein Hinweis auf das Auftreten von Aerosolpartikeln aus Biomassenverbrennungen.
Bei den Betrachtungen von Meifiner [2009] wurden jedoch keine Windrichtungen be-
riicksichtigt.

Es wird deutlich, dass keine genauen Aussagen dartiber getroffen werden kon-
nen, wann genau Partikel aus Biomassenverbrennungen aus Osteuropa in Leipzig vor-
kommen. Jedoch treten solche Ereignisse vorzugsweise im Frithling und Sommer auf.
Fir genauere Kenntnisse der Auftrittswahrscheinlichkeit der Biomassenverbrennungs—

Ereignisse aus Osteuropa bedarf es noch weiterer Studien.
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Kapitel 6
Statistische Datenanalyse

Nachdem bisher nur Fallbeispiele fiir Aerosoltransport aus Osteuropa behandelt wur-
den, werden in diesem Kapitel die Mehrwellenlangenmessungen mit dem Ramanlidar
aus dem Zeitraum 2006-2010, &hnlich der Studie von Mattis et al. [2004a], betrach-
tet. Mattis et al. [2004a] haben den Zeitraum 2000-2003 untersucht. Die Messreihe
aus dem Zeitraum 2000-2003 war die erste Phase des EU-Projekts EARLINET, und
die von 2006-2010 die Phase der ESA'-CALIPSO? Studie [Pappalardo et al., 2010].
Waihrend der beiden Zeitrdaume gab es in Leipzig sehr viele planméafliige EARLINET-
Messungen. Fiir den dazwischen liegenden Zeitraum 2004/2005 konnten jedoch nur
wenige Messungen durchgefithrt werden, so dass dieser Messzeitraum bei der statisti-
schen Datenauswertung nicht betrachtet wurde.

Fir die statistische Analyse der Lidardaten aus dem Zeitraum Mai 2006 bis Juli
2010 wurden folgende optische Eigenschaften betrachtet:

o der Riickstreukoeffizient bei den Wellenlangen 355, 532 und 1064 nm
o der Extinktionskoeffizient bei den Wellenléngen 355 und 532 nm
o das Lidarverhaltnis bei den Wellenlangen 355 und 532 nm

« der Angstromexponent aus der Riickstreuung bei 355 und 532 nm sowie bei 532
und 1064 nm und aus der Extinktion bei 355 und 532 nm.

Fir die oben aufgefithrten Parameter jeder einzelnen Messung wurden zunéachst die

Mittelwerte in verschiedenen Héhenbereichen (untere Messhohe bis Grenzschichtober-

'Buropean Space Agency
2Cloud—Aerosol Lidar and Infrared Pathfinder Satellite Observations
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kante, Grenzschichtoberkante bis 5km und 5km bis 10km) berechnet und anschlie-
Bend diese Schicht-Mittelwerte iiber alle Messungen gemittelt. Die Mittelwerte sowie
Standardabweichungen und die Anzahl der zur Verfiigung stehenden Profile fiir die Ho-
henbereiche der planetaren Grenzschicht und der freien Troposphére sind in Tabelle 6.1
aufgefiihrt. In der dazugehorigen Abb. 6.1 sind die Mittelwerte durch schwarze Linien

gekennzeichnet und die entsprechenden Standardabweichungen als graue Fléchen.

Tabelle 6.1: Mittelwerte () und Standardabweichungen (o) sowie Anzahl der Messungen
(N) fir den Zeitraum Mai 2006 bis Juli 2010.

PBL FT (<5km) FT (>5km)
rto (N) Tto (N) rto (N)

Biss Mm~lst™1 2.95+£219 54 024+027 57 0074004 52
Bszz Mm~'st™1]  1.85+1.09 268  0.14+0.16 279  0.034+0.03 263
Brogs Mm~'sr!] 0.78 4046 68  0.08+£0.17 76  0.02+0.03 73

agss [Mm ™| 139+£93 45 13+13 63 3+3 64
aszz [Mm ] 90+ 64 41 10+12 58 3+3 53
Lsss [st] 57+£13 35 53+£15 41 53+£16 19
Lsss [st] 59+16 35 56418 41 60+13 18
P 14404 52 1.2+07 54 14+08 52
- 1.0£03 65 12+£06 72 1.3+£07 70
T 1.3+£08 41 15+13 55 12+16 48

Fir die Auswertung standen 78 Mehrwellenlangenmessungen zur Verfiigung. Im
Falle des Partikelriickstreukoeffizienten bei der Wellenlange 532 nm konnten 285 Mes-
sungen ausgewertet werden, da sich diese Grofle auch fiir Tagmessungen und unter
ungiinstigen meteorologischen Bedingungen (z.B. durchbrochene Wolken) berechnen
lasst. Aufgrund der hohen Anzahl des Partikelriickstreukoeffizienten bei 532 nm und
der dementprechend reprasentativeren Statistik wurde dieser auch zur Bestimmung
der mittleren Hohe der PBL verwendet. Die mittlere PBL-Hohe fiir den Gesamtzeit-
raum 2006-2010 betrigt 1792 & 715m. Um sich einen genaueren Uberblick iiber die
atmosphérische Variabiltat der vergangenen Jahre zu verschaffen, wurde die mittle-
re PBL-Hohe der Jahreszeiten Frithling (Mérz, April und Mai), Sommer (Juni, Juli
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Abbildung 6.1: Mittelwerte (schwarze Linie), Standardabweichung (graue Balken) und An-

zahl der zur Verfiigung stehenden Profile (Zahl) aus dem Zeitraum Mai

2006 bis Juli 2010.
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und August), Herbst (September, Oktober und November) und Winter (Dezember,
Januar und Februar) fir die Jahre von 2000 bis 2010 berechnet. Abb. 6.2 zeigt die
PBL-Hohen aus dem Gesamtzeitraum 2006-2010 sowie die mittleren PBL-Hohen fiir
die entsprechenden Jahreszeiten der einzelnen Jahre. Die dazugehorigen Mittelwerte
und Standardabweichungen sind in Tabelle 6.2 aufgefithrt. Aus Abb. 6.2 ist ersichtlich,
dass bis 2009 bedeutend mehr Messungen in die statistische Datenanalyse einfliefen
konnten als im Jahr 2010, so dass die mittleren PBL-Hohen im Jahr 2010 fir den
Frithling und den Sommer weniger reprisentativ sind. Ahnlich verhélt es sich auch
fir die Mittelwerte im Winter, da im Winter kaum Messungen aufgrund ungtinstiger

meteorologischer Bedingungen stattfinden konnen.
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Abbildung 6.2: PBL-Héhen aus dem Gesamtzeitraum 20062010 (schwarz) und mittlere
PBIl-Hohen der einzelnen Jahre fiir Frithling (griin), Sommer (gelb), Herbst
(rot) und Winter (blau).

Im Sommer sind die beobachteten mittleren PBL-Hohen der jeweiligen Jahre von
2006-2010 sehr dhnlich, wohingegen die im Friihling beobachteten mittleren PBL—
Hohen etwas starker variieren. Die PBL-Hohen schwanken im Friihling bei etwa 250 m
und im Sommer bei etwa 100 m (2010 ausgenommen). Die Schwankungen im Frithling
sind hauptsachlich auf den Einfluss der Groiwetterlage zurtickzufithren. Wahrend der
Sommer durch haufigen Hochdruckeinfluss gekennzeichnet ist, sind im Friithling Hoch—
und Tiefdruckgebiete bestimmend. Das bedeutet, dass bei verstiarkten Hochdruckein-

fluss die Grenzschicht aufgrund der stérkeren solaren Einstrahlung stérker durchmischt
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wird und sich dementsprechend auch stérker in der Vertikalen ausbreiten kann. Dies
konnte 2006 und 2009 der Fall gewesen sein. Durch Ferntransport u.a. von Saharastaub
und Partikeln aus Biomassenverbrennungen kann ebenfalls die Grenzschichthéhe an-
wachsen. Im Winter liegen die Grenzschichthéhen im Vergleich zum Friihling, Som-
mer und Herbst aufgrund der geringeren Intensitat der Sonneneinstrahlung bedeutend
niedriger. Die im Frithling und Herbst beobachteten mittleren PBL-Hohen fiir den
Gesamtzeitraum liegen bis zu 800 m und 500 m hoher als im Winter. Auch im Herbst
ist die Variabilitdt der Atmosphére deutlich an den unterschiedlichen PBL-Ho6hen der
jeweiligen Jahre zu sehen. Die Variabilitat wird &hnlich wie im Frithling durch die
Grofiwetterlage bestimmt. Die verstarkt auftretenden Saharastaub—Ereignisse in den
Herbstmonaten Oktober und November konnen ebenfalls eine hohere Grenzschicht

hervorrufen.

Tabelle 6.2: Mittlere PBl-Hohe aus dem Gesamtzeitraum 2006-2010 und den einzelnen
Jahren fiir Frithling, Sommer, Herbst und Winter sowie die entsprechenden

Standardabweichungen.

Jahr Frihling Sommer Herbst Winter
2006-2010 1863 £642 2161 £530 1566 + 792 1051 + 449
2006 2003 £ 770 21924+ 700 1474 + 688 1322 + 462
2007 1803 £ 672 2082 +493 1068 + 358 757 £+ 273
2008 1758 £ 532 2182 +411 1565+ 761 808 £ 306
2009 2024 £ 671 2198 +359 2308 £910 1290 £ 297
2010 21374+ 127 2208 4+ 256 - -

Fiir die Partikelriickstreukoeffizienten in der planetaren Grenzschicht bei den Wel-
lenlangen 355, 532 und 1064 nm ergeben sich Mittelwerte mit den dazugehorigen Stan-
dardabweichungen von 2.95 4 2.19, 1.85 4 1.09 und 0.78 + 0.46 Mm'sr—! und fiir den
Partikelextinktionskoeffizienten von 139 + 93 und 90 & 64 Mm ™" (s. Abb. 6.1). In der
freien Troposphére nimmt die Konzentration der Aerosolpartikel sehr stark ab und
dementsprechend sind die Mittelwerte der extensiven Groflen sehr klein. Sie betragen
in der FT unterhalb von 5km nur etwa 10% und in der FT oberhalb von 5km etwa
2% im Vergleich zu den Mittelwerten der PBL. Des Weiteren zeigt die Streubreite

der extensiven Groflen in der freien Troposphare im Gegensatz zur PBL bedeutend
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hohere Werte, die aufgrund von grofleren Messunsicherheiten in den Riickstreu— und
Extinktionsprofilen in der freien Troposphére hervorgerufen werden.

Fiir die Lidarverhaltnisse sind die Mittelwerte bei der Wellenlange 532 nm fiir alle
drei Hohenbereiche im Allgemeinen etwas grofler als bei der Wellenldnge 355 nm. In
bisherigen Studien [Mattis et al., 2004a; Mdller et al., 2007b] der optischen Aeroso-
leigenschaften in der PBL fiir den urbanen Standort Leipzig waren die Mittelwerte
des Lidarverhéltnisses der Wellenldnge 355 nm im Gegensatz zu den hier présentierten
Ergebnissen grofer als bei 532 nm. Wegen der grofien Streubreite der Lidarverhéltnisse
lassen sich jedoch keine Schlussfolgerungen beziiglich eines starken Einflusses von Bio-
massenverbrennungen ziehen (grofiere Lidarverhaltnisse bei der Wellenlédnge 532 nm als
bei der Wellenldnge 355 nm sind typisch fiir Partikel aus Biomassenverbrennung [Miil-
ler et al., 2005]). Die Ergebnisse werden von der starken Variabilitat der Atmosphére
dominiert. Das Lidarverhaltnis bei der Wellenldnge 355 nm nimmt mit der Hohe etwas
ab, wohingegen das Lidarverhaltnis bei der Wellenlénge 532 nm zunéchst kleiner und
dann wieder grofler wird. Auch hier kann aufgrund der Streubreite aus den mittleren
Lidarverhéltnissen in den verschiedenen Hohenbereichen kein dominanter Aerosoltyp
bestimmt werden.

Die Angstromexponenten in der PBL liegen bei 1.0-1.4 und zeigen typische Ei-
genschaften anthropogener Aerosolpartikel fir den urbanen Standort Leipzig [Muiller
et al., 2007a]. Die doppelt so groBe Streubreite bei den Angstromexponenten aus der
Extinktion im Vergleich zu den Angstromexponenten aus der Riickstreuung in der PBL
wird durch die Unsicherheit der Uberlappungskorrektur verursacht. Fiir die Angstrom-
exponenten in der freien Troposphare konnen Werte von 1.2-1.5 angegeben werden. Es
ist ersichtlich, dass die Streubreite der Angstrémexponenten mit Eintritt in die freie
Troposphére sehr stark zunimmt.

Die stiarkere Streubreite der Angstromexponenten in der freien Troposphére im Ver-
gleich zur PBL deutet darauf hin, dass die optischen Aerosoleigenschaften in gréfleren
Hohen durch verschiedene Aerosoltypen bestimmt werden. Dagegen zeigen die Mittel-
werte der Angstromexponenten mit einer geringen Streubreite in der PBL, dass die
PBL groitenteils durch Aerosolpartikel aus lokalen Quellen beeinflusst wird. Die unter-
schiedlichen Aerosoltypen gelangen hauptsichlich durch Ferntransport nach Leipzig.
Charakteristische Eigenschaften fiir haufig vorkommende Aerosoltypen wie Sahara-

staub und gealterte Partikel aus Biomassenverbrennung sind jedoch nicht zu erkennen.
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Zusammenfassend ist zu sagen, dass die Mittelwerte der extensiven Gréflen, bedingt
durch die geringere Anzahl der Aerosolpartikel mit zunehmender Hohe, insbesonde-
re zwischen der PBL—Oberkante und dem Anfang der freien Troposphére sehr stark
abnehmen. Ebenso ist aus der intensiven Grofie des Angstrémexponenten ersichtlich,
dass in der PBL hauptséchlich anthropogene Aerosolpartikel beobachtet werden. Fiir
die freie Troposphére sind jedoch keine der in Abschnitt 2.1 genannten Aerosoltypen
dominant.

Im Folgenden werden die Messreihen aus dem Zeitraum 2000-2003 [Mattis et al.,
2004a] und dem Zeitraum 2006-2010 miteinander verglichen. Die Mittelwerte und
Standardabweichungen aus dem Zeitraum 2000-2003 sind in Tabelle 6.3 fiir die Ho-
henbereiche der PBL und der freien Troposphare aufgefiihrt. Diese wurden aus Mattis

et al. [2004a] entnommen.

Tabelle 6.3: Mittelwerte und Standardabweichungen fiir die optischen Eigenschaften in den
Hohenbereichen der planetaren Grenzschicht und der freien Troposphére fiir
den Zeitraum Mai 2000 bis Marz 2003.

PBL FT
Bass [Mm ™~ 'sr7]  3.242.0 0.08 £0.08
Bszo [Mm ™ 'sr7!]  1.740.9 0.05 % 0.05
Bioga [Mm tsr™']  0.640.4 0.03 £ 0.05
355 [Mm ] 191 + 115 6.2+4.0
539 [Mm ] 94 + 50 4.343.7
Lsss [s] 58 + 12 52 + 16
Lo [s1] 53 £ 11 53 + 20
fiyss 552 1.65+0.43  1.2540.90
(532,164 1.23+0.72
O 1.43 +0.49 1.0 +£0.83

Die mittlere PBL-Ho6he aus dem Zeitraum 2000-2003, bestimmt aus 107 Messun-
gen, betragt 1917 4861 m und ist im Vergleich zur PBL-Hoéhe des spéteren Zeitraums
(2006-2010) 125 m hoher. Die mittleren PBL-Héhen fiir die Sommer— und Winterhalb-
jahre betragen 2350 und 1300 m fiir den Messzeitraum 2000-2003 sowie 1991 +613 und
1416 + 745 m fir den Messzeitraum 2006-2010. Es ist deutlich sichtbar, dass die PBL—
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Hohe aus dem Zeitraum 2000-2003 im Sommerhalbjahr etwa 360 m hoher liegt und
im Winterhalbjahr etwa 120 m niedriger als zwischen 2006 und 2010. Jedoch liegen die
Mittelwerte der Grenzschichthohe von 2000-2003 innerhalb der Streubreite der Mittel-
werte von 2006-2008. Das bedeutet, dass die Unterschiede in den PBL-Ho6hen beider
Zeitraumen nur aufgrund der variablen Atmosphére zu Stande kommen.

Die Mittelwerte der Partikelriickstreukoeffizienten sind fiir beide Zeitraume sehr
ahnlich. Dahingehend weisen die Mittelwerte der Partikelextinktionskoeffizienten klei-
nere Werte fiir den Zeitraum 2006-2010 auf. Die Streuung ist jedoch so hoch, dass
alle Werte der extensiven Groflen im Rahmen der atmosphéarischen Variabilitat unver-
andert sind. Dasselbe gilt fiir die intensiven Gréflen. Die Mittelwerte zeigen deutlich
Abweichungen zwischen den verschiedenen Zeitrdumen, allerdings ist die Streubreite
so grof, dass sich die Werte im Rahmen der atmosphérischen Variabilitat bewegen.
Auch fiir den Zeitraum von 20002003 zeigen die Lidarverhiltnisse und die Angstrom-
exponenten im Vergleich zum Zeitraum 2006-2010, dass der anthropogene Einfluss
lokaler Quellen in der PBL bestimmend ist und mit Eintritt in die freie Troposphére
abnimmt und andere Aerosoltypen eine grofle Streubreite in den intensiven Groéfien

verursachen.
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Kapitel 7
Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit beschéftigte sich mit der Bestimmung der optischen Eigenschaf-
ten von Aerosolpartikeln in der planetaren Grenzschicht und der freien Troposphére.
Die Messungen dazu wurden am Leibniz—Institut fiir Tropospharenforschung mit dem
Ramanlidar MARTHA durchgefiihrt. Der vorhandene Datensatz von 20062008 wurde
mit dem in dieser Arbeit bestimmten Datensatz von 2009-2010 erweitert und fiir eine
statistische Analyse der Lidardaten verwendet. Anschliefend erfolgte der Vergleich der
Messreihen 2000-2003 und 2006-2010.

Zu den untersuchten optischen Aerosoleigenschaften gehorten die extensiven Gro-
Ben Partikelrickstreu— (355, 532 und 1064 nm) und —extinktionskoeffizient (355 und
532nm) sowie die intensiven GroBen Lidarverhéltnis (355 und 532nm) und die
Angstromexponenten aus der Riickstreuung (355/532nm und 532/1064 nm) und der
Extinktion (355/532nm). Dabei sind die extensiven Grofien von der Anzahl der Aero-
solpartikel abhéngig, wohingegen die intensiven Groflen Auskunft iiber den Aerosoltyp
geben.

Fiir die Bestimmung des Partikelextinktionskoeffizienten wurden Uberlappungs-
funktionen benotigt, da der Sendespiegel eine Abschattung im Gesichtsfeld des Emp-
fangsteleskops verursacht und die Abbildung auf das Teleskop im Nahfeldbereich un-
scharf wird. Dazu wurden im Messzeitraum von 20092010 sieben Uberlappungsfunk-
tionen aus vier Messungen bei den Wellenldngen 355 und 532nm erstellt. Bei den
Messungen handelt es sich um die Tage des 12.01.2009, 07.12.2009, 17.06.2010 (nur
fiir 532nm) und 28.06.2010.

Fur die statistische Analyse der Lidardaten wurden fiir alle oben aufgefiihrten
optischen Aerosoleigenschaften die Mittelwerte jeder einzelnen Messung aus dem Zeit-

raum 2006-2010 in verschiedenen Hohenbereichen (untere Messhohe bis Grenzschicht-
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oberkante, Grenzschichtoberkante bis 5 km und 5 bis 10km) berechnet und anschlie-
Bend diese Schicht—Mittelwerte iiber alle Messungen gemittelt. Fiir die Auswertung
standen insgesamt 78 Mehrwellenl&ingenmessungen zur Verfiigung und 285 Messun-
gen fiir den Partikelriickstreukoeffizienten bei der Wellenlange 532nm. Die Partikel-
riickstreuprofile bei 532nm dienten aufgrund der hohen Anzahl der Messwerte und
der somit repriasentativeren Statistik zur Bestimmung der mittleren Hohe der PBL.
Die mittlere PBL-Hohe fiir den Gesamtzeitraum 2006-2010 iiber Leipzig betragt
1792 4+ 715 m. Untersuchungen der mittleren PBL-Ho6hen beziiglich der Jahreszeiten
Frithling (1863 + 642 m), Sommer (2161 £ 530m), Herbst (1566 + 792m) und Winter
(1051 £ 449 m) ergaben, dass die mittleren Grenzschichthéhen im Friihling, Sommer
und Herbst deutlich hoher lagen als im Winter. Verantwortlich dafiir ist die groflere
Intensitit der Einstrahlung der Sonne im Friihling, Sommer und Herbst. Des Weiteren
zeigte sich, dass die Mittelwerte der PBL-Hohen der jeweiligen Jahre im Sommer sehr
ahnlich waren und die im Friithling und Herbst starker variierten. Dies ist vor allem auf
die Grofwetterlage zuriickzufithren. Wahrend die Sommer der letzten Jahre vermutlich
verstarkt unter Hochdruckeinfluss standen, zeigten die PBL-H6hen im Frithling und
Herbst eine starke atmosphérische Variabilitit, die vor allem durch Frontensysteme
verursacht wird. Uber die Mittelwerte der PBL-Hoéhen im Winter kénnen aufgrund
der geringen Messungen keine reprasentativen Aussagen getroffen werden.

Die extensiven Grofien zeigten, dass die Konzentration der Aerosolpartikel in der
freien Troposphére sehr stark abnahm. Dementsprechend lagen die Mittelwerte in der
freien Troposphére unterhalb von 5km bei 10% und oberhalb von 5km bei 2% im
Gegensatz zu den Mittelwerten der PBL. Die intensive GroBe Angstromexponent mit
Mittelwerten bei 1.0-1.4 in der PBL wies typische Eigenschaften anthropogener Aero-
solpartikel aus urbanen Gebieten auf und zeigte fiir die freie Troposphére eine grofle
Vielfalt verschiedener Aerosoltypen. Aufgrund der hohen Streubreite der Angstrom-
exponenten in der FT im Vergleich zur PBL waren keine bestimmten Aerosoltypen
dominant. Fir die freie Troposphére lagen die Mittelwerte der Angstromexponenten
bei 1.2-1.5. Die Mittelwerte der Lidarverhéltnisse bei der Wellenlange 532 nm waren
in allen drei Hohenbereichen etwas grofier als die Lidarverhéltnisse bei 355nm. Die
grofle Streubreite der Lidarverhéltnisse deutet jedoch darauf hin, dass der Einfluss von
Biomassenverbrennungen ausgeschlossen werden kann. Des Weiteren zeigte die breite
Streuung der Lidarverhéltnisse in der FT, wie im Fall der Angstromexponenten, dass

kein Aerosoltyp mafigebend war.
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Der Vergleich der Messreihen aus dem Zeitraum 2000-2003 und 2006-2010 zeigte,
dass die PBL-Hohe im Zeitraum 2000-2003 im Sommerhalbjahr (April-September)
etwa 360 m hoher lag und im Winterhalbjahr (Oktober—Mérz) etwa 120 m niedriger
als im Zeitraum 2006-2010. Die Mittelwerte der optischen Aerosoleigenschaften bei-
der Zeitraume, abgesehen von den Partikelextinktionskoeffizienten in der PBL, wiesen
grofitenteils dhnliche Werte auf. Die hohen Streuungen in den Messwerten, u.a. bei
den Partikelextinktionskoeffizienten, zeigten, dass die optischen Aerosoleigenschaften
im Rahmen der atmosphérischen Variabilitat unverdandert blieben. Des Weiteren war
in beiden Zeitraumen der Einfluss anthropogener Aerosolpartikel aus lokalen Quellen
in der planetaren Grenzschicht und der Einfluss verschiedenster Aerosoltypen, welche

in Mitteleuropa beobachtet werden, in der freien Troposphére sichtbar.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden drei Félle von Aerosoltransport aus Osteuro-
pa, insbesondere Biomassenverbrennung, untersucht. Dabei handelte es sich um die
Nachtmessungen vom 22.08.2002, 08.05.2006 und 06.04.2009. In allen drei Féllen lag
Leipzig unter Hochdruckeinfluss (6stliche Anstrémung). Neben den optischen Aeroso-
leigenschaften dienten das Aerosol-Modell NAAPS und In-situ-Messungen von physi-
kochemischen Eigenschaften der Forschungsstation Melpitz zur Bestimmung des Aero-
soltyps. Fiir die Identifizierung der Aerosolquellen wurden die Riickwértssimulationen
mit FLEXPART und HYSPLIT sowie die mit MODIS aufgenommene Verteilung und
Haufigkeit der Bréande genutzt.

Alle drei Falle von Aerosoltransport aus Osteuropa zeigten typische Merkmale
von Biomassenverbrennungen fiir die abgehobenen Aerosolschichten im Lidarverhalt-
nis (Lidarverhdltnis bei der Wellenldnge 532nm ist grofier als bei der Wellenlange
355nm) [Miiller et al., 2005]. Fiir die Messung vom 22.08.2002 wurden in den oberen
Aerosolschichten (3.5-4km, 4-4.5km) hohe Lidarverhéltnisse (71-75sr) und niedrige
Angstrémexponenten (0.9-1.2) beobachtet. Die Kombination der intensiven Grofen
spricht dafiir, dass es sich um grofie und stark absorbierende Aerosolpartikel handelt.
Weiterhin zeigte die Riickwértssimulation mit FLEXPART und die mit MODIS auf-
genommene Brandverteilung, dass sich die Aerosolschichten grofitenteils in Landern
mit vielen Ackerflichen aufhielten (Ukraine, Weiirussland und siidliches européisches
Russland). Dahingehend wurde fir die Messung vom 08.05.2006 festgestellt, dass die
Aerosolpartikel in der abgehobenen Schicht grofitenteils in Gebieten mit vielen Wéldern
verweilen (nérdliches europaisches Russland und Weifirussland). Dies duflerte sich in
niedrigeren Lidarverhiltnissen (60-66 sr) und hoheren Angstrémexponenten (1.1-1.4).
Die beobachteten Aerosolschichten vom 06.04.2009 hielten sich ebenfalls wie die Aero-
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solschichten vom 22.08.2002 in Landern mit vielen Ackerflichen auf, wo ein verstéarktes
Abbrennen von Feldern stattfand. Jedoch wurden hier in den héheren Aerosolschich-
ten kleinere Lidarverhaltnisse als am 22.08.2002 beobachtet. Des Weiteren variierten
die Angstromexponenten so stark, dass keine eindeutige Zuordnung des Aerosoltyps
moglich war.

Anhand der drei ausgewahlten Fille wurde deutlich, dass die Aerosolpartikel aus
Biomassenverbrennungen sehr unterschiedliche optische Aerosoleigenschaften aufwei-
sen konnen. Dies wird vermutlich durch die unterschiedlichen Brandtypen verursacht.

Aus Studien verschiedenster langjahriger Messreihen mit unterschiedlichsten An-
sitzen in der Datenauswertung geht hervor, dass die Wahrscheinlichkeit jahrlich Ae-
rosolpartikel aus Biomassenverbrennungen aus Osteuropa tiiber Leipzig nachweisen zu
konnen sehr hoch ist. Die aktuelle Wetterlage spielt dabei eine entscheidende Rolle.
Nach Aussage von Preifiler [2008] wurden abgehobene Aerosolschichten in der freien
Troposphéare am haufigsten im Friithling und Sommer beobachtet, weil hier die Luft-
massen grofitenteils aus Osteuropa kamen. Auch Meifiner [2009] konnte zeigen, dass
die grofiten Verschmutzungen (hohe AOD bei 500 nm) im Mittel im Mérz/April sowie
im August gemessen wurden. Ebenso zeigten die Angstromexponenten und die AOD
einen gegenlaufigen Trend, der auf Biomassenverbrennung hindeuten kénnte. Barna-
ba et al. [2011] fanden dhnliche Maxima und Minima in den monatlich und regional
gemittelten Waldbréanden sowie in den optischen Dicken im Fein—Mode.

Es wird deutlich, dass keine genauen Aussagen dariiber getroffen werden koénnen,
wann Aerosolschichten mit Partikeln aus Biomassenverbrennungen aus Osteuropa in
Leipzig auftreten. Sicher jedoch ist, dass solche Biomassenverbrennungs—Ereignisse im
Frithling und Sommer beobachtet werden. Fiir préazisere Kenntnisse der Auftrittswahr-
scheinlichkeit der Biomassenverbrennungs—Ereignisse aus Osteuropa bedarf es jedoch

noch weiterer Studien.
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