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1 Einleitung

Die physikalischen Prozesse in der Atmosphére werden u.a. durch fliissige und feste
Partikel in der Luft, sogenanntem Aerosol, beeinflusst. Die Aerosole haben neben den
Auswirkungen auf die Gesundheit des Menschen verschiedene Einfliisse auf den Strah-
lungshaushalt der Erde, und sowohl auf das lokale Wetter als auch auf das globale
Klima (Lee et al., 2007). Aerosol ist in seiner chemischen Zusammensetzung, Kon-
zentration und in seinen physikalischen Eigenschaften sehr variabel und tritt in der
gesamten Troposphéire und Stratosphéire auf. Die Auswirkungen der Aerosole auf den
Strahlungshaushalt lassen sich allgemein in einen direkten und einen indirekten Aero-
soleffekt unterteilen. Der direkte Aerosoleffekt gibt die Wechselwirkung aufgrund von
Streuung und Absorption der einfallenden solaren Strahlung und terrestrischer Strah-
lung mit den in der Atmosphére vorhandenen Partikeln wieder. Die Klimawirkung
des indirekten Effekts beschreibt den Einfluss der Partikel auf die Wolkenbildung und
der damit verbunden Anzahl- und Grolenverteilungen der Wolkentropfen. Durch eine
erhohte Anzahl an Partikeln kann auch die Anzahldichte der Wolkentropfen steigen,
wodurch sich die Mehrfachstreuung der einfallenden solaren Strahlung verstérkt und
die optische Dicke erhoht wird (Twomey-Effekt, Twomey, 1977). Ohne Veranderung des
Fliissigkeitsgehalts der Wolke ist dann die Grofle der Wolkentropfchen kleiner. Dieser
Effekt kann zu weniger Niederschlag fithren, woraus eine Verédnderung der Lebensdauer
und Ausdehnung der Wolke resultiert (Albrecht, 1989). Die sich daraus verdndernden
Strahlungseigenschaften der Wolken kénnen aufgrund der Komplexitéit wissenschaftlich
noch nicht vollstdndig beschrieben werden und stellen grofie Unsicherheiten bei der Mo-
dellierung der Klimabeeinflussung dar (Penner et al., 2001, Forster et al., 2007). Daher
ist es wichtig, die Verteilung von Aerosolen und deren Transport innerhalb der Atmo-
sphére weltweit zu bestimmen.

Um Informationen iiber die Eigenschaften des atmosphérischen Aerosols zu erhalten,
kénnen Fernerkundungsmessungen sowohl passiv als auch aktiv erfolgen. Bei der ak-
tiven optischen LIDAR-Methode (englisch: Light Detection and Ranging) werden La-
serpulse in die Atmosphéare ausgesandt. Mit Hilfe von Detektoren wird das von den
Partikeln und Luftmolekiilen zuriickgestreute Laserlicht zeitaufgelost gemessen. Dar-
aus konnen vertikal aufgeloste Extinktions- und Depolarisationsprofile der Partikel
in der Atmosphére bestimmt werden. Eine passive Methode der Fernerkundung ist
die Sonnenphotometrie bei der die direkte Sonnenstrahlung nach Transmission durch
die Atmosphére gemessen wird. Daraus folgt die Berechnung der aerosoloptischen Di-
cke (AOD) und deren spektraler Anderung der Angstrém-Exponent. Die AOD ist ein
wichtiger Parameter zur Bestimmung des Einflusses der Partikel auf das Klima und
des Strahlungsantriebs. Neben diesen Gréfien lassen sich aus den Messungen der diffu-
sen Himmelsstrahlung Radianzen, Streuphasenfunktionen, Einfachstreualbedos sowie
Partikelgroflenverteilungen ableiten. Bei der neuesten Generation der Sonnenphotome-



ter (CE 318 Dual-Polar) werden auch winkelabhéngige Polarisationszustandsmessun-
gen der diffusen Himmelsstrahlung durchgefiihrt. Dadurch ist es moglich, den linearen
Polarisationsgrad (DOLP) zu bestimmen und zusétzliche Informationen iiber die mi-
krophysikalischen Partikeleigenschaften abzuleiten (Li et al., 2006).

Im Laufe der letzten Jahrzehnte wurden verschiedene Netzwerke zur Datenauswer-
tung und Uberwachung der Datenqualitéit der Sonnenphotometer aufgebaut. Seit 1993
werden im Rahmen vom ”Aerosol RObotic NETwork” (AERONET) der ”National
Aeronautics and Space Administration” (NASA) in den USA Inversionsalgorithmen
entwickelt und Kalibrierungen durchgefithrt (Holben et al., 1998; Aeronet-Webseite,
2012). AERONET ist das groBite weltweit agierende Sonnenphotometernetzwerk, wel-
ches nur Sonnenphotometer der Firma ”Cimel electronique” betreibt. Zu den weltwei-
ten AERONET-Aktivitdten wurde seit 1993 als européisches Unternetzwerk ”"PHO-
tométrie pour le Traitement Opérationnel de Normalisation Satellitaire” (PHOTONS)
des ”Laboratoire d’Optique Atmospherique” (LOA aus Lille, Frankreich) etabliert.
PHOTONS ist iiberwiegend fiir die Kalibrierung von européischen Sonnenphotome-
tern und die Auswertung der Polarisationszustandsmessungen zustéandig.

Um eine gute Datenqualitéit zu gewéhrleisten, miissen Sonnenphotometer regelméaflig
kalibriert werden. Die Kalibrierung der direkten Sonnenstrahlungsmessung erfolgt mit
der Langley-Methode. Bei dieser Methode sind partikelarme Luftmassen und konstante
atmosphérische Bedingungen erforderlich, weshalb die Kalibrierung iiber der Grenz-
schicht erfolgt. Die Kalibrierung des Sonnenphotometers vom Leibniz Institut fiir Tro-
posphérenforschung (TROPOS) wurde im Rahmen eines Experiments im Oktober 2011
in Litang in der Provinz Sichuan, V.R. China in 3950 m Hohe durchgefiihrt. Im Labor
des LOA wurde im Sommer 2011 die Kalibrierung fiir die diffuse Himmelsstrahlung
und die Polarisation durchgefiihrt.

Im Rahmen dieser Masterarbeit werden Ergebnisse von kombinierten Lidar- und Son-
nenphotometermessungen vorgestellt. Die Grundlage dafiir ist die Messkampagne ” Me-
gacities” mit einer Messreihe vom 27. Oktober 2011 bis 09. Juli 2012 in Guangzhou im
Pearl River Delta (PRD) in der siidchinesischen Provinz Guangdong. Die Messungen
wurden mit einem Dual-Polar Sonnenphotometer (CE 318-DP) und einem Raman-
Lidar Polly*T durchgefiihrt. Diese lieferten einen umfangreichen Datensatz der Aero-
solbedingungen mit dessen Hilfe eine Bestimmung der optischen und mikrophysikali-
schen Eigenschaften vorgenommen wurde.

Stidostasien z&hlt momentan zu der Region der Erde mit der starksten wirtschaftlichen
Entwicklung. Besonders in China haben sich in den letzten Jahrzehnten grofie Ballungs-
gebiete entwickelt. Diese kiirzlich vorangetriebene Industrialisierung wirkt sich deut-
lich auf die Umwelt und insbesondere auf die Luftqualitat aus. Der Ausstofl von Treib-
hausgasen, Partikeln und Schadstoffen wird iiberwiegend ungefiltert in die Atmosphére
geleitet, woraus hohe Konzentrationen von Partikeln in der Luft resultieren (Wang et
al., 2003). Neben diesem lokal produzierten, anthropogenen Aerosol aus Industrie und
Verkehr werden auflerdem durch die Verbrennung von Biomasse in der Landwirtschaft
entstehende Russpartikel herantransportiert. Eine natiirliche Quelle von Aerosol ist
das Aufwirbeln von Staub in ariden bzw. semiariden Gebieten der Wiisten Gobi und
Taklamakan im Nordwesten Chinas (Seinfeld et al., 2004). Ein weiterer natiirlicher



Aerosoltyp ist maritimes Aerosol, welches durch Verdunstung im Gischtbereich der
Ozeane entsteht.

In Kapitel 2 wird die Theorie des Sonnenphotometers und der Polarisation beschrieben.
Anschlieflend wird in Kapitel 3 die Datenauswertung, das Messgerit anhand von Mess-
prinzipien und -programmen sowie der resultierenden Messfehler erlautert. Aulerdem
erfolgt ein Einblick in den Stand der aktuellen Forschung. In Kapitel 4 werden neben der
Kalibrierung des Sonnenphotometers in Litang auflerdem die Polarisationseigenschaf-
ten von Molekiilen verdeutlicht. Dies erfolgt anhand von Vergleichen der Messwerte
mit theoretisch berechneten Werten der Rayleigh-Theorie, als auch mit Modelldaten.
Im 5. Kapitel wird ein Uberblick iiber die Messergebnisse fiir den gesamten Messzeit-
raum gegeben. Dabei werden auch die klimatischen Bedingungen im PRD erldutert. Im
Detail wird mit Hilfe eines Messbeispiels vom 2./3. Dezember 2011 ein Tag mit einem
Aerosolgemisch von Wiistenstaub und urbanen Partikeln vorgestellt. Am Beispiel des
25./26. Mérz 2012 werden die optischen und mikrophysikalischen Partikeleigenschaften
anhand von Aerosol aus der Biomasseverbrennung verdeutlicht. Am Ende der Arbeit
erfolgt in Kapitel 6 eine Zusammenfassung.






2 Theorie

2.1 Von Sonnenphotometermessungen abgeleitete
GroBBen

Bei der Sonnenphotometrie werden Messungen der spektralen direkten Sonnenstrah-
lung, Aureolen- und diffusen Himmelsstrahlung durchgefiihrt. Die einfallende Strahlung
wird auf dem Weg durch die Atmosphére abgeschwiicht. Dieser Weg wird als optische
Luftmasse bezeichnet und ist abhéngig vom Zenitwinkel der Sonne. Die Abschwéchung
ist proportional zur Konzentration an Molekiilen und Partikeln in der Atmosphére. Die
Streuung der Strahlung an Luftmolekiilen wird durch die Rayleigh-Theorie beschrie-
ben, d.h. Strahlung trifft auf Teilchen, die sehr viel kleiner als die Wellenléinge der
einfallenden Strahlung sind (Rayleigh, 1918). Der Einfluss der Partikelstreuung auf die
optische Dicke ist zunéchst unbekannt und wird nach einer Kalibrierung des Gerits
iiber die direkte Sonnenstrahlung bestimmt und anhand der AOD charakterisiert. Die
Messungen der diffusen Himmelsstrahlung werden genutzt, um iiber Inversionsalgorith-
men mikrophysikalische Aerosoleigenschaften zu bestimmen. Die Messungen erfolgen
unter verschiedenen Azimutwinkeln, um einen méglichst grofien Bereich an Streuwin-
keln zu erhalten. Mittels dieser Messsequenz wird auch der Polarisationszustand der
diffusen Himmelsstrahlung bestimmt. Die theoretischen Grundlagen der Streuung wer-
den in diesem Kapitel ndher erldutert.

Die vollstédndige Beschreibung der Wechselwirkung von solarer Strahlung mit Mate-
rie ist nur mit Hilfe des Welle-Teilchen-Dualismus des Lichts moglich (Bakan, 1985,
Quenzel, 1985). Dies lédsst sich aus der dualen Eigenschaft der elektromagnetischen
Strahlung ableiten, da sich ein Teil der Wechselwirkungen nur wellenmechanisch (z.B.
Streuprozesse) und ein anderer nur quantenmechanisch (z.B. Absorptions- und Emissi-
onsprozesse) erkldren lassen. Wenn in der Atmosphére die solare Strahlung mit Mate-
rie wechselwirkt, wird ein Teil der Photonenenergie an Molekiile, Wolkentrépfchen und
Partikel oder den Erdboden iibertragen und dem Strahlungsfeld entzogen (Absorpti-
on). Dabei kénnen sich die Rotations- bzw. Schwingungszustédnde der Molekiile und
Partikel d&ndern.

Bei einem elastischen Streuvorgang geht das angeregte Molekiil bzw. Atom wieder in
den Ausgangszustand zuriick und sendet ein Photon aus. Das ausgesandte Photon un-
terscheidet sich von dem urspriinglich aufgenommenen nur in der Bewegungsrichtung
und nicht in der Frequenz bzw. Photonenenergie. Wird beim Stofl eines angeregten
Molekiils mit einem anderen Molekiil Energie iibertragen und somit das angeregte Mo-
lekiil in einen energetisch niedrigeren Zustand versetzt, so wird die von dem anderen
Molekiil aufgenommene Energie in kinetische Energie (Vibrations-, Rotations- oder
Translationsenergie) umgewandelt. Die Schwichung der Strahlung durch Absorption



und Streuung wird als Extinktion bezeichnet.

Streuvorginge an atmosphérischen Partikeln sind abhéngig von der Grolenverteilung,
den geometrischen Formen und den Brechungsindizes der Partikel. Die Theorie zur Be-
schreibung der Streuvorgéinge an sphérischen Partikeln wurde von Mie (1908) erarbei-
tet. Ein Spezialfall dieser Theorie ist die Beschreibung der Streuung an, im Verhéltnis
zur Wellenlédnge, kleinen Streuern, wie z.B. die Streuung von solarer Strahlung an Luft-
molekiilen (Rayleigh, 1918). Aus der Rayleigh-Theorie folgt, dass bei partikelfreier Luft
der Streueffizienzfaktor o invers proportional zur vierten Potenz der Wellenldnge ist:
o ~ A% Als Streuwinkel © wird der Winkel zwischen der Richtung des einfallenden
Photons und des gestreuten Photons bezeichnet. Die Streurichtung des einfallenden
Lichts definiert die Streuebene.

Nach Streuung der Photonen an Partikeln ergibt sich eine Intensitétsverteilung der
gestreuten Photonen in Abhéngigkeit vom Streuwinkel © und der Wellenldnge \. Diese
wird mit der Streuphasenfunktion p beschrieben (Seinfeld und Pandis, 1998):

I(cos(0©), \)
Jo  I(cos(©), N)sin(O) - dO

0

p(cos(©),A) = (2.1)
Die Streuphasenfunktion kann auch als die Wahrscheinlichkeit verstanden werden, mit
der ein Photon in eine bestimmte Richtung gestreut wird. Das Verhéltnis von Parti-
kelradius r zur Wellenléinge A wird als GroBlenparameter x bezeichnet:

2m-r
A

x = (2.2)
Fiir kleine Groflenparameter (x < 1) entspricht die Rayleigh-Theorie dem Streuver-
halten der Molekiile. Fiir gréflere Partikel nimmt der Anteil der Vorwirtsstreuung
(© = 0°-90°) der Strahlung gegeniiber dem der Riickwértsstreuung (© = 90° - 180°)
zu (Mie-Streuung).

Eine weitere Charakterisierung der Richtungsabhéngigkeit der gestreuten Strahlung
ermoglicht der Asymmetrieparameter g (Seinfeld und Pandis, 1998):

g= 1/07rp(cos(@))cos(@)sin(@) -dO . (2.3)

2

Dieser weist aufgrund des mittleren Kosinus des Streuwinkels Werte von -1 bis 1 auf.
Bei positiven Werten iiberwiegt die Vorwartsstreuung, d.h. fiir ¢ = 1 wird die Strah-
lung vollstédndig in Vorwartsrichtung gestreut. Dagegen lassen negative Werte auf eine
groflere Riickwirtsstreuung schlieen. Wenn g = 0 ist, wird die Strahlung an den Par-
tikeln isotrop gestreut.

Die Wegléange der direkten Strahlung durch die Atmosphére in Abhéngigkeit von ver-
schiedenen Zenitwinkeln der Sonne O, wird iiber die optische Luftmasse m erfasst. Fiir
eine planparallele homogene Atmosphére gilt die folgende Gleichung (Meifiner, 2009):

1
cosO,

m =

(2.4)

Der kiirzeste mogliche Weg ist in Zenitrichtung mit cos(0, = 0°) = 1 und stellt damit
den kleinsten Wert der optischen Luftmasse dar. Da die Atmosphére gekriimmt und



nicht homogen ist, kommt es zur Refraktion der direkten Sonnenstrahlung infolge verti-
kaler Dichtegradienten. Bei niedrig stehender Sonne werden grofie optische Luftmassen
erreicht und es sind erhchte Fehler bei den Sonnenphotometermessungen zu erwar-
ten. Mit Beriicksichtigung der optischen Luftmasse lésst sich mit Glg. 2.4 die optische
Dicke 7 aus der Messung der direkten Sonnenstrahlung mit dem Sonnenphotometer
bestimmen (Gesetz von Lambert-Beer-Bouguer):

I(A
(- 7)
A) = — DA 2.5
) NS (25
wobei mit I(\) die gemessene Strahldichte, Io() die Strahldichte des Instruments am
Oberrand der Atmosphére und f., der Korrekturfaktor fiir die Distanz von der Sonne
bis zur Erde bezeichnet werden.

Die optische Dicke setzt sich aus der Summe, der an der Extinktion der solaren Strah-
lung beteiligten atmosphérischen Bestandteile zusammen (Meifiner, 2009):

T(A) = Tins(A) 4+ Tps(A) + Tina(A) + Tpa(N), (2.6)

wobei 7, s(A) die molekiiloptische Dicke, 7, () die AOD, 7,,,()) die optische Dicke
aufgrund von Gasabsorption und 7,,(A) die optische Dicke aufgrund von Partikelab-
sorption bezeichnen.

Die AOD kann wellenléngenabhéngig sein, welches sich auf die Partikelstreueffizien-
zen sowie Absorptionseigenschaften der atmosphérischen Bestandteile zuriickfiihren

lasst. Fiir die Extinktion wurde der Angstréom-Exponent o eingefiihrt, der die spektrale
Abhiingigkeit der AOD beschreibt (Angstrém, 1929):

dint(A)  Int(A\)/7(A1)]
T Aoy In(ajrh) (2.7)

Wenn der Absorptionsanteil der Partikelextinktion wellenlangenunabhéngig ist, dann
ist der Angstrom-Exponent ein Ma8 fiir die GroBe der Partikel. Bei groen Partikeln ist
die AOD héufig wellenldngenunabhéngig (o = 0). Wenn der Partikelradius abnimmt,
wird « grofler.

Eine weitere Bestimmung des relativen Anteils an feinen (r = 0.1 - 1um) und groben
(r > 1um) Partikeln ist iiber den differentiellen Angstrom-Exponenten o’ (AX) méglich
(O’Neill et al., 2001 und Schuster et al., 2006). Ein Angstrom-Exponent, welcher aus
der AOD bei Wellenldngen des ultravioletten bis sichtbaren Strahlung berechnet wird,
liefert Informationen {iber den relativen Einfluss von feinen Partikeln an den Streu-
prozessen. Der Angstréom-Exponent aus den Wellenlingen der sichtbaren bis nahen
Infrarotstrahlung zeigt einen gréfleren Einfluss bei groben Partikeln. In Kapitel 5.3
wird der differentielle Angstrém-Exponent nach folgender Gleichung berechnet:

(380 nm — 870 nm) = (380 nm — 500 nm) — (500 nm — 870 nm) (2.8)

Ist o' (A\) deutlich kleiner 0, resultiert dies aus einer monomodalen Gréfenverteilung
in der feine Partikel den Wert des Angstrom-Exponenten bestimmen. Bei einem o (A))
von ca. 0 liegt keine Verdnderung des Angstréom-Exponenten mit der Wellenlinge vor
und Glg. 2.7 beschreibt unter diesen Bedingungen den Datensatz detaillierter. Wenn



o (AN) deutlich iiber 0 liegt, bestimmt eine bimodale GréBenverteilung den spektralen
Verlauf des Angstrom-Exponenten.

Zur Beschreibung der mikrophysikalischen Partikeleigenschaften wird die Partikelan-
zahlkonzentration genutzt. Das Partikelgrofenspektrum wird iiber die differentielle An-
zahlgroflenverteilung beschrieben:

dN
n(r) = dinr’
wobei N die absolute Partikelanzahlkonzentration bezeichnet. Diese Gréflenverteilung

wird durch eine logarithmische Normalverteilung verschiedener Gréfenordnungen an-
gendhert (Davies, 1974):

(2.9)

[_ (In(r) — In(rgn,))? (2.10)

2(Inoy,;)?

dlm" Z V. 27rlnag ;

wobei 74y den geometrisch gemittelten Radius und o,; die geometrische Standardab-
weichung bezeichnen. Mit Hilfe der differentiellen Anzahlgrélenverteilung lésst sich die
Partikelvolumenkonzentration dV/dinr, die z.B. ein Standardprodukt des AERONET
ist, bestimmen. Fiir kugelféormige Partikel ldsst sich die Volumengrofienverteilung mit
Hilfe der Partikelanzahlkonzentration berechnen (Dubovik und King, 2000):

M dN(r)_é 3M

din(r) - V(T)dln(r) 3" din(r)

(2.11)

Die Darstellung der Volumengroflenverteilung erfolgt haufig auf einer logarithmischen
Skala, da die Partikel mehrere Groflenbereiche umfassen. Durch eine logarithmische
Skala werden der feine (r = 0.1 - 1pum) und der grobe (r > 1um) Modus leichter
differenzierbar.

2.2 Bestimmung des linearen Polarisationsgrads

Die elektromagnetlsche Strahlung ist eine transversale Welle, bei welcher die elektri-
schen E- und magnetischen H-Felder senkrecht zur Ausbreitungsrichtung und senk-
recht zueinander schwingen. Die Erzeugung der elektrischen und magnetischen Feld-
vektoren durch Ladungsverschiebungen und die Verdnderung mit der Zeit lassen sich
mit Hilfe der Maxwellgleichungen im Vakuum und unter der Annahme von Quellen-
freiheit, d.h. Betrachtung fiir Ausbreitung bei Abwesenheit von Quellen und Senken,
wie folgt beschreiben (Wendisch und Yang, 2012):

V-E =0, (2.12)
) )

H=e— 2.1
V X €5r (2.13)
V-H=0, (2.14)
. OH

E=—r— 2.1
V x Kar (2.15)

(0¢)



wobei € die Dielektrizitdtskonstante und s die magnetische Permeabilitat des Vakuums
bezeichnen.
Eine harmonische elektrische Welle ldsst sich durch den komplexen elektrischen Feld-
vektor E darstellen:

E=EFEy-exp(i-k-z—i-w,-t), (2.16)

wobei EO den realen elektrischen Vektor, £ die Wellenzahl, w, die zirkulare Frequenz,
z die Ausbreitungsrichtung der einfallenden elektromagnetischen Welle und ¢ die Zeit
definiert. Jede harmonische Welle lésst sich in eine parallele E|| und eine senkrechte F|
Komponente unterteilen (Glg. 2.17). Die Bezugsebene stellt die Streuebene dar.

E:E||-(§]|+EL-§L (2.17)

e und €, sind die Basisvektoren, welche parallel und senkrecht zur Streuebene sind.

Zur Beschreibung des Polarisationszustands der Strahlung wird der Stokes-Vektor S
verwendet. Die Stokes-Parameter sind als zeitliche Mittel der linearen Kombinatio-
nen des elektromagnetischen Feldvektors definiert (Chandrasekhar, 1950, Hansen und
Travis, 1974). Ein allgemeines Strahlungsfeld lésst sich beziiglich seiner Polarisations-
eigenschaften wie folgt charakterisieren (Bohren und Clothiaux, 2006):

I = E\Ef + E E] = E} + E1,

Q= E\E; — E\E, = B} - E2,
U=ELE +E.E = 25 E cos(App),
V =i(E\E] + ELE]) =2EE sin(Apy),

(2.18)

wobei Ap;, die Phasendifferenz zwischen paralleler und senkrechter Komponente und
% eine komplex konjugierte Grofle definiert.

Die Komponente des Stokes-Vektors / wird in einen unpolarisierten Anteil 1, und in
einen polarisierten Anteil I,,; unterteilt. I = L,,p0 + Ipor beschreibt dabei die gesamte
Intensitédt, @ und U sind die Komponenten der linearen Polarisation und V ist die
Komponente der zirkularen Polarisation.

I [unpol Ipol

s | @ | _ 0 Q@

S=| 1= 0 +]| g (2.19)
\%4 0 V

Die Stokes-Parameter konnen iiber folgende Beziehung normiert werden:

Iz
Iy=—+—— 2.20
N cos(0,)Fy’ ( )

wobei Fj die einfallende Irradianz definiert. So ergibt sich fiir vollstdndig unpolarisierte
Strahlung:

Uy
I

(2.21)

o O O



fiir vollstandig horizontal (4) bzw. vertikal (-) polarisierte Strahlung:

S= : (2.22)

und fiir rechts (+) bzw. links (-) polarisierte Strahlung:

1
S = 8 (2.23)
+1
Fiir vollstandig polarisierte Strahlung gilt nach Glg. 2.18 (Boettger, 1997):
P=Q*+U*+ V2 (2.24)

Als Polarisationsgrad DOP folgt daraus:

2 2 2
pop = YL TUHVE (2.25)

1

Wenn der elektrische Feldvektor nur in einer Ebene schwingt, wird der Polarisations-
zustand der elektromagnetischen Welle als linear bezeichnet. Fiir den linearen Polari-

sationsgrad DOLP folgt:
/02 1 )2
DOLP = Q+ (2.26)

Als zirkulare Polarisation wird analog der Zustand bezeichnet, bei dem der elektrische
Feldvektor um die Ausbreitungsrichtung rotiert. Dies erfolgt mit konstanter Winkel-
geschwindigkeit und ohne Anderung des Betrags. Der Polarisationsgrad der zirkular
polarisierten Strahlung wird wie folgt definiert:

I, V

7 =7 (2.27)
Die Wechselwirkung einer elektromagnetischen Welle mit Molekiilen bzw. Partikeln
wird mit Hilfe einer linearen Transformation des Stokes-Vektors beschrieben. Durch
die Interaktion dndern sich Richtung, Intensitdt und Polarisationszustand der Strah-
lung. Die Stokes-Parameter nach der Streuung lassen sich durch die Multiplikation des
Stokes-Vektors mit der Miillermatrix M darstellen (Hansen und Travis, 1974):

Iscq mip M2 MMaz Mia I;
S - Qsca — MS. — Mao1 Mo Moz Moy Qin (2 28)
e Usca " m31 M3z M33 M34 Ui ' '
Viea My MMygo 1My3 TMyy Vi

M ist die Matrix mit den Elementen m,;, die Bezeichnungen ”sca” und ”in” stehen fiir
gestreute und einfallende Strahlung.
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Bei den Messungen werden nur Intensitdten bestimmt, wodurch aus Glg. 2.28 fiir einen
idealen Polarisationsfilter folgt:

Lo 1 cos2¢ sin2¢ 0 I;
_ Qsca _ R 0 0 0 0 Qm
Ssca = U.. =MS;, = 0 0 0 0 U, . (2.29)
Vica 0 0 0 0 Vi

Die Stokes-Parameter I,Q), U und die abgeleitete Gréfle DOLP kénnen durch drei In-
tensitdtsmessungen Ly, Lo, L3 unter Verwendung von Polarisationsfiltern bei drei ver-
schiedenen Winkeln ¢ berechnet werden. Dazu wird das Licht nach dem Passieren der
Polarisationsfilter gemessen, welche jeweils um 60° in der Ebene senkrecht zur Ein-
strahlrichtung gedreht sind (Li et al., 2009). Die gemessene Intensitiat ergibt sich zu
(Hansen und Travis, 1974):

L. = %(I + Qcos2¢ + Usin2¢) (2.30)

Fiir die Intensitédten folgen dann nach Glg. 2.30 Ly = [;(0°), Ly = I5(60°), L3z =
I5(120°):

Fiir ¢ = 0° folgt:
1

Fiir ¢ = —60" folgt:

Lys = %(I —0.5Q — ?U). (2.32)

Fiir ¢ = 60° folgt:
1 3
Ly = 5(I—05Q+ \/T_U). (2.33)
Damit lassen sich die drei unbekannten Groflen 7, Q und U aus dem Gleichungssystem
und den Messungen L, bestimmen:

2
[ - g(Lpl + Lp2 + Lpg) (234)
2
Q — —g(—QLpl —|— Lp2 + Lpg) (235)
2
U - ——(Lp2 - Lpg) (236)

V3

Fiir den linearen Polarisationsgrad folgt damit nach Glg. 2.26:

Ipol 2\/L1271 + L12)2 + L1273 - LpleQ - Lple3 — LPQLP3
]pol + Iunpol N (Lpl + Lp2 + Lp3) .

DOLP = (2.37)
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2.3 Polarisationszustand unter Rayleighbedingungen

Lord Rayleigh entdeckte 1871 das Gesetz der Streuung der solaren Strahlung, welches
den hauptverantwortlichen Prozess der Polarisation in der Atmosphére beschreibt. Eine
auf ein Molekiil einfallende elektromagnetische Welle verursacht ein Dipolmoment p’
(Bottger, 1997):

= ayeE™, (2.38)

wobei E™ das einfallende elektrische Feld und «,, die Polarisierbarkeit ist. Die Pola-
risierbarkeit ist vom komplexen Brechungsindex abhéngig und fiir isotrope Teilchen
eine Konstante. Der Dipol schwingt in die gleiche Richtung wie das elektrische Feld
und strahlt in alle Richtungen Sekundirwellen ab. Das elektrische Feld E° nach der
Streuung folgt mit: )

E® é%sin% (2.39)

wobei v den Winkel zwischen der Richtung des Dipolmoments und der Richtung der ge-
streuten Strahlung beschreibt. Aus Glg. 2.18 und Glg. 2.38 ergibt sich fiir die Intensitét
der gestreuten Strahlung das Rayleigh-Gesetz:

o1

AT 2 (2.40)

mit der Abhiingigkeit der senkrechten I? und parallelen [ ﬂq Komponente vom Streu-
winkel. Daraus folgt, dass der Dipol am stérksten senkrecht zur Schwingungsrichtung
strahlt und die gestreute Strahlung bei einem Streuwinkel von 90° vollstéandig polari-
siert ist. Die Rayleigh-Theorie beruht auf den folgenden Annahmen (Rayleigh, 1918):

Die Teilchen sind wesentlich kleiner als die Wellenldnge der Strahlung.

Die Teilchen sind nicht ionisiert.

Der Brechungsindex b der Teilchen betragt ca. 1.

Die Teilchen besitzen keine Vorzugsschwingungsrichtung der Elektronen gegen-
tiber der einfallenden Welle (Isotropie).

Der Einfluss der molekularen Anisotropie findet im Folgenden Beriicksichtigung. Aus
der Miillermatrix (Glg. 2.28) folgt nach Normalisierung eine Streuphasenmatrix P.
Diese besteht ohne Vereinfachungen aus 16 Elementen. Fiir zufillig orientierte Partikel,
welche mindestens eine Symmetrieebene haben, folgt die Vereinfachung (Liou, 1992):

0 0 Pz Py
0 0 —Pyy Py

p= (2.41)
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mi

P — 2.42
Y1) [ mpd2 (2.42)
47
pijzpn-% mit 7,7 =1,2,3,4. (2.43)
11

Bei einfallender unpolarisierter Strahlung definiert das Verhéltnis von Py zu Py; den
Polarisationsgrad (Bottger, 1997). Bevor die solare Strahlung die Atmosphére erreicht,
ist es unpolarisiert. Durch eine Reflexion an der Erdoberfliche und der Streuung an
Molekiilen und Partikeln in der Atmosphére wird es polarisiert. Die meisten in der
Atmosphére vorkommenden Gase streuen nicht isotrop, wodurch das Himmelslicht nie
vollstandig polarisiert ist (Bohren und Clothiaux, 2006). Aus der Anisotropie der at-
mosphérischen Gasmolekiile folgt ein Depolarisierungseffekt fiir die Molekiilstreuung
(Rayleigh, 1918 und Chandrasekhar, 1950). Neben diesem Effekt erklart Coulson (1988)
die nicht vollstdndige Polarisierung des Himmelslichts mit der Streuung der Strahlung
durch Partikel und dem Einfluss der Mehrfachstreuung sowie Reflektionen am Erdbo-
den auf die Polarisation des Himmelslichts. Die Streuphasenmatrix, welche den Effekt
der Anisotropie beinhaltet, ist in Glg. 2.44 dargestellt (Hansen und Travis, 1974):

14 cos?® cos?O — 1 0 0
3| cos’©—1 1+ cos’O 0 0
P(0) = AZ_L 0 0 2c0sO 0
0 0 0 A'2¢0s0
(2.44)
1 0 0 O
00 0O
HI=2) g 00 0 |
00 00
wobel A iiber s
A= ;5, (2.45)
142
+ 2
, 1—-26
A = s und (2.46)
]SC(Z
0= <I T)e—w/% (2.47)

der Depolarisierungsfaktor ¢ definiert wird. Bei isotroper Streuung ist § = 0, fiir Luft
wurde ¢ ~ 0.03 abgeleitet (Gucker et al., 1969).

Abbildung 2.1 zeigt simulierte Stokes-Komponenten und den DOP fiir eine Wellenlénge
von 350 nm unter Rayleighbedingungen (Emde et al. 2010). Der Sonnenzenitwinkel be-
tragt 30° und der Azimutwinkel wurde mit 0° in Richtung Sonne gesetzt. Die niedrigste
Intensitdt der Strahlung wird senkrecht zur Sonne in Blickrichtung erreicht. Mit zu-
nehmender horizontaler Ndhe nimmt die Intensitdt zu und fallt dann bei sehr grofien
Zenitwinkeln wieder ab. Der grofite Polarisationsgrad wird nach Glg. 2.48 bei einem
Streuwinkel von 90° erreicht (Hansen und Travis, 1974):

Ipol sin29

pu 2-4
I 1+ cos?0 +25/(1 — ) (2.48)
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Abbildung 2.1: Simulierte Stokes-Komponenten und DOP fiir 350 nm und einem sola-
ren Zenitwinkel von 30° fiir eine reine Molekiil-Atmosphére, die Zenit-
winkel sind durch gestrichelte Kreise gekennzeichnet und die Azimut-
winkel stehen senkrecht zu den Kreisen und sind auflerhalb beschriftet
(Emde et al., 2010).
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3 Messinstrumente und Auswertung

3.1 Messprinzip des Cimel CE 318-DP

Das Sonnenphotometer Cimel Electronique CE 318 Dual-Polar misst die direkte Sonnen-
und diffuse Himmelsstrahlung sowie den Polarisationszustand der diffusen Himmels-
strahlung. Es verfiigt iiber zwei optische Kanile, welche mit unterschiedlichen Detek-
toren bestiickt sind. Die Strahlung der Wellenldngen von 340 nm, 380 nm, 440 nm,
500 nm, 675 nm, 870 nm, 936 nm und 1020 nm wird mit einer Silizium-Diode und
die Strahlung mit der Wellenlénge von 1020 nm sowie 1640 nm von der InGaAs-Diode
gemessen. Durch den photovoltaischen Effekt wird Lichtenergie in eine elektrische Span-
nung umgewandelt und detektiert. Die Messungen erfolgen automatisch nach festge-
legten Messprogrammen.

Detektor-Verstarker Polarisator  Interferenzfilter Kollimator

/

Sonnen-

/ strahlen

Digitales Mikroprozessor
Voltmeter SRS

Abbildung 3.1: Schematischer Aufbau eines Sonnenphotometers (nach Shaw, 1983) mit
zusatzlich eingezeichnetem Polarisator und Mikroprozessor.

Ein schematischer Aufbau des Sonnenphotometers ist in Abb. 3.1 dargestellt. Vor den
Detektoren befinden sich jeweils ein Kollimator und die Interferenzfilter, welche sich
auf einer drehbar gelagerten Scheibe befinden. Durch eine zweite rotierende Scheibe,
auf der die Polarisationsfilter montiert sind, konnen polarisationszustandsabhéngige
Messungen durchgefiihrt werden. Das vom Detektor registrierte Signal wird als Zahlrate
ausgegeben.
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filter: o e~ "
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Standard Cimel Dual-Polar

) ) Filter- Polarisations-
Filter + Polarizer rad rad

Abbildung 3.2: Dual-Polar Sonnenphotometer in Guangzhou, November 2011 (links)
und skizzierte Darstellung des Messprinzips des Polarisationszustands
(rechts, bereitgestellt von Zhenggiang Li).

Die beiden Kollimatoren im Cimel CE 318-DP sind auf einer motorbetriebenden Basis
befestigt (Abb. 3.2). Mit Hilfe der Uhrzeit und der Koordinaten des Standorts wird die
Position der Sonne durch einen Mikroprozessor auf 0.05° genau bestimmt. Anschlieend
richtet ein Vier-Quadranten-Detektor die Kollimatoren exakt auf die Sonne aus (Hol-
ben et al., 1998 und Rollin, 2000). Da die Messungen der diffusen Himmelsstrahlung
ein wesentlich schwécheres Eingangssignal haben als die der direkten Sonnenstrahlung,
sind verschiedene Verstérker notwendig. Nach jeder Messung werden die Kollimatoren
in Parkposition gebracht. Dies geschieht in Nadirrichtung, um so Verschmutzungen
vorzubeugen. Ein Niederschlagssensor registriert Niederschldge und bricht gegebenen-
falls die Messung ab. Im Speicher des Mikroprozessors werden die Messdaten mit den
zugehorigen Messzeiten gespeichert. Der Speicher ist derart ausgelegt, dass alle Mess-
daten eines Tages gesichert werden konnen. Wenn der Speicher voll ist, werden die
Daten iiberschrieben.

Cimel Electronique hat das Programm ASTPWin entwickelt, um die Messdaten des
Sonnenphotometers direkt auf einen Computer einzulesen und dort zu speichern. Beim
Einlesen werden neben den Messwerten der Strahlung auch die Systemparameter wie
geografische Koordinaten, Gerdtenummer, Batteriezustand, etc. iibermittelt. Uber ein
Emailprogramm werden die Daten an das AERONET weitergeleitet. Alternativ ist
es auch moglich, die Daten mittels Satelliteniibertragung an das AERONET zu sen-
den. Alle im Folgenden gezeigten AOD, Angstrom-Exponenten und Partikelvolumen-
groenverteilungen des Cimel CE 318-DP wurden mit der von AERONET zur Verfiig-
ung gestellten Routine berechnet (Dubovik und King, 2000).

16



3.2 Messprogramme

Messungen der direkten solaren Strahlung erfolgen in allen 9 spektralen Banden um die
Wellenldngen 340 nm, 380 nm, 440 nm, 500 nm, 675 nm, 870 nm, 936 nm, 1020 nm und
1640 nm, wobei die Bandbreite 2 nm bis 10 nm betrédgt. Ein gesamter Zyklus iiber alle
9 Banden dauert auf Grund des Drehens des Filterrades ca. 10 s. Bei jeder Wellenlénge
werden drei Messungen durchgefiihrt. Die Wiederholrate der Messungen ist abhéngig
von der optischen Luftmasse. Die Messung beginnt bei einer optischen Luftmasse von
7 am Morgen und endet bei einer optischen Luftmasse von 7 am Abend. Bei groflen
Luftmassen erfolgt die Messung im Intervall von m = 2, bei kleineren Luftmassen
hingegen erfolgt die Messung aller 15 Minuten.

Fiir die polarisierten und unpolarisierten Himmelsstrahlungsmessungen werden zwei
grundlegende Beobachtungssequenzen durchgefiihrt: (1) Messungen in der Vertikal-
ebene der Sonne und (2) Almukantarmessungen (Abb. 3.3). Almukantar bezeichnet
einen Kreis der Himmelssphére, der mit dem Horizontkreis der Sonne parallel verlduft.
Mit Hilfe dieser beiden Messungen werden alle Himmelsradianzen iiber einen grofien
Streuwinkelbereich zur Sonne bestimmt, wobei eine zeitlich und rédumlich konstante
Partikelverteilung angenommen wird.

(a) (b)

A

p o>

J’é‘L > ¢
£FA v

s
.
.
I3
e

N

Abbildung 3.3: Messablauf der diffusen Himmelsstrahlung in der Horizontalebene (a)
und Vertikalebene (b) der Sonne (nach Rollin, 2000).

In der Almukantarsequenz wird eine Messreihe bei gleichem Zenitwinkel der Sonne iiber
die Azimutwinkel im Bereich von -180° bis +180° durchgefiihrt. Der Azimutwinkel in
Richtung der Sonne entspricht dem Wert 0°. In Abb. 3.3 (a) ist das Prinzip der Al-
mukantarmessung dargestellt. Mit gréfler werdenden Winkeln in Richtung der Sonne
erfolgt auch eine Zunahme der Winkelabstédnde bei der Messung. Die Almukantarmes-
sung wird fiir jede Wellenlédnge separat durchgefiihrt, wobei jede Almukantarmessung
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ca. 40 s dauert. Im automatischen Betrieb werden Almukantarmessungen téglich bei
den optischen Luftmassen von 1.7, 2, 3 und 4 am Morgen und am Abend sowie stiindlich
zwischen 9 Uhr und 15 Uhr lokaler Zeit durchgefiihrt.

Die Messung in der Vertikalebene der Sonne verlduft nach dem gleichen Prinzip. Bei
gleichbleibendem Azimutwinkel wird eine Messreihe unter verschiedenen Zenitwinkeln
des Sonnenphotometers aufgezeichnet. Ein Schema der Messung ist in Abb. 3.3 (b) dar-
gestellt. Eine Messung dauert ca. 30 s bei jeder Wellenlénge und findet nur bei optischen
Luftmassen kleiner 2 statt, da sonst der Fehler der diffusen Himmelsstrahlungsmessun-
gen durch die sich wiahrend der Messung verdndernden Luftmasse zu grofl wird. Nach
dieser Principle-Plan-Sequenz werden auch die Messungen zum Polarisationszustand
durchgefiihrt. Dabei erfolgen bei jeder Winkeleinstellung drei Radianzmessungen mit
den Polarisatorstellungen 0°, 60° und 120° (vgl. Kapitel 2.2, Abb. 3.2 und Rollin, 2000).

3.3 Messfehler

Die grofiten systematischen Messfehler von Sonnenphotometern sind die Temperatu-
rabhéngigkeit, das Streulicht und der Verschleil von mechanischen Bauteilen wie Fil-
tern, Kollimatoren und Detektoren (Shaw, 1983). Auch bei modernen Sonnenphoto-
metern spielt dies immer noch eine Rolle. Jedoch wurde die Prézision der optischen
Bauteile und die Elektronik der Instrumente in den letzten Jahren stetig verbessert.
Ein Vergleich zweier oft verwendeter Gerdte von den Herstellern Cimel und Prede ist
bei Che et al. (2008) zu finden. Dabei wurde festgestellt, dass die Abweichungen der
Messungen weniger als +1.3% betragen und daher die Messergebnisse beider Gerite
fiir wissenschaftliche Studien verwendet werden konnen. Der Offnungswinkel der Geriite
wird von dem Gehé&use des Kollimators und der Blende bestimmt. Bei dem CE318-DP
Modell betréagt dieser 1.3° und ist damit nur etwas mehr als doppelt so grofl wie der
Winkel, den die Sonne am Himmel einnimmt.

Li et al. (2009) und Holben et al. (1998) verdeutlichen die Temperaturabhingigkeit
der Empfindlichkeit des Siliziumdetektors zur Detektion der diffusen Himmelsstrah-
lung bei einer Wellenldnge von 1020 nm. Eine erhéhte Umgebungstemperatur fiihrt
zu einem Anstieg der gemessenen Strahldichte von (0.25 £ 0.05)% /K. Folglich ist eine
Temperaturkorrektur fiir das Eingangssignal erforderlich:

(1— AT * f)

100 (3.1)

Ikorr = ]gem
Hier bezeichnet I, die korrigierte Intensitét, Iy, die gemessene Intensitédt, AT die
Differenz von Sensortemperatur zur Referenztemperatur (20 °C) und f den Korrektur-
faktor. Holben et al. (1998) zeigten weiterhin, dass die Interferenzfilter mit der Zeit Al-
terungserscheinungen, d.h. mit der Zeit eine Anderung ihrer Parameter, aufweisen. Da-
her ist es notwendig, die Filter regelméflig zu wechseln, um eine hohe Messgenauigkeit
zu garantieren. Die Dioden des Cimel CE 318-DP weisen ein stdndiges Hintergrund-
rauschen auf. Dieses Hintergrundrauschen wird mit Dunkelmessungen bestimmt, also
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Messungen, bei denen keine Strahlung an die Diode gelangt. Dieses Rauschen betrégt
< 5 Counts und wird bei jeder Himmelsstrahlungs- bzw. Sonnenstrahlungsmessung
vom Messwert subtrahiert. Neben diesem Fehler durch die Kalibrierung existiert au-
Berdem eine Messungenauigkeit durch elektronisches Rauschen. Um diesen Fehler zu
bestimmen, ist eine Messreihe unter gleichen atmosphérischen Bedingungen und bei
Dunkelheit erforderlich. Die Standardabweichung der Messwerte ergibt dann den Feh-
ler. Der Gesamtfehler ergibt sich entsprechend dem Gauflschen Fehlerfortpflanzungs-
gesetz aus dem Fehler durch das elektronische Rauschen und durch die Bestimmung
der Kalibrierungskonstanten und ist fiir alle Messungen < 5% des Messwerts.

3.4 Datenverarbeitung und -auswertung

Die Daten des Sonnenphotometers sind mit Ausnahme der Polarisationsmessungen
iiber die AERONET-Webseite (2012) in unterschiedlichen Qualititsstufen verfiighar.
Nach der Ubermittlung der Rohdaten liegt eine Version 1.0 der Messwerte vor, welche
nach den oben beschriebenen Methoden berechnet werden. Im néchsten Schritt (Ver-
sion 1.5) werden die Messungen auf den Einfluss von Wolken wihrend der Messung
iiberpriift. Hierzu werden Grenzwerte fiir die zeitliche Variabilitdt der AOD sowohl
wihrend einer Messung, als auch wihrend eines Tages festgelegt. Bei Uberschreitung
der Grenzwerte werden die Datensétze nicht fiir die weitere Auswertung verwendet. In
einigen Fallen ist es moglich, dass Datensétze mit stark schwankenden Aerosolmengen
nicht verwendet bzw. Cirrus-Wolken nicht erkannt werden. Die hochste Qualitéatsstufe
ist die Version 2.0, welche allerdings erst nach einer erneuten Kalibrierung des Mess-
gerats erstellt wird und somit fiir die Messungen in China noch nicht verfiighar ist. In
dieser Arbeit werden die Ergebnisse der Version 1.5 verwendet.

Polly*? ist ein Mehrwellenlingen-Raman- und Polarisations-Lidar. Aus den Messun-
gen lassen sich Profile des Partikelriickstreukoeffizienten bei drei Wellenléngen 355 nm,
532 nm und 1064 nm und des Partikelextinktionskoeffizienten bei zwei Wellenlédngen
355 nm und 532 nm bestimmen (Althausen et al., 2009). Der Riickstreukoeffizient
beschreibt, welcher Teil der ausgesandten Strahlung unter 180° zuriick zum Lidar ge-
streut wird. Aus den extensiven Groflen Partikelextinktion und Partikelriickstreuung
lassen sich als weitere intensive Grofien neben dem Partikeldepolarisationsverhéltnis bei
532 nm auch der Angstrém-Exponent bzgl. der Extinktion und bzgl. der Riickstreuung
und das Lidarverhéltnis ableiten. Das Lidarverhéltnis ist das Verhéltnis von Extinkti-
on zur Riickstreuung. Das gesamte Lidar-System lauft automatisch und lésst sich iiber
eine Internetverbindung steuern. Die Daten werden auf einem Server am TROPOS
gespeichert und sind dann als Quicklooks online iiber die Polly-Webseite einsehbar.

SCIATRAN 2.2 ist ein Softwarepaket, welches ein Strahlungstransfermodell sowie Aus-
wertealgorithmen enthilt. Das Programm wurde vom ”"Institut fiir Umweltphysik”
(IUP) der Universitéit Bremen entwickelt (IUP-Webseite, 2012). Neben Radianzen so-
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wie Wichtungsfunktionen und Luftmassenfaktoren konnen auch aktinische, aufwérts-
und abwértsgerichtete, diffuse und totale Strahlungsflussdichten modelliert werden.
Das Wellenlédngenspektrum reicht von UV bis NIR (175 nm - 2400 nm).

SCIATRAN wurde u.a. entwickelt, um Simulationen des Radianzspektrums, welches
vom Weltraum aus gemessen wird, zu berechnen. Weiterhin ist es moglich, Modellie-
rungen fiir bodengebundene sowie flugzeuggetragene Messungen durchzufiihren. Fiir
die spektralen Messungen der gestreuten solaren Strahlung koénnen alle Messgeome-
trien sowie Positionen der Instrumente beriicksichtigt werden. Fiir die Berechnun-
gen innerhalb der Atmosphére sind die gasformigen Bestandteile und AOD in den
Simulationen implementiert. Die Erdoberfliche wird als Lambertscher Reflektor mit
wellenldngenabhéingiger Albedo angesehen. Eine bidirektionale Reflektanzverteilung
ermoglicht mit Hilfe von Parametrisierungen die Beriicksichtigung einer Vielzahl von
Oberflachentypen.

LibRadtran (Library for Radiative transfer) umfasst verschiedene Strahlungstransfer-
routinen (LibRadtran-Webseite, 2012). Das Hauptprogramm ist UVspec, womit sich
spektrale Irradianzen und aktinische Strahlungsflussdichten im Bereich von 120 nm
bis 100 um bestimmen lassen. Das Programm polRadtran erméglicht polarisationsab-
héngige Berechnungen. In Kapitel 4 werden daraus Stokes-Vektorelemente und DOLP-
Werte, die mittels PolRadtran berechnet werden, mit Messwerten aus Litang des Dual-
Polar Sonnenphotometers verglichen.

3.5 Transportmodelle

Transportmodelle werden genutzt, um mogliche Quellgebiete fiir Aerosole zu ermitteln
und daraus den Aerosoltyp zu evaluieren. Einerseits werden Trajektorien berechnet
und andererseits werden Massenkonzentrationen angegeben. Im spéteren Kapitel wer-
den Messbeispiele mit Berechnungen der Modelle verglichen. Neben den Modellen ist es
moglich zusétzliche Informationen mit Hilfe von Satellitenbeobachtungen zu erhalten.
Mit Messungen von "MODerate Resolution Imaging Spectrometer” (MODIS), wel-
ches auf den Satelliten Terra und Aqua installiert ist, konnen Karten erstellt werden,

die Informationen iiber Biomassenverbrennung und Waldbrénde in einem bestimmten
Zeitraum liefern (MODIS-Webseite, 2012).

Das "HYbrid Single-Particle Lagrangian Integrated Trajectory”-Modell (HYSPLIT)
wurde von dem ” Air Resources Laboratory” (ARL) der ”National Oceanographic and
Atmospheric Administration” (NOAA) aus den USA entwickelt. Es dient u.a. der Ana-
lyse von Quellgebieten der advehierten Luftmassen. Weiterhin wird es auch fiir die
Vorhersage der Ausbreitung von verschiedenen Partikeln, wie z.B. Vulkanasche, Ruf3
aus Waldbranden oder radiaktivem Material verwendet. HYSPLIT ist ein Hybridmo-
dell, welches sowohl das Euler- als auch das Lagrange-Verfahren in die Berechnungen
einbezieht. Die Eulerrechnung setzt das Koordinatensystem und die dazugehorigen Git-
terpunkte in einem 3-dimensionalen Gitter fest und die Lagrangerechnung beschreibt
die Bewegung eines Luftpakets mit Hilfe von Trajektorien. Die Berechnungen basieren
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auf der Grundlage meteorologischer Parameter verschiedener Wettermodelle. In dieser
Arbeit werden mit Hilfe von HYSPLIT aus verschiedenen Héhen Riickwartstrajektorien
von Luftpaketen berechnet, woraus sich Riickschliisse iiber die Quellgebiete des heran-
transportierten Aerosols ziehen lassen (ARL-Webseite, 2012).

FLEXPART ist ein Lagrange-Partikeldispersionsmodell des ”Norwegischen Instituts
fir Luftuntersuchung” (NILU), welches Angaben iiber die Herkunft und das Alter
natiirlicher oder anthropogener Aerosolbelastung einer Luftmasse gibt. Die Simulierung
erfolgt sowohl fiir mesoskalige und weitreichende Luftmassentransporte, als auch fiir
Diffusion und die Ablagerung von feuchten und trockenen Partikeln sowie radioaktivem
Fallout. Fiir die Berechnung der Riickwéartstrajektorien und der damit notwendigen
meteorologischen Parameter werden die Daten des US-amerikanischen Wettermodells
”Global Forecast System” (GFS) und des européaischen Wettermodells ” European Cen-
tre for Medium Range Weather Forcasts” (ECMWF) verwendet. Fiir jede Simulation
werden die Trajektorien von 50000 Partikeln unter Beriicksichtigung von Turbulenz und
Konvektionsparametrisierungen berechnet. Daraus lésst sich eine Wahrscheinlichkeits-
dichte iiber die Herkunft des Aerosols ermitteln. Die globale Auflésung betragt 1°x1°
und bei einer grofen Anzahl von simulierten Partikeltrajektorien 0.5°x0.5° (NILU-
Webseite, 2012, Stohl et al., 2005).

"Dust REgional Atmospheric Model” (DREAM) ist ein Vorhersagemodell des ”Barce-
lona Supercomputing Center” (BSC) aus Spanien fiir Wiistenstaub, welches auf nicht-
linearen Euler-Partialgleichungen basiert. Dabei werden zunéchst bodennahe Turbu-
lenzen berticksichtigt, welche den Staub aufwirbeln. Besonderer Wert wird dabei auch
auf die Parameter der Oberflichenbeschaffenheit wie Bodenfeuchte und -typ und Ve-
getationsart gelegt, da dies ausschlaggebend fiir den Staubtransport vom Boden in die
Atmosphére ist. Die Berechnung beruht auf Gitterpunkten, wobei die Vegetation eine
Auflésung von 1 km und die Bodenbeschaffenheit eine Auflosung von 4 km hat. Der
Aerosoltransport vom Quellgebiet weg, erfolgt mit Hilfe des Windes, wobei Modell-
daten des ECMWEF und ”National Centers for Environmental Prediction” (NCEP) in
das Transportmodell eingehen. Durch thermodynamische Prozesse und Regen wird der
Staub trocken bzw. feucht ausgefillt (BSC-Webseite, 2012, Nickovic et al., 2001, Pérez
et al., 2003).

”Navy Aerosol Analysis and Prediction System” (NAAPS) wurde als globales Aerosol-
vorhersagemodell fiir die US Navy durch das ”Naval Research Laboratory” (NRL) aus
den USA entwickelt. Es ist ein dreidimensionales Eulermodell, welches die Ausbreitung
von vier Aerosoltypen berechnet: Rauch, Staub, feste Sulfate und gasformiges Schwe-
feldioxid. Dabei werden keine Wechselwirkungen untereinander beriicksichtigt, sondern
allein der Massentransport. Die meteorologischen Parameter liefert das ”Navy Opera-
tional Global Atmospheric Prediction System”-Modell (NOGAPS). NAAPS ist somit in
der Lage 120-Stunden-Vorhersagen fiir die Partikelausbreitung im Intervall von 6 Stun-
den und einer horizontalen Auflésung von 1°x1° zu modellieren (NRL-Webseite, 2012).
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3.6 Ergebnisse vor der Megacities-Kampagne

Im Rahmen der Messkampagne ”Program of Regional Integrated Experiments of Air
Quality over PRD 2004” (PRIDE-PRD 2004) im PRD fand von Oktober 2004 bis
November 2004 in China eine Charakterisierung der optischen Eigenschaften des an-
thropogenen Aerosols mit Hilfe von Lidar- und Sonnenphotometermessungen statt
(Ansmann et al., 2005). Die Messungen erfolgten in Xinken im Siiden der Provinz
Guangdong. Die AOD hatte wihrend der Messkampagne im Mittel den Wert 0.92 und
liegt damit deutlich iiber den Beobachtungen der Jahrzehnte davor. 1960 betrug die
AOD in der Guangdong Provinz im Mittel 0.5 bis 0.55 und 1990 bereits 0.75 bis 0.8
(Luo et al., 2001). Der Angstrém-Exponent fiir die Wellenlingen zwischen 380 nm und
500 nm variierte wihrend PRIDE-PRD 2004 zwischen 0.65 und 1.35 (im Mittel 0.97).
Der iiberwiegend hohe Angstrém-Exponent ist typisch fiir Regionen in China mit hoher
Einwohnerzahl, wachsenden Stadten, sich verkleinernden Vegetationsflichen und aus
Industrieverbrennungen in hoher Anzahl ausgestofiener RuBlpartikel (Li et al., 2003).

Wihrend PRIDE-PRD 2004 wurde weiterfithrend der Einfluss von absorbierenden Par-
tikeln auf den Strahlungshaushalt untersucht (Wendisch et al., 2008). Dabei wurden
auch die aerosoloptischen Eigenschaften aus Nephelometer- und Absorptionsphotome-
termessungen genutzt. Die Messungen dienen als Grundlage fiir ein Strahlungstrans-
fermodell. Es wurde festgestellt, dass durch die hohe Aerosolbelastung im PRD sich
solare Erwérmungsraten von bis zu 10 K pro Tag am oberen Rand der Aerosolschicht
ergeben konnen. Dies kann zu einer Stabilisierung der Atmosphére und folglich zu einer
tieferen Grenzschichthohe fithren, da die thermische Turbulenz geringer wird.
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Abbildung 3.4: AOD und Angstrém-Exponent (Monatsmittelwerte) 2004-2007 fiir drei
Stationen des CSHNET: Beijing Forest (115.43° O, 39.97° N, 1120 m
iber NN, schwarze Kurve), Dinghu Mt. (112.53° O, 23.17° N, rote Kur-
ve, 300 m iiber NN), Xishuangbanna (101.27° O, 21.90° N, 570 m iiber
NN, blaue Kurve), (Wang et al., 2011).
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Wang et al. (2011) haben 3-Jahres-Messdaten des ” Chinese Sun Hazemeter Network”
(CSHNET) fiir verschiedene Regionen Chinas ausgewertet. Es wurde beobachtet, dass
die ortliche Variabilitdt der Aerosolbelastung Jahreszeiten abhéngig ist. Die Abb. 3.4
zeigt exemplarisch die Messreihen der AOD und des Angstrém-Exponenten fiir drei
Standorte von denen sich Dinghu Mt. (rote Kurve) im PRD, Beijing Forest (schwarze
Kurve) im Nordosten und Xishuangbanna (blaue Kurve) im Siidwesten befindet. Die
grofite AOD im PRD wurde mit Werten von 1.1 bei einer Wellenlédnge von 500 nm in den
Friihlingsmonaten festgestellt. Verbunden damit waren eine schwéchere Niederschlag-
sintensitdt und geringere Windgeschwindigkeiten, wodurch die Partikelakkumulation
begiinstigt wurde. Im Jahresmittel betriigt die AOD 0.66 + 0.21 und der Angstrom-
Exponent 1.00 + 0.41. Der Angstrom-Exponent weist iiber das gesamte Jahr hohe Wer-
te auf. Dies ist durch eine hohe Rufipartikelanzahl aus der Verbrennung von Biomasse
und fossilen Energietragern zu erkléren.

Von Huang et al. (2009) wurde der Polarisationsgrad in Abhéngigkeit vom Streuwinkel
fiir verschiedene Himmelsbedingungen untersucht. Bei wolkenfreiem Himmel wird bei
einem Streuwinkel von 90° das Maximum von DOP mit 0.49 erreicht. Bei diinner
Bewolkung betrigt das Maximum des DOP 0.357 und verschiebt sich hin zu kleineren
Streuwinkeln um 2°, welches auf eine héhere Anzahl an Wolkentropfchen und Partikeln
zuriickgefiihrt wird. Bei einer Bedeckung mit dicken Wolken zeigen die Messungen
des DOP grofie Fluktuationen und das DOP-Maximum erreicht nur noch 0.17. Das
Maximum des DOP verschiebt sich weiter zu kleineren Streuwinkeln und erreicht den
grofften Wert bei 87°.
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Abbildung 3.5: Streuwinkelabhéngiger DOLP bei 440 nm, 500 nm, 870 nm, 1020 nm
und 1640 nm fiir verschiedene PartikelgroBen (Li et al., 2009).

Li et al. (2009) haben den DOLP bei fiinf Wellenldngen (440 nm, 500 nm, 870 nm,
1020 nm und 1640 nm) aus Messungen mit einem Cimel Dual-Polar Sonnenphotometer
bestimmt (Abb. 3.5). Aus den damit verbundenen Messungen der diffusen Himmels-
strahlung sind nach Bestimmung der Groflenverteilung die Messungen einteilbar, bei
denen die AOD iiberwiegend vom Akkumulationsmodus (Partikelgrofie ca. 0.1 pum -
1 pm), vom groben Modus (Partikelgrofle ca. 1 pm - 10 pm) bzw. einer Mischung
von beiden Moden bestimmt wurde. Beim Akkumulationsmodus nimmt das DOLP-
Maximum von 340 nm zu 1640 nm Wellenldnge zu. Bei Partikeln, welche dem groben
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Modus entsprechen, kehrt sich der spektrale Gang um. Folglich weisen die kurzen Wel-
lenlangen hohere DOLP-Maxima auf als die langeren Wellenldngen. Fiir eine Mischung
beider Moden wird der Wellenlangengang, d.h. die Abstédnde zwischen den DOLP-
Maxima der Wellenldngen, kleiner.
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4 Molekiilstreuung am Beispiel in
Litang

Vom 13.10.2011 bis 16.10.2011 erfolgte im Rahmen eines gemeinsamen Experiments
mit dem Institute of Remote Sensing Applications (IRSA aus Peking, China) eine
Kalibrierungskampagne in Litang (29°58’33”N, 100°15’43”0O) in der Provinz Sichuan
(Abb. 4.1). Litang liegt auf 3950 m iiber NN auf dem Tibetischen Plateau. Diese Hohe
qualifiziert den Ort fiir die Kalibrierung von Sonnenphotometern, da Messungen in
einer nur noch aus Molekiilen bestehenden Atmosphére durchgefithrt werden kénnen.
Weitere Teilnehmer der Kalibrierungskampagne waren neben dem TROPOS, das Anhui
Institute of Optics and Fine Mechanics (AIOFM aus Hefei, China) und das LOA. Im
Folgenden wird auf das Kalibrierungsprinzip der Sonnenphotometermessungen einge-
gangen. Da in Litang auflerdem Messungen zum Polarisationszustand der Atmosphére
iiber der planetaren Grenzschicht erfolgten, ist eine Beschreibung der Polarisationsei-
genschaften nach Molekiilstreuung moglich. Es erfolgt ein Vergleich der aus den Mes-
sungen abgeleiteten Polarisationszustandsgrofien (Stokes-Elemente, DOLP) mit Mo-
dellrechnungen der Strahlungstransferprogramme LibRadtran und SCIATRAN, welche
am Leipziger Institut fiir Meteorologie (LIM aus Deutschland) durchgefiihrt wurden.

4.1 Kalibrierung

Um eine dauerhafte und genaue Datenqualitdt der Messwerte zu gewéhrleisten, soll-
ten Sonnenphotometer regelméflig im Abstand von 1 bis 2 Jahren kalibriert werden.
Im Laufe der Zeit altern die Filter und die Kalibrierungskonstanten miissen neu be-
stimmt werden. Fiir die verschiedenen Messparameter werden drei Kalibriermethoden
angewandt: direkte Sonnenstrahlung (1), diffuse Himmelsstrahlung (2) und lineare Po-
larisation der diffusen Himmelsstrahlung (3).

Bei der Messung der direkten Sonnenstrahlung (1) wird mit Hilfe der Langley-Plot-
Methode die Strahlung bestimmt, welche das Photometer am &dufleren Rand der At-
mosphére messen wiirde. Dabei erfolgt die Messung der direkten solaren Strahlung bei
verschiedenen Sonnenzenitwinkeln. Das Prinzip beruht auf der spektralen Extinktion
und dem daraus folgenden Lambert-Beer-Bouguer-Gesetz (vgl. Glg. 2.5). Die Mes-
sungen werden logarithmisch gegen die optische Luftmasse aufgetragen. Mittels Ex-
trapolierung der optischen Luftmasse auf Null erhélt man die aufleratmosphérische
Einstrahlung. Uber einen Vergleich der bekannten solaren Strahlung am Oberrand der
Atmosphére und den Messungen wird die Kalibrierkonstante bestimmt.
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Abbildung 4.1: Kalibrierung des Dual-Polar Sonnenphotometers in Litang (3950m), Si-
chuan Provinz (Volksrepublik China), Oktober 2011 (links) und Topo-
grafiekarte von China, wobei der gelbe Stern Litang markiert (rechts),
(Informationswebseite fiir China, 2012).

Eine wichtige Voraussetzung fiir die Durchfithrung der Kalibrierung sind konstante
atmosphérische Bedingungen und ein geringer Partikelgehalt wihrend der gesamten
Messzeit. Fiir Messungen nahe des Meeresspiegels ist dies nur unzureichend gewéhr-
leistet, weshalb die Langley-Kalibrierung im Hochgebirge oberhalb der atmosphérischen
Grenzschicht durchgefiihrt wird.

Um die Messungen der diffusen Himmelsstrahlung (2) von digitalen Zahlraten in Ra-
dianzen umzurechnen, werden weitere Kalibrierungkoeffizienten benétigt. Im Labor
von PHOTONS wird die Kalibrierung der Sonnenphotometer fiir Messungen der diffu-
sen Himmelsstrahlung mit einer Ulbrichtkugel durchgefiihrt. Durch den Vergleich der
bekannten Strahlung mit der vom Gerét gemessenen Strahlung kénnen die Kalibrie-
rungskonstanten bestimmt werden.

Fiir die Polarisationskalibrierung (3) sind zwei Schritte notwendig (Li et al., 2009). Im
ersten Schritt wird eine Radianzkalibrierung fiir L,, (x = 1, 2, 3) durchgefiihrt. Die
Glg. 2.37 kann somit zu einer Funktion von Rohsignalen und Kalibrationsparametern
vereinfacht werden. Diese Parameter konnen iiber eine unpolarisierte Strahlungsquel-
le (Ulbrichtkugel) bestimmt werden. Im zweiten Schritt wird die DOLP-Verdnderung
durch die Polarisationsfilter untersucht, was mit einer polarisierten Strahlungsquelle
im Labor durchgefiihrt wird. Im Labor von PHOTONS wird hierfiir eine Ulbrichtkugel
mit in Ausstrahlrichtung installierten Glasscheiben mit bekanntem Brechungsindizes
verwendet (POLBOX-System). Durch diese Anordnung ist die Strahlung linear pola-
risiert und der DOLP kann zwischen 0 und 0.6 eingestellt werden. Der Nachteil des
POLBOX-Systems ist das geringe Signal bei 340 nm und 380 nm. Es wurde daher eine
alternative Methode fiir die Polarisationskalibrierung entwickelt, bei welcher mittels
der an einer Wasseroberfliache reflektierten direkten Sonnenstrahlung gemessen wird
(Li et al., 2010).

In Litang erfolgte die Kalibrierung der AOD bei allen Wellenléngen. In Abb. 4.2 ist ein
Langley-Plot fiir die Wellenléinge von 500 nm dargestellt. Die AOD betrug wahrend
der Messung 0.038. Um eine dem AERONET entsprechende Datenqualitit zu garan-
tieren, miissten Kalibrierungen der direkten Sonnenstrahlung iiber einen Zeitraum von
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mehreren Wochen durchgefiithrt werden. Um einen zu langen Ausfall der Messgerite
zu vermeiden, werden die Sonnenphotometer mit ” Master”-Sonnenphotometern inter-
kalibriert. Diese Geréte werden iiber mehrere Monate kalibriert und dann fiir Interka-
librierungen von AERONET-Sonnenphotometern zur Verfiigung gestellt. Ein solches
”Master”-Sonnenphotometer wurde auch in Litang fiir die Interkalibrierung genutzt.
Wahrend der Messungen der polarisierten diffusen Himmelsstrahlung zeigte sich, dass
die Wellenlédngen 340 nm und 380 nm keine zufriedenstellenden Ergebnisse lieferten und
fiir wissenschaftliche Studien nicht verwendet werden konnten. Eine erneute Kalibrie-
rung ist daher notwendig, um die Daten dieser beiden Wellenléngen auszuwerten. Die
gesamte Auswertung der Messdaten des Cimel CE318-DP erfolgt auf der Grundlage
der Kalibrierungen, die von PHOTONS und in Litang durchgefiihrt wurden.
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Abbildung 4.2: Langley-Plot vom 14. Oktober 2011 in Litang fiir die Wellenldnge
500 nm, 0:30-5:30 UTC.

4.2 Vergleich mit Modellrechnungen

Um den Polarisationszustand der diffusen Himmelsstrahlung in einer partikelbelaste-
ten Atmosphére charakterisieren zu kénnen, ist es wichtig, das Streuverhalten der Mo-
lekiile in einer reinen Rayleigh-Atmosphére zu betrachten. Mittels der Rayleigh-Theorie
konnen die einzelnen Parameter I, (), U und V bestimmt werden. Die Voraussetzung
ist, dass die Anzahl der Molekiile in einem ” Luftpaket” im Vergleich zu der Anzahl an
Partikeln grof} ist. Daraus folgt, dass der Einfluss der Molekiilstreuung auf den DOLP

27



am grofiten ist (Coulson, 1988). Molekiile sind gegeniiber Partikeln bessere Polarisierer,
wodurch die Molekiile einen gréeren DOLP verursachen als Partikel (vgl. Kapitel 2.3).
Die Messungen des Polarisationszustands in grofler Hohe bei annédhernd partikelfreier
Luft ermoglichen einen Vergleich mit den theoretisch berechneten Stokes-Parametern
I,Q, U,V und DOLP.

Bei dem Experiment in Litang wurden auch Messungen zum Polarisationszustand der
diffusen Himmelsstrahlung durchgefiihrt. Fiir den Streuwinkel © = 0 existieren kaum
Messwerte, da der genutzte Detektor fiir die Messung des Polarisationszustands mit der
Empfindlichkeit an die diffuse Himmelsstrahlungsmessung angepasst sein muss und des-
halb bei direkten Sonnenstrahlungsmessungen in Séttigung geht. Zum Messzeitpunkt
betrug die AOD 0.04 und die molekiiloptische Dicke 0.15.
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Abbildung 4.3: Vergleich des linearen Polarisationsgrads vom 14.10.2011, 03:34 UTC
in Litang, 440 nm Wellenldnge, gemessener Wert (schwarze Kurve),
theoretisch maximaler Wert bei Rayleighstreuung (rote Kurve), nach

Glg. 2.44.

Die Abb. 4.3 zeigt einen Vergleich des gemessenen DOLP und des mit Hilfe von Glg.
2.44 bestimmten theoretisch maximal moéglichen DOLP unter Rayleighbedingungen.
Der Verlauf der beiden Kurven des DOLP ist anndhernd konstant, mit einem Mi-
nimum bei © = 0° und einem Maximum bei © = 90° (Rayleigh=0.94, Litang=0.80).
Messungen von Coulson (1980) wiesen ein DOLP-Maximum unter Rayleighbedingun-
gen von 0.855 auf. Die Differenz iiberschreitet den Fehlerbereich des Sonnenphotome-
ters von 5% deutlich, wodurch dies nicht die alleinige Ursache fiir die Abweichung sein
kann. Der Unterschied zwischen Messdaten und der Rayleigh-Theorie ldsst sich aus
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der durch Partikel in der Atmosphére hervorgerufenen Mehrfachstreuung der diffusen
Himmelsstrahlung erkléren. Ein weiterer nicht zu vernachléssigender Einfluss, welcher
die Polarisationseigenschaften aufferdem veréndern kann, sind die Bodeneigenschaften,
wodurch die einfallende Strahlung an der Erdoberflache reflektiert wird.

Die Abb. 4.4 zeigt den mittels Glg. 2.35 aus den Messungen in Litang bestimmten
Stokes-Parameter () und den aus der Miillermatrix Glg. 2.44 unter Rayleighbedin-
gungen theoretisch berechneten Stokes-Parameter (). Das Minimum liegt laut Theorie
mit -0.7 bei 90° und weist einen cosinusformigen Verlauf auf. Die Messung hingegen
zeigt eine Differenz von 15° auf und erreicht das Minimum bei 105°. AuBerdem ist
der Kurvenverlauf im Bereich des Minimums um einen Faktor 2 kleiner gegeniiber den
Berechnungen als Folge verringerter Seitwértsstreuung wahrend der Messungen. Im
Bereich sehr kleiner Streuwinkel sind die Ergebnisse der Berechnungen kleiner als die
der Messungen. Eine mégliche Ursache kénnte in der hheren Vorwiértsstreuung im Be-
reich kleiner Streuwinkel liegen, welche durch den Einfluss von Partikeln hervorgerufen
wird. Grundsétzlich ldasst sich im Nachhinein erkennen, dass in Litang keine idealen
Rayleighbedingungen mit partikelfreien Luftmassen vorherrschend waren und durch
Streuprozesse, aufgrund von Partikeln, Abweichungen in den Polarisationseigenschaf-
ten entstanden. In diesem Bezug konnte sich die Entfernung des Messstandorts zur
nahe gelegenen Stadt Litang, die ca. 1 km betrégt, auf die Messungen ausgewirkt ha-
ben. Aufgrund der geringen Entfernung ist es wahrscheinlich, dass die Messungen von
urbanen Aerosolen aus Verkehr und Haushalten beeinflusst wurden. Weiterhin kénnen
fiir die Ursache der unterschiedlichen Polarisationseigenschaften advehierte Luftmassen
sein, welche z.B. Staub enthalten kénnen.

Die in Abb. 4.5 dargestellte Volumengrolenverteilung der Sonnenphotometermessung
zeigt das Vorhandensein groflerer Partikel, durch das fiir diese Hohe verhéltnismafig
grofle Volumen der Partikel im Bereich von 1 pym bis 15 pm. Es liegt also nahe, dass die
gemessenen Polarisationseigenschaften in Litang durch Partikel beeinflusst wurden.
Abbildung 4.6 zeigt den DOLP bei verschiedenen Streuwinkeln und bei verschiedenen
Wellenlédngen. Der grofite Wert des DOLP betrégt 0.8 bei 440 nm Wellenlénge und bei
einem Streuwinkel von 90°. Dieses Maximum des DOLP verringert sich von 440 nm
zu groferen Wellenléngen hin. Bei der Wellenldnge von 1640 nm betrédgt der grofite
DOLP nur etwa 0.3. Diese Wellenldngenabhéngigkeit des DOLP wird dem Vorhand-
sein grofer Partikel zugeordnet (Li et al., 2009). Ohne den Einfluss von Partikeln wire
im Hochgebirge ein umgekehrter spektraler Gang zu erwarten, bei dem der DOLP bei
400 nm Wellenléinge am kleinsten und bei 1640 nm am grofiten ist.
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Abbildung 4.4: Vergleich des Stokes-Parameters () vom 14.10.2011, 03:34 UTC in Li-
tang, 440 nm Wellenlédnge, nach Glg. 2.35 und 2.44.
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Abbildung 4.5: VolumengroéBenverteilung vom 14.10.2011, 03:03 UTC in Litang.

30



0,9 T T T T T T T T T T T T T T T T

038 1| = 40nm _/'/'7'\.\ ]
0,7 - 670 nm s b i
] | —a—870mm o '\ ]
0,64 | —w—1020nm / u ]
1 | —¢—1640nm Va \.
0!5 . " - A’A \ N
o ) ./ A/A/:V’ViA A .\
= 0,4 v N .
O J ./ A /< / VW\A\ A [ | J
© 03 [T A i
[} u / *
J ./ /e/ * /‘ \‘/0/’\ \V\A\
0,2 Y #g/ / % ‘/0\ \'Qx i
I /'/ oo ‘\’\ ’/’ i
0’1 ] -ty :’;’, /’/ ]
0.0 - XX I i
T T T T T T T T

T — T T T T — 1
20 0 20 40 60 80 100 120 140
Streuwinkel [°]

Abbildung 4.6: Spektraler DOLP vom 14. Oktober 2011, 03:22 - 03:34 UTC in Litang,
Sonnenzenitwinkel: 53.86°.
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Abbildung 4.7: Vergleich des Stokes-Parameters I vom 14.10.2011, 01:26 UTC in Li-
tang, Sonnenzenitwinkel 76.55°, 440 nm Wellenlénge.

31



0,04 - .

® —&— Q_gemessen (normalisiert
1 mit Korrekturfaktor 50)
0,02 —e— Q_simuliert (normaliert) T

000] o '*\\. /' i
0,024 .\. / ]
0,044 .\\\ / ]
0,04 \\:\55\1\ ./. 1

-0,06

Q (normalisiert)

e, L /
-0,08 - \°\.¥-E\E~§~E-ﬁ‘§'¥

T T T T T T T T T T T T T T T T T T
20 0 20 4 60 80 100 120 140 160

Streuwinkel [°]

Abbildung 4.8: Vergleich des Stokes-Parameters () vom 14.10.2011, 01:26 UTC in Li-
tang, Sonnenzenitwinkel 76.55°, 440 nm Wellenlénge.

Die Modellrechnungen mit SCTATRAN und LibRadtran liefern die Stokes-Parameter
I und @ sowie den DOLP fiir den 14. Oktober 2011, 01:26 UTC in Litang. In den
Simulationen wurde neben der Rayleighstreuung (Rayleighoptische Dicke = 0.15) auch
die Streuung durch Partikel mittels AOD (0.04) und Volumengroenverteilung beriick-
sichtigt. In Abb. 4.7 ist ein Vergleich des gemessenen und des berechneten Stokes-
Vektors I dargestellt. Die Werte wurden normiert, wobei die Messungen an die Modell-
daten mit einem Korrekturfaktor von 150 angepasst wurden. Dies weist grofle Unter-
schiede auf, welche sich nicht auf Messungenauigkeiten zuriickfithren lassen. Mégliche
Ursachen konnten die gewéhlten Anfangsbedingungen der Simulation bzw. der Abwei-
chungen der Berechnungen infolge Mehrfachstreuung sein, welche vom Modell nicht
beriicksichtigt wurden. Signifikant ist die Differenz im Vorwéartsstreupeak. Als Ursache
wird eine Unterschétzung der Partikelgréfie durch das Modell angenommen, da grofiere
Partikel eine stiarkere Vorwértsstreuung zur Folge haben. Die Kurvenverldufe stimmen
zwischen 20° und 80° nahezu iiberein. In Abb. 4.8 sind der gemessene und berechne-
te Stokes-Parameter () dargestellt. Fiir die Simulation gelten die gleichen Parameter.
Bei der Normierung betrédgt der Korrekturfaktor allerdings 50. Zu erwarten wére ein
vergleichbarer Faktor wie beim Stokes-Parameter I. Die Differenz der Korrekturfak-
toren verdeutlicht ebenso Unstimmigkeiten zwischen Messungen und Berechnungen.
Das Minimum des gemessenen Stokes-Parameters ) wird bei einem Streuwinkel von
105° erreicht, wobei die Modellierung das Minimum bei 80° anzeigt. Daneben zeigt
der Kurvenverlauf weitere Unterschiede, die weit aulerhalb des Fehlerbereichs von 5%
liegen. Unter Rayleighbedingungen betrigt der Stokes-Parameter U = 0. Mittels Son-
nenphotometer lasst sich jedoch ein Stokes-Parameter U messen. Dies verdeutlicht
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erneut den Einfluss der Partikel durch Grofle, Form und Absorptionseigenschaften auf
die Streu- und Polarisationseigenschaften. Vom Modell wurde ein U von nahezu 0 er-
mittelt (Abb. 4.9).

Eine wichtige abgeleitete Grofle der Stokes-Parameter ist der DOLP. Der Vergleich
fiir die Messung am 14. Oktober 2011 ist in Abb. 4.10 dargestellt. Der Kurvenver-
lauf zwischen 20° und 80° zeigt Ubereinstimmungen, auch betrigt die Differenz des
DOLP-Maximums nur 0.022, jedoch stimmt die Position des Maximums von 80° der
Modellrechnung mit keiner Theorie und Messung iiberein. Infolge von grofien Streu-
ern verschiebt sich das Polarisationsmaximum um 1° bis 3° zu kleineren Streuwinkeln
(Huang et. al, 2010). Jedoch ist der Einfluss der Partikelstreuung gegeniiber der Mo-
lekiilstreuung in Litang sehr gering, wodurch sich Abweichungen bei den Modellwerten
von 10° nicht erklédren lassen.

Anhand der Messungen in Litang zeigt sich der Einfluss der Molekiilstreuung auf den
Polarisationszustand der diffusen Himmelsstrahlung. Ein hoher linearer Polarisations-
grad und ein Maximum bei 90° Streuwinkel lassen sich mit der Rayleigh-Theorie er-
klaren. Durch eine AOD von 0.04 wird jedoch ein nicht zu vernachléssigender Einfluss
der Partikelstreuung deutlich. Folglich weichen die Stokes-Parameter @ und U von den
idealen Werten der Rayleighberechnungen ab und der DOLP wird vermindert. Die Si-
mulationsberechnungen zeigen zwar Ubereinstimmungen mit den Messdaten, werden
aber fiir weitere Betrachtungen aufgrund der grofien Abweichungen nicht herangezogen.
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Abbildung 4.9: Vergleich des Stokes-Parameters U vom 14.10.2011, 01:26 UTC in Li-
tang, Sonnenzenitwinkel 76.55°, 440 nm Wellenlénge.
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5 Messkampagne Megacities

Das interdisziplindre Schwerpunktsprogramm der deutschen Forschungsgemeinschaft
(DFG) unterstiitzt seit 2007 die Arbeit von Geographen, Stadtplanern, Architekten,
Hydrologen, Soziologen, Gesundheits- sowie Atmosphéirenwissenschaftlern besonders
in den Metropolregionen Dhaka in Bangladesh und Guangzhou in China. Diverse Pro-
jekte untersuchen unterschiedliche Probleme und Fragestellungen, die in Megastéddten
auftreten, wie z.B. Stadtentwicklung, Luftverschmutzung und Gesundheit. Im Rah-
men des Projekts ”Aerosol and health mapping over megacities” (dt.:” Megastidte:
Informelle Dynamik des globalen Wandels” (Megacities)) werden vom LIM, TROPOS
und Uni Bielefeld Untersuchungen zum verédnderten Strahlungshaushalt durch Parti-
kel sowie Erkrankungen, welche sich auf anthropogene Partikelbelastung der Atemluft
zuriickfithren lassen, in Guangzhou durchgefiihrt.

Fiir diese Untersuchungen wurde von Oktober 2011 bis Juli 2012 in Guangzhou/PRD
ein gemeinsames Experiment vom LIM, dem TROPOS, dem IRSA, der Universitit
Bielefeld (Deutschland), der Sun Yat-sen Universitat (Guangzhou, China), der Taiwan
National Tsing Hua Universitdt und der Montana Universitat (USA) durchgefiihrt.
Das Ziel des Experiments ist die Charakterisierung der vertikalen Verteilung und opti-
schen sowie mikrophysikalischen Parameter des Aerosols. Zusétzlich wird von Gesund-
heitswissenschaftlern ein Zusammenhang zwischen Erkrankungen und aerosolrelevanter
Verschmutzung untersucht.

Guangzhou liegt im Siiden Chinas in der Provinz Guangdong am Ufer des Perflus-
ses 100 km nordwestlich von Hongkong. Die Region des PRD, welche eine Flache von
ca. 62500 km? besitzt, umfasst neben Guangzhou weitere GroBstiidte wie Dongguan,
Shenzhen, Zhongshan und Hongkong. Damit ist dies eines der am dicht besiedelten
Gebiete in China und wird aufgrund seiner weltweiten industriellen Bedeutung oft als
”"Werkbank der Welt” bezeichnet. Mit dem standigen Wirtschaftswachstum ist eine ste-
tige Zunahme der Schadstoffemission und der Partikelbelastung zu beobachten (Luo
et al., 2001). Das Gebiet des PRD riickt daher zunehmend in den Fokus von Studien,
welche die Luftqualitdt untersuchen.

In Abb. 5.1 ist die geografische Lage der Messstation dargestellt. Alle Messgerite wur-
den auf dem Dach eines Gebédudes der Sun Yat-sen Universitdt auf dem Ostcampus in
Guangzhou (23°04°08”N, 113°22°52” O, ca. 23.5 m iiber NN) installiert.
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Abbildung 5.1: Gebiet des PRD, wobei der rote Kreis den Messstandort markiert (In-
formationswebseite fiir China, 2012).

5.1 Meteorologische Bedingungen

Im PRD herrscht subtropisches bis tropisches Klima mit einer Jahresmitteltempera-
tur von 21.8 °C (Abb. 5.2). Das Wetter wird durch die asiatische Monsunzirkulation
geprigt. Mit der Anderung der Lage der intertropischen Konvergenzzone dreht die
Hauptwindrichtung in den Sommermonaten von siidlichen Windrichtungen auf nord-
nordostliche Richtungen in den Wintermonaten. Durch die starke Sonneneinstrahlung
im Sommer bildet sich {iber dem Kontinent eine markante Tiefdruckrinne, wodurch
warme und feuchte Luftmassen vom Siidchinesischen Meer auf den Kontinent trans-
portiert werden. In der Regenzeit, die von April bis September andauert, fallen ca.
100 mm bis 300 mm Regen pro Monat. Im Winter ist die solare Einstrahlung geringer
und der Kontinent kiihlt sich durch terrestrische Ausstrahlung ab. Daraus resultiert
ein kontinentales Hochdruckgebiet, das trockene Polarluft Richtung Siiden transpor-
tiert. Von Oktober bis Mérz fallen in der Trockenzeit daher nur ca. 20 mm bis 90 mm
Niederschlag pro Monat.

Die in Abb. 5.3 und Abb. 5.4 dargestellten Messungen einer in der Néhe zur Mess-
station befindlichen Wetterstation verdeutlichen den Temperaturverlauf und die Nie-
derschlagsmengen wihrend der Messkampagne. Nach anfianglich kréiftigen Regenfillen
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im November 2011 setzte sich trockenes Wetter durch, so dass im Dezember 2011 kein
Niederschlag registriert wurde. Von Januar 2012 bis Mitte Mé&rz 2012 gab es zahl-
reiche Tage mit starker BewoOlkung und Niederschlag. Die Ursache lag in dem 2012
schwécher ausgepriagtem Kontinentalhoch, wodurch nicht - wie zu dieser Jahreszeit
normalerweise {iblich - trockene Luft vom Kontinent nach Siiden geleitet wurde, son-
dern feuchte Luftmassen aus der Region des Siidchinesischen Meeres dominierten. Wei-
terhin wird die erhohte Niederschlagsaktivitéit im siidostasiatischen Raum auf ein ”"La
Nina”-Ereignis zuriickgefiihrt (NOAA-Webseiten, 2012, Philander, 1990). Dies geht mit
iiberdurchschnittlichen Luftdruckunterschieden zwischen Siidamerika und Siidostasien
einher. Das warme Oberflichenwassers des Ostpazifiks wird durch die verstiarkte Wal-
kerzirkulation nach Siidostasien getrieben. Daraus resultiert, dass an der Westkiiste
Stidamerikas aus der Tiefe kaltes Meerwasser nachstromt. Die Folge dieser verdnderten
Zirkulation sind starke Niederschldge in Australien sowie Siidostasien und Trockenheit
iiber dem siidamerikanischen Kontinent. Bei einem ”El Nino”’-Ereignis hingegen er-
reicht die Oberflachentemperatur des Meerwassers im Ostpazifik iiberdurchschnittliche
warme Werte, wodurch es an der siidamerikanischen Kiiste zu starken Niederschldgen
kommt.

In Guangzhou setzte dann ab April der Monsun mit einer Niederschlagssumme von
tiber 1000 mm Niederschlag (April bis Juni) ein. Der Mittelwert des Niederschlags fiir
diesen Zeitraum liegt bei 700 mm.

Guangzhou/VR China

23°0'N/113°13'E
18m
TR PR OPRROPR oy Vomat|Temp.|Nied.
: : : : : : : : : : & o (°C) | (mm)
-...E...E...E...;...E...E...E...E...E...E...E....4@@ JAN 13,4 39

FEB 14,2 63
300 MRZ 17,7 92
APR | 21,8 | 159
MAI 257 | 267
Jun | 27,2 | 299
JUL | 283 | 220
AUG | 28,2 | 225
SEP | 270 | 204
OKT | 23,8 52
NOV | 19,7 42
- 40 DEZ | 15,2 20

Temp.-Jahresmittel
218°C

F100

LS80

L 60

T T T T T LI S B B B 0 Niederschlagssumme
ol s ' ' 1682 mm

Abbildung 5.2: Klimadiagramm Guangzhou (Geoklima-Webseite, 2012).
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ber 2011 bis 09. Juli 2012 in Guangzhou (Meteorologische Messstation:
592870, Webseite des National Climatic Data Center, 2012).
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5.2 Statistik liber die Messreihe

Im Rahmen der Megacities-Kampagne in Guangzhou in der Zeit vom 27. Oktober 2011
bis 09. Juli 2012 wurde mit dem Sonnenphotometer an 140 Tagen gemessen, davon war
an 95 Tagen keine Bewolkung wahrend der Messungen vorhanden. Somit konnte an ma-
ximal 23 aufeinanderfolgenden Tagen (10.12.2011 bis 02.01.2012) ohne Unterbrechung
gemessen werden (Abb. 5.5). RegelméBig liegen jedoch nur einzelne bzw. zwei zusam-
menhéngende Beobachtungstage vor.

Ein Uberblick der Tagesmittelwerte der AOD bei 500 nm fiir alle Messtage wihrend der
Messkampagne ist in Abb. 5.6 dargestellt. Nach der Installation der Messgerite im Ok-
tober war iiberwiegend stabiles Hochdruckwetter vorherrschend, welches im November
und Dezember kontinuierliche Messungen an 44 Tagen erméglichte. Die Mittelwerte der
AOD in Guangzhou betragen bei der Wellenldnge von 500 nm im November 0.55 und
im Dezember 0.50 und sind damit um 0.4 kleiner als bei der Messkampagne PRIDE-
PRD2004 (AOD = 0.92). In den Wintermonaten Januar (AOD = 0.64) und Februar
(AOD = 0.84) war es hiufig bedeckt bzw. regnete es, sodass nur 12 Messtage ohne
Bewdlkung vorliegen.

14 T T T T T T T T
Mittelwert 2.84 |1
12 Min=1 1
Max=23

5 10 15 20

Zusammenhangende Tage

Abbildung 5.5: Absolute Haufigkeit N einer zusammenhéngenden Messreihe.

Im Mairz erreichte die AOD den hochsten Monatsmittelwert von 1.08. Die Ergebnisse
des CSHNET zeigten ebenfalls im Mirz die grofiten Werte (vgl. Kapitel 3.6, Wang et al.,
2011). Mit dem Beginn der Regenzeit im April (AOD = 0.87) nimmt der Monatsmit-
telwert der AOD ab und geht auf 0.49 im Mai zuriick. Fiir den gesamten Messzeitraum
ergibt sich ein Mittelwert von 0.68, welcher im Rahmen des Fehlers mit den Messun-
gen von Wang et al. (2011) iibereinstimmt. In Abb. 5.6 ist das Histogramm der AOD
fiir alle 95 Messtage dargestellt. Die Verteilung der AOD nimmt die Form einer Log-
Normalverteilung an. Die Werte erstrecken sich von 0.18 bis 2.22 mit einem Medianwert
von 0.68. Um den Mittelwert ist ein ausgepréigter Modus zu erkennen, ein weiterer ist
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im Bereich von 1.1. Daraus folgt, dass die AOD in Guangzhou dauerhaft hohe Werte
aufweist. Es zeigt sich somit, dass immer urbanes Aerosol bzw. Wiistenstaub in der
Atmosphére vorhanden war (AOD > 0.15) und an keinem Messtag eine klare Atmo-
sphéire mit maritimen Aerosol beobachtet werden konnte (AOD < 0.06, Kaskaoutis et
al., 2007). Im Vergleich der Messungen von Guangzhou mit Leipzig, wo von 2001 bis
2008 Tagesmittelwerte von 0.02 bis 1.16 und ein Gesamtmittelwert von 0.18 gemessen
wurde (Meifiner, 2009), wird der hohe Partikelgehalt im PRD deutlich.

215 T T T T T T T T T T T T T T
. N=95
2.0 4 10+ N Min=0.18 b
" N Max=2.22
Median=0.68
" N N
1,5 4 " E =
. . g N
8 . - . . 5
L] =
Lq0d "o - - 2 51 § .
"N [ I
LI " a LI .
054 @ fplr " = . a g ]
' T, T N e L
[ [ ]
il : . S §
u u
i T T T T T T T T
27:10:2011 09:01:2012 24:03:2012 07:06:2012 09:07:2012 ,25 1,50 1,75 2,00 2,25 2,50
Datum AOD

Abbildung 5.6: Tagesmittelwerte der AOD (links) und Histogramm der AOD (rechts)
bei 500 nm Wellenlénge fiir Guangzhou im Zeitraum vom 27.10.2011
bis 09.07.2012.
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27.10.2011 bis 09.07.2012.
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Die Variabilitat der AOD ist von den Aerosolquellen und den vorherrschenden meteo-
rologischen Bedingungen abhéngig. Ein Maf fiir die Stdrke der AOD-Variabilitét ist
dessen Tagesvariabilitit, welche in Abb. 5.7 die Differenz der AOD zum Folgetag fiir
500 nm darstellt. Fiir den Messzeitraum folgt eine hohe zeitliche Variabilitit, wobei die
Abweichung zum Vortag bis zu 1.2 betrigt. Im Mittel unterschied sich die AOD zum
Vortag um 0.26. In Guangzhou wurden groflere Schwankungen der Tagesvariabilitéit
beobachtet als bei den Messwerten in Leipzig, wo die mittlere Abweichung 0.1 betrigt.
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Abbildung 5.8: Tagesmittelwerte des Angstrom-Exponenten (440 nm - 870 nm) (links)
und Histogramm des Angstrom-Exponenten (440 nm - 870 nm) (rechts)
fiir Guangzhou im Zeitraum vom 27.10.2011 bis 09.07.2012, basierend
auf den Tagesmittelwerten.

Der Mittelwert des Angstrom-Exponenten fiir 440 nm - 870 nm (Abb. 5.8) betrigt von
Oktober 2011 bis April 2012 1.26 und ist damit im Vergleich zu den Sommermonaten
relativ grof. Dieser hohe Mittelwert ldsst auf einen Aerosoltyp schlielen, welcher sich
hauptséchlich aus anthropogenen Partikeln zusammensetzt (Wang et al. 2011). In den
Monaten Mai und Juni hat der Angstrém-Exponent im Mittel einen Wert von 0.89
erreicht.

Die Hiufigkeitsverteilung des Angstrom-Exponenten fiir den gesamten Zeitraum zeigt
Abb. 5.8. Die Tagesmittelwerte erstrecken sich von 0.27 bis 1.46 und es folgt ein Mittel-
wert von 1.18. An insgesamt 15 von 95 Tagen war der Tagesmittelwert des Angstrt')m—
Exponenten kleiner als 1, was vorrangig auf das Vorhandensein grofier Partikel in der
Atmosphiire zuriickzufiihren ist. Niedrige Angstrom-Exponenten treten gehéuft in den
feuchten Sommermonaten auf. Wahrend dieser Monate ist die Partikelgrofie durch hy-
groskopisches Wachstum grofler als im Winter (Wang et al., 2011).

Aus der Korrelation der AOD und des Angstrém-Exponenten lassen sich Riickschliisse
tiber den Aerosoltyp ziehen (Abb. 5.9). Von Kaskaoutis et al. (2007) wurde ein Algo-
rithmus entwickelt, welcher anhand von Grenzwerten die Unterscheidung von urban-
industriellen, maritimen, Staub- und Mischaerosol ermoglicht. Bei Anwendung der
Grenzwerte auf den Datensatz folgt, dass in Guangzhou ausschliefllich Mischaerosol
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vorhanden ist. Der Algorithmus beriicksichtigt jedoch nicht das hygroskopische Wachs-
tum der Partikel, so dass die AOD als auch der Angstrém-Exponent fiir einen Aero-
soltyp unterschiedliche Werte annehmen koénnen.

Am 3. Dezember 2011 wurden im Gegensatz zu den meisten Messungen in den Winter-
monaten niedrige Werte des Angstrom-Exponenten gemessen. Der Angstrém-Exponent
fiel morgens von 1.1 auf 0.7 und stieg im Laufe des Tages wieder auf 1.1 an. Dieser
Fall wird im néchsten Abschnitt mit Hilfe von Lidarprofilen, Polarisationszustandsmes-
sungen des Sonnenphotometers sowie Transportmodellen auf Aerosolherkunft und -art
genauer untersucht.
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Abbildung 5.9: Korrelation der AOD fiir 500 nm und des Angstrom-Exponenten
(440 nm - 870 nm) basierend auf den Tagesmittelwerten.
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5.3 Messbeispiele

5.3.1 Wiistenstaub und urbanes Aerosol am 02. und 03.
Dezember 2011

In diesem Abschnitt werden die optischen und mikrophysikalischen Eigenschaften des
in Guangzhou gemessenen Aerosols genauer betrachtet. Anhand der Zeitreihe des
Angstrom-Exponenten (Abb. 5.8) lisst sich eine erste beziiglich der Aerosoleigenschaf-
ten, interessante Periode vom 2. zum 3. Dezember 2011 erkennen. Jahreszeitlich bedingt
dominierten iiberwiegend anthropogene Partikel die Aerosoleigenschaften (Ansmann
et al., 2005). Aus einem Kontinentalhoch resultierende nordostliche Anstromungen
fithrten bodennah zu einer Anreicherung von urbanen Partikeln (vgl. dazu Abb. 5.10
und Abb. 5.12). In der Hohe herrschte jedoch eine westliche Strémung.

Der AOD-Tagesmittelwert bei 500 nm Wellenlénge betrug am 1. Dezember 0.43 und
am 2. Dezember nur noch 0.26. Im Verlauf des 2. Dezembers drehte die Anstromung in
der Hohe auf nordwestliche Richtungen (Abb. 5.11 und Abb. 5.12). In der Nacht zum
3. Dezember fiel die AOD weiter ab und erreichte einen Tagesmittelwert von 0.18 (vgl.
Abb. 5.13). Die konkreten Messwerte der AOD sind der Tabelle 5.1 zu entnehmen.

500 hPa Geopotential [gpdm]. Bedendruck [hPal, relative Tapegraphie HEO0—H1080 [gpdm]
Donnerstag, 01-12—2011 12 UTC {GFS) {Analyse) (D) www.wetterd.de

Abbildung 5.10: Analysekarte (Asien) des GFS-Modells fiir 500 hPa Geopotenti-
al [gpdm] (schwarze Linien), Bodendruck [hPa] (weile Linien), relati-
ve Topographie H500-H1000 [gpdm] (farbige Fldche) fiir den 01. De-
zember 2011, 12 UTC, rotes Kreuz markiert Guangzhou, (wetter3-
Webseite, 2012).

43



e

——

s @22 SN\l

i o

i

500 hPa Geopotential [gpdm]. Bodendruck [hPal, relative Topegraphie HS00—H1080 [gpdm]
Freitag, 02-12-2011 1B UTC (GFS] {analyse) (T www.wetter3.de

Abbildung 5.11: Analysekarte (Asien) des GFS-Modells fiir 500 hPa Geopotenti-
al [gpdm)] (schwarze Linien), Bodendruck [hPa] (weifle Linien), relati-
ve Topographie H500-H1000 [gpdm]| (farbige Fldche) fiir den 02. De-
zember 2011, 18 UTC, rotes Kreuz markiert Guangzhou, (wetter3-
Webseite, 2012).

Source * at 23.06 N 113.39 E
Source 0 at 23.06 N 113.39E
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12/01 11/30 11/29 11/28 11/27 12/03 12/02 12/01 11/30 11/29 11/28 11/27

Abbildung 5.12: HYSPLIT-Riickwértstrajektorien fiir den 01. Dezember 2011, 12 UTC
(links) in 500 m, 2500 m und 5500 m und den 03. Dezember 2011,
0 UTC (rechts) in 500 m, 2000 m und 3000 m in Guangzhou, (ARL-
Webseite, 2012).
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Wellenldnge | Median | Max | Min Wellenléinge | Median | Max | Min

340 nm 0.380 0.449 | 0.339 340 nm 0.256 0.293 | 0.213
380 nm 0.339 0.398 | 0.305 380 nm 0.227 0.273 | 0.183
440 nm 0.293 0.341 | 0.266 440 nm 0.199 0.234 | 0.162
500 nm 0.251 0.293 | 0.227 500 nm 0.175 0.199 | 0.144
670 nm 0.165 0.189 | 0.148 670 nm 0.125 0.142 | 0.106
870 nm 0.125 0.143 | 0.108 870 nm 0.109 0.123 | 0.099
1020 nm 0.092 0.100 | 0.082 1020 nm 0.083 0.097 | 0.072
1640 nm 0.057 0.075 | 0.050 1640 nm 0.066 0.081 | 0.062

Tabelle 5.1: Parameter der spektralen AOD (Median, Maximum und Minimum) bei al-
len Wellenldngen fiir den 02. Dezember 2011 (links) und den 03. Dezember
2011 (rechts).
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Abbildung 5.13: Spektraler zeitlicher Verlauf der AOD (340 nm, 500 nm und 1020 nm)
vom 02. und 03. Dezember 2011, jeweils von 00:00 - 08:30 UTC.
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Abbildung 5.14: Angstrom-Exponent (380 nm - 500 nm), Angstrom-Exponent
(500 nm - 870 nm) und differentieller Angstrom-Exponent vom 02. und
03. Dezember 2011, jeweils von 00:00-08:30 UTC in Guangzhou.

Abb. 5.14 stellt den Angstréom-Exponenten (380 nm - 500 nm), den Angstrém-Expo-
nenten (500 nm - 870 nm) und den differentiellen Angstrom-Exponenten, der iiber
Glg. 2.8 berechnet wurde, vom 2. und 3. Dezember dar. Der Mittelwert des Angstrom-
Exponenten 500 nm - 870 nm betrdgt am 2. Dezember 1.27. Am 3. Dezember fillt
der Angstrom-Exponent (500 nm - 870 nm) bis zum Mittag auf 0.7 ab. Der differen-
tielle Angstrom-Exponent ist am 2. Dezember mit einem Minimum von -0.27 um ein
Vielfaches kleiner als -0.05 und deutet damit auf eine monomodale Gréflenverteilung
des Aerosols hin, welche fiir urban-industrielles Aerosol charakteristisch ist (O’Neill et
al., 2001). Am 3. Dezember hingegen erreicht der differentielle Angstréom-Exponent ein
Maximum von 0.2, welches auf eine bimodale Gréflenverteilung mit einem dominantem
groben Modus des Aerosols hindeutet (Schuster et al., 2006).

Ein Verlauf des spektralen DOLP bei einem Streuwinkel von 90° vom 2. zum 3. De-
zember wird in Abb. 5.15 sowie ein Vergleich bei allen verfiigbaren Wellenléngen bei
Streuwinkeln von 0° bis 130° in Abb. 5.16 gezeigt. Am 2. Dezember weist dieser kaum
eine spektrale Abhéngigkeit auf, wobei die Unterschiede hier bei ca. 0 bis 0.04 liegen.
Diese Abhéngigkeit des DOLP von der Wellenldnge wird beobachtet, wenn Partikel
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verschiedener GroBen an den Streuprozessen beteilligt sind (Li et al., 2009). Am 3. De-
zember kehrt sich der spektrale Gang des DOLP um und ist deutlicher ausgeprigt,
wobei der DOLP bei grofleren Wellenldngen geringere Maximalwerte besitzt als bei den
kiirzeren Wellenldngen. Die Kurve fiir 1640 nm hat keinen idealen Verlauf, im Vergleich
zu den anderen Wellenlédngen, da bei dieser Wellenldnge die gemessenen Eingangssigna-
le sehr gering sind und die Berechnung des DOLP auf eine kleine Anderung der Radianz
sehr empfindlich reagiert. Boesche et al. (2006) zeigt, dass durch Aerosole eine erhéhte
Streuung mit hoheren Radianzen gemessen wird und dementsprechend eine gréflere
AOD vorliegt. Je stéirker die Streuung an Partikeln, desto geringer wird der DOLP, da
Streuprozesse an Aerosolen im Vergleich zu atmosphérischen Molekiilen weniger stark
polarisierend wirken. Neben der Streuung nimmt auch die Form und Grofle der Partikel
Einfluss auf den DOLP. Viele Partikel sind nicht kugelférmig und gréfer als natiirliche
atmosphérische Bestandteile. Der DOLP ist gegeniiber physikalischen Eigenschaften
sehr sensibel, weshalb die Strahlung depolarisiert wird und kleinere Polarisationswerte
erreicht. Vom 2. zum 3. Dezember wird eine deutliche Anderung der AOD beziiglich
der kurzen Wellenlingen sichtbar. Diese Anderung wird zu den grofien Wellenléingen
hin kleiner. Somit nimmt der Einfluss der kleinen Partikel an der Streuung der sola-
ren Strahlung gegeniiber den groflen Partikeln ab. Daraus ldsst sich ableiten, dass die
Streuer am 3. Dezember iiberwiegend grofle Partikel sind und der spektrale Gang von
geringen Werten des DOLP bei 1640 nm hin zu groflen Werten des DOLP bei 440 nm
verlduft (Li et al., 2009).

0,68 //

0,64 / -

0,60

0,56
0,52

0,48

DOLP

0,44

\\ _® @
_ e 4
\\ ///.\\\ T i
® [ 8 1
A A -
036-4| = 500nm / \\ /
A

“_
A
1| —®—870 nm \
0.32 1| —4—1640 nm A/

0,28 //
2.12.2011 3.12.2011

Datum

0,40

Abbildung 5.15: Verlauf des maximalen DOLP in Guangzhou bei den Wellenléngen:
500 nm, 870 nm, 1640 nm vom 02. Dezember 2011 (06-09 UTC) und
03. Dezember 2011 (01-09 UTC).
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Abbildung 5.17:

Streuwinkel [°] Streuwinkel [°]

DOLP in Abhéngigkeit vom Streuwinkel fiir verschiedene Wel-
lenldngen in Guangzhou vom 02. Dezember 2011, 07:54-08:09 UTC
(Sonnenzenitwinkel 71.23°) (links) und 03. Dezember 2011, 04:49-
05:05 UTC (Sonnenzenitwinkel: 46°) (rechts).

T T L | T AL LI |
0,06 + —=— 2. Dezember 2011 N T
1 | —® 3. Dezember 2011 it
0,05 - .
= 0,04 " ? i
E ”r
=
S 0,03 - \ / \\ i
= bt o
= . u I
.
S 0021 SN
> v L
S o . m e "
0,01 - 1 NN \
/./ .\ LN {././ | | .
a0 J
S e N
0,00 T — Y
0,1 1 10
Radius [pum]

Volumengrofenverteilung in Guangzhou vom 02. Dezember 2011,
08:31 UTC und 03. Dezember 2011, 05:33 UTC.

48



Die anhand der DOLP-Messungen beobachteten Anderungen zeigen sich auch in der
Volumengrofienverteilung (Abb. 5.17), wobei eine Luftmassenverdnderung vom 2. zum
3. Dezember in Bezug auf die Partikelgrofie deutlich wird. Es zeigt sich eine klare
Unterteilung in feine und grobe Partikel. Am 2. Dezember iiberwiegen die kleinen Par-
tikel mit 0.04 pm?/pum? gegeniiber den grofien mit 0.02 pm?®/um?. Dies kehrt sich
zum 3. Dezember um, wodurch die groflen Partikel zwischen 1 ym und 10 pgm bis zu
0.06 pum?/pum? erreichen.
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Abbildung 5.18: Entfernungskorrigiertes Signal bei 1064 nm am 03. Dezember 2011 von
00-06 UTC in Guangzhou.

Am Morgen des 3. Dezember 2011 zeigt die Messung des Lidars in Abb. 5.18 zwi-
schen 2000 m und 3000 m eine abgehobene Aerosolschicht, welche im Tagesverlauf
zu einer geringeren Hohe herabsinkt. Diese grenzt sich deutlich von der Restschicht
zwischen 1000 m und 1500 m und der Grenzschicht unterhalb ca. 500 m ab. Die
griine bis gelbe Farbung signalisiert ein stérkeres Riickstreusignal, wiahrend die blaue
Farbung ein schwaches Signal représentiert. In den unteren 250 m nimmt das Signal
aufgrund des Uberlappeffekts ab. In dieser Schicht sind ebenfalls Partikel vorhanden,
welche jedoch in dieser Darstellung nicht erkennbar sind. Die in der Nacht zuvor aus
den Riickstreusignalen berechneten Lidarprofile sind in Abb. 5.19 dargestellt. Die ab-
gehobene Schicht ist deutlich in den Profilen des Partikelriickstreukoeffizienten, des
Extinktionskoeffizienten und des Depolarisationsverhéltnisses zu erkennen. Die beob-
achtete Schicht hebt sich von der planetaren Grenzschicht und der Restschicht ab. Das
Lidarverhiltnis variiert in dieser Hohe zwischen 30 sr=! und 50 sr~!. Ein typisches
Lidarverhéltnis fiir Saharastaub ist 55 sr~! (Tesche et al., 2008). In Asien wurden
Lidarverhiltnisse zwischen 40 sr~! und 60 sr~! fiir transportierten Wiistenstaub be-
obachtet (Miiller et al., 2007). Messungen des Lidarverhéltnisses im PRD bei fritheren
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Abbildung 5.19: Partikelriickstreukoeffizient bei 355 nm, 532 nm und 1064 nm, Extink-
tionskoeffizient bei 355 nm und 532 nm, Lidarverhéltnis, Riickstreu-
Angstrom 355 nm/532 nm und 532 nm/1064 nm, Partikel- und Volu-
mendepolarisationsverhéltnis (von links nach rechts) am 02. Dezember
2011 von 18-22 UTC in Guangzhou.

Kampagnen fiihrten zu einem gemittelten Wert von 47 s~ (Ansmann et al., 2005). Es
erscheint daher naheliegend, dass es sich bei der beobachteten Schicht um eine gealterte
Aerosolschicht aus Wiistenstaub und urbanen Partikeln handeln kénnte.

Im Maximum zeigt der Partikelriickstreukoeffizient in der Aerosolschicht méfiig hohe
Werte im Bereich von 0.7 Mm™! bis 1.2 Mm~!. Das Partikeldepolarisationverhéltnis
ist mit 0.2 im Maximum deutlich hoher als an den Tagen zuvor. Diese hohen Werte
lassen auf nichtkugelférmige Partikel in der Schicht schlieen. Bei der Messkampagne
SAMUM (SAharan Mineral dUst experiMent) wurde bei reinen Staubschichten ein
Depolarisationsverhéltnis von iiber 0.3 gemessen (Freudenthaler et al., 2008 und Ans-
mann et al., 2008). Es ist anzunehmen, dass aufgrund des Depolarisationsverhéltnisses
in Guangzhou in der Aerosolschicht auch kleinere Partikel urbanen Ursprungs enthal-
ten sind. Ab 1500 m fillt mit zunehmenender Hohe der Riickstreu-Angstrom rasch bis
auf 0.5 ab. Die geringen Werte des Angstrom-Exponenten in dieser Schicht deuten auf
groBere Partikel hin. Am unteren Rand in 1500 m Hohe steigt der Riickstreu-Angstrom
bis auf 2.5 an. Das Lidarverhéltnis bei 355 nm ist in dieser Hohe deutlich kleiner als bei
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532 nm Wellenléinge, welches auf den hohen Riickstreu-Angstrom und der geringen Ex-
tinktion zuriickzufiihren ist. Dies fithrt zu der Annahme, dass in 1500 m absorbierende
Partikel urbanen Ursprungs vorhanden sein kénnen.

Um Aussagen iiber die Herkunft des Aerosols treffen zu konnen, werden drei HY SPLIT-
Riickwartstrajektorien in den Héhen 500 m, 2000 m und 3000 m betrachtet. Alle
drei Riickwartstrajektorien (Abb. 5.12) fithren iiber die Wiistengebiete im Nordwesten
Chinas. Die Riickwértstrajektorien in 2000 m und 3000 m Hohe haben iiber diesen
Gebieten innerhalb eines Tages weite Strecken zuriickgelegt, welches hohe Windge-
schwindigkeiten représentiert und Staubaufwirbelungen begiinstigt. Das Staubvorher-
sagemodell DREAM zeigt fiir den 3. Dezember eine Staubkonzentration von bis zu
4 g/m~? iiber den Wiistenregionen an (Abb. 5.20). Die Ausbreitung der Staubschich-
ten reicht bis {iber das Siidchinesische Meer. Uber Guangzhou werden noch Werte von
bis zu 0.5 g/m~2 simuliert. Aus den Messungen und den Modellen lisst sich ablei-
ten, dass sich Anfang Dezember ein markanter Luftmassenwechsel in Bodennéhe von
Nordnordost auf Nordwest vollzogen hat. Bei dem Aerosol kann es sich also um eine
Mischung aus anthropogenen Partikeln in niedrigeren Hohen und {iberwiegend groflen
Wiistenstaubpartikeln in der abgehobenen Schicht zwischen 2000 m und 3000 m han-
deln.
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Abbildung 5.20: DREAM-Staubanalyse fiir den 03. Dezember 2011, 00 UTC, Staubge-
halt in g/m? und 3000 m Wind (BSC-Webseite, 2012).
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5.3.2 Aerosol aus Biomasseverbrennung und Wiistenstaub am 25.
und 26. Marz 2012

In der letzten Mérzwoche 2012 setzte sich voriibergehend eine niederschlagsfreie Phase
durch. Am Boden herrschte eine nérdliche Anstromung, wahrend in der Hohe Westwind
vorherrschte (vgl. Abb. 5.21 und Abb. 5.22). Die HYSPLIT-Riickwértstrajektorien fiir
den 25. Mérz 2012, 20 UTC fiithren in 2000 m Héhe in nordnordwestlicher Richtung
nach Sibirien, in 2500 m Hohe nordwestlich iiber das Hochland von Tibet und in 4000 m
Hohe westlich iiber Indien und Nordafrika. Die Sonnenphotometermessungen zeigten
am 25. Mérz einen hohen Tagesmittelwert der AOD bei 500 nm von 1.07, welcher sich
am 26. Mérz auf 1.37 erhohte (Tabelle 5.2 und Abb. 5.23). Ebenso stieg der Tagesmit-
telwert des Angstrom-Exponenten (380 nm - 870 nm) von 1.02 am 25. Mérz auf 1.23
am 26. Mérz. Der differentielle Angstrom-Exponent bewegte sich am 25. Mérz im Be-
reich von 0 bis -0.03 (Abb. 5.24). Der Angstrém-Exponent (380 nm - 870 nm) hatte an
diesem Tag einen nahezu linearen Verlauf, welches fiir eine bimodale Groflenverteilung
zutrifft. Am 26. Mérz betrug der differentielle Angstrom-Exponent -0.11 bis -0.19, was
an diesem Tag auf einen stirker ausgepriagten feinen Modus in der Groflenverteilung
hinweist.

,_,, {7 g J@\\ W

RS

503 hPa Geopotential [gpdm]. Bodendruck [hPa), relative Topegrophie HS00—H1030 [gpdm]
Sonntag, 25-03-Z012 18 UTC (GFS1  {Analyse) ) www wetter3 de

Abbildung 5.21: Analysekarte (Asien) des GFS-Modells fiir 500 hPa Geopotenti-
al [gpdm] (schwarze Linien), Bodendruck [hPa] (weifie Linien), re-
lative Topographie H500-H1000 [gpdm]| (farbige Fliche) fiir den
25. Mérz 2012, 18 UTC, rotes Kreuz markiert Guangzhou, (wetter3-
Webseite, 2012).
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Abbildung 5.22: HYSPLIT-Riickwértstrajektorien fiir den 25. Marz 2012 20 UTC,
(ARL-Webseite, 2012).

Wellenléinge | Median | Max | Min Wellenléinge | Median | Max | Min

340 nm 1.509 1.697 | 1.357 340 nm 2.003 2.144 | 1.815
380 nm 1.408 1.559 | 1.259 380 nm 1.849 1.969 | 1.701
440 nm 1.223 1.345 | 1.102 440 nm 1.590 1.689 | 1.469
500 nm 1.072 1.178 | 0.969 500 nm 1.368 1.452 | 1.261
670 nm 0.758 0.822 | 0.700 670 nm 0.922 0.987 | 0.857
870 nm 0.607 0.659 | 0.567 870 nm 0.695 0.753 | 0.639
1020 nm 0.482 0.504 | 0.464 1020 nm 0.538 0.581 | 0.516
1640 nm 0.318 0.338 | 0.305 1640 nm 0.324 0.365 | 0.310

Tabelle 5.2: Parameter der spektralen AOD (Median, Maximum und Minimum) bei al-
len Wellenlédngen fiir den 25. Mérz 2012 (links) und 26. Mérz 2012 (rechts).
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Abbildung 5.23: Spektraler zeitlicher Verlauf der AOD (340 nm, 500 nm und 1020 nm)

vom 25. und 26. Mérz 2012, jew

eils von 00:00-04:30 UTC.
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Abbildung 5.24: Angstrém-Exponent (380 nm - 500 nm), Angstrém-Exponent

(500 nm - 870 nm) und differentieller Angstrém-Exponent vom 25. und
26. Marz 2012, jeweils von 00:00-04:30 UTC (rechts) in Guangzhou.
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Der DOLP (Abb. 5.25) am 25. Méarz weist einen geringen spektralen Gang auf, welcher
das Vorhandensein von sowohl kleinen als auch grofien Partikeln charakterisiert. Die
Kurve der 1020 nm Wellenldnge hebt sich durch ein geringes Maximum hervor, welches
einen hoheren Anteil von groflen Partikeln an den Streuprozessen verdeutlicht. Das Ma-
ximum des spektralen DOLP ist mit 0.375 niedrig und spiegelt eine erhchte Mehrfach-
streuung und somit allgemein eine hohe Anzahl an Partikeln in der Atmosphére wieder.
Am 26. Marz sind die Maxima etwas kleiner und erreichen nur noch 0.33. Besonders die
Wellenlédngen 440 nm und 500 nm heben sich durch ein noch niedrigeres Maximum von
0.225 hervor. Dieser spektrale Gang verdeutlicht den gréfieren Anteil an kleinen Parti-
keln in der Atmosphére als am Vortag. Die Bestimmung der Volumengrofenverteilung
mittels Sonnenphotometers (Abb. 5.26) am 25. Mérz verdeutlicht einen ausgepriagten
feinen Modus, als auch einen etwas groferen groben Modus mit einem Maximalwert
bis 0.1 pum3/um? bei 3 pm. Am 26. Mirz ist die Grofie des groben Modus nahezu un-
verdndert. Jedoch ist der feine Modus deutlich gréfler ausgeprédgt und erreicht bis zu
0.13 pm?/pm? bei 0.15 pm.

25. Méarz 2012 26. Marz 2012
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Abbildung 5.25: Spektraler DOLP in Guangzhou vom 25. Mérz 2012, 09:42-09:57 UTC
(links) und spektraler DOLP vom 26. Mérz 2012, 09:44-09:59 UTC
(rechts), Sonnenzenitwinkel: 75.63°.
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Abbildung 5.26: Volumengroflenverteilung vom 25. Marz 2012, 09:16 UTC und
26. Mérz 2012, 09:19 UTC in Guangzhou.

Im entfernungskorrigierten Lidarsignal (Abb. 5.27) bei 1064 nm werden die planetare
Grenzschicht bis 1000 m Héhe und eine Aerosolschicht zwischen 2500 m und 4500 m
sichtbar. Im unteren Bereich der Aerosolschicht zwischen 2500 m und 3500 m ist das
Riickstreusignal stéirker ausgeprégt als in der Héhe von 3500 m bis 4500 m. Im Verlauf
der Nacht vom 25. zum 26. Mérz nimmt die vertikale Ausdehnung der Aerosolschicht
von 4000 m auf 6000 m zu.

Die aus den Lidarmessungen abgeleiteten Profile des Riickstreukoeffizienten, des Ex-
tinktionskoeffizienten, des Lidarverhéltnisses, des auf den Riickstreukoeffizienten bezo-
genen Riickstreu-Angstrom und des Depolarisationsverhiltnisses werden in Abb. 5.28
gezeigt. Die verschiedenen Schichten finden sich auch in den optischen Eigenschaften
wieder. Die untere Schicht reicht bis 2500 m und die dariiber folgende Aerosolschicht
erreicht eine Hohe von 6000 m. Der Riickstreukoeffizient erreicht in 3000 m Hohe mit
9 Mm~!sr~! den groBten Wert innerhalb der Aerosolschicht. Dort ist auch der Extink-
tionskoeffizient mit bis zu 450 Mm~! bei 355 nm Wellenlinge am groBten. Dies trigt
entscheidend zur hohen AOD bei. Aufgrund des geringen Depolarisationsverhéltnisses
in dieser Hohe sind Wiistenstaubpartikel nur in geringer Konzentration zu erwarten.
Der Riickstreu-Angstrém (355 nm /532 nm) steigt in der Aerosolschicht bis auf 1.17 an.
Dies verdeutlicht, dass {iberwiegend anthropogene Partikel die hohe AOD verursachen.
Partikeldepolarisationswerte von bis zu 0.15 in der unteren Aerosolschicht verdeutli-
chen einen erhohten Anteil an nichtsphérischen Partikeln. Der Riickstreu-Angstrom
(355 nm/532 nm) geht bis 0.5 zuriick und ldsst somit auf groBe Partikel schlieBen. Das
Lidarverhiltnis weist in der oberen Aerosolschicht Werte zwischen 40 st~ und 60 sr—?
auf, welche mit zunehmender Hohe ansteigen. Aus dem Lidarverhéltnis der Aerosol-
schicht ist kaum zu unterscheiden, um welche Partikeltypen es sich handeln kénnte, da
die Werte sowohl fiir Staubpartikel als auch urbanes Aerosol zutreffend sind.
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Abbildung 5.27: Entfernungskorrigiertes Signal bei 1064
18-00 UTC in Guangzhou.
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Abbildung 5.28: Partikelriickstreukoeffizient bei 355 nm, 532 nm und 1064 nm,
Extinktionskoeffizient bei 355 nm und 532 nm, Lidarverhéltnis,
Riickstreu-Angstrom 355 nm/532 nm und 532 nm/1064 nm, Partikel-

und Volumendepolarisationsverhéltnis

(von links nach rechts) am

25. Mérz 2012 von 18-22 UTC in Guangzhou.
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Abbildung 5.29: DREAM-Staubanalyse fiir den 26. Méarz 2012, 0 UTC fiir Asien,
Staubgehalt in g/m? und 3000 m Wind (BSC-Webseite, 2012).

Um zu untersuchen, welche Partikeltypen sich in der Aerosolschicht befinden kénnten,
werden die HYSPLIT-Riickwértstrajektorien sowie weitere Modelle betrachet. Die Tra-
jektorien in 2000 m (rot) und 2500 m (blau) aus Abb. 5.22 fiihren iiber die noérdlichen
und nordwestlichen Regionen Chinas. Fiir diesen Zeitraum werden von dem Staub-
analysemodell DREAM (Abb. 5.29) iiber Zentralchina hohe Staubkonzentrationen an-
gezeigt, welche sich in abgeschwichter Form bis Guangzhou ausgebreitet haben. Die
FLEXPART-Simulation (Abb. 5.30) zeigt, dass ein groier Teil der Luftmasse zwischen
2500 m und 5000 m von Westafrika, iiber Saudi Arabien, Nord-Indien, Burma und Siid-
China bis Guangzhou transportiert wurde. Vor dem Ende der Trockenzeit, im Monat
Maérz, wird vielerorts in Stidostasien Biomasse in grofem Umfang verbrannt. Dies wird
durch die Messungen von MODIS (Abb. 5.31) bestétigt, was in der letzten Méarzwoche
in Stidostasien viele offene Feuer registriert. Das Modell NAAPS (Abb. 5.32) simu-
liert iiber Burma RuBkonzentrationen am Boden iiber 64 pg/m? und iiber Guangz-
hou 4 pg/m? bis 8 ug/m?. Die HYSPLIT-Riickwirtstrajektorie in 4000 m Héhe fiihrt
auch aus westlicher Richtung kommend iiber die Gebiete mit hoher Feueraktivitéit und
lasst auf den Herantransport von kleinen Rufipartikeln schliefen. Jedoch wird in dieser
Hohe durch das Lidar ein moderates Depolarisationsverhéltnis von 0.07 festgestellt. An-
hand von Lidarmessungen im brasilianischen Amazonasregenwald wurde festgestellt,
dass gealtertes Aerosol aus der Biomasseverbrennung kein markantes Depolarisations-
verhéltnis aufweist Baars (2012). Das Depolarisationsverhéltnis dieser Messungen war
stets unter 0.05. Dabei wird fiir reine Ruflpartikel ein Depolarisationsverhéltnis von
0.03+0.02 angenommen. Fiir die Messungen in Guangzhou lasst sich daraus schlieflen,
dass neben RuBlpartikeln auch grofie nichtsphérische Partikel zu den Streuprozessen
beitragen. Die Riickwirtstrajektorie in 4500 m Hohe lésst sich bis iiber die Westsaha-
ra zuriickverfolgen, so dass Wiistenstaubpartikel in der Aerosolschicht enthalten sein
kénnen. Damit kann man das Depolarisationsverhéltnis von 0.07 erkléren.
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Abbildung 5.30: FLEXPART-Simulation fiir die integrierte Aufenthaltszeit von Parti-
keln, welche sich zwischen 2500 m und 5000 m wéhrend der letzten 10
Tage vor dem 25. Mérz 2012 bewegt haben, (NILU-Webseite, 2012).

Abbildung 5.31: MODIS 10-Tages-Feuerkarte zwischen dem 21. Méirz und 30.
Maérz 2012, beobachtete Feuer (rote Markierungen), (MODIS-
Webseite, 2012).
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Abbildung 5.32: NAAPS-Modellierung der Konzentration von Staub, Rauch, fester und
gasformiger Sulfate am 25. Mérz 2012, 18 UTC, Stidostasien, (NRL-
Webseite, 2012).

Die Messungen in Guangzhou erlauben trotz vieler Regentage eine Charakterisierung
der Partikel im siidchinesischen PRD. Aus dem hohen AOD-Mittelwert von 0.68 folgt
eine hohe Aerosolbelastung in der Metropolregion. Jahreszeitlich bedingt war die Ver-
schmutzung im Frithjahr am groiten, da kurz vor dem Ende der Trockenzeit noch
viel Biomasse verbrannt wird und weniger Partikel durch Niederschlage ausgewaschen
werden. Mit Hilfe der kombinierten Sonnenphotometer- und Lidarmessungen wurden
anhand von zwei Messbeispielen verschiedene Aerosoltypen und -zusammensetzungen
iiber Guangzhou nachgewiesen. Wahrend der gesamten Messungen pragten jedoch Ae-
rosole urbaner Herkunft die optischen und mikrophysikalischen Eigenschaften.
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6 Zusammenfassung

Diese Arbeit befasst sich mit der Auswertung von Messungen des Cimel Sonnenphoto-
meters (CE 318-DP) in China. Zusétzlich werden Messungen des Polarisations-Raman-
Lidars Polly*T fiir die Aerosolcharakterisierung herangezogen. Das Sonnenphotometer
liefert spektrale Zeitreihen von AOD, DOLP sowie Angstrom-Exponenten und Volu-
mengrofenverteilungen. Mit Hilfe von Polly*T werden die Partikelriickstreukoeffizienten
bei drei Wellenldngen, 355 nm, 532 nm und 1064 nm, die Partikelextinktionskoeffizi-
enten bei zwei Wellenldngen, 355 nm und 532 nm, und das Partikeldepolarisations-
verhéltnis bestimmt.

Zusétzlich zu den Messungen in Guangzhou werden in der Auswertung Messungen, im
Rahmen einer Kalibrierung des Sonnenphotometers (Mitte Oktober 2011) in 4000 m
Hohe unter Rayleighbedingungen in Litang vorgestellt. Dabei wurde eine AOD von
0.04 gemessen. Das Maximum des DOLP bei 440 nm Wellenlénge liegt bei 0.8 und
hat damit eine Abweichung von 0.055 von bisherigen Messwerten unter Rayleighbe-
dingungen (Coulson, 1980). Aus dem spektralen Gang des DOLP und der Volumen-
groBenverteilung folgt, dass sich zum Messzeitpunkt groflere Partikel im Bereich von
2 pm bis 9 pm in der Atmosphére befanden. Anschliefende Vergleiche der gemesse-
nen Stokes-Parameter mit berechneten Werten unter Rayleighbedingungen und mit
Modelldaten zeigten keine oder nur geringfiigige Ubereinstimmungen. Dies ldsst sich
einerseits auf den Einfluss von Partikeln auf die Streuung und andererseits auf den
daraus folgenden fehlerhaften Annahmen in den Modellrechnungen zuriickfiihren.

Im Anschluss an die Messungen in Litang wurden Messungen in Guangzhou im sub-
tropisch gepriagten Stiden des Landes in der Guangdong-Provinz durchgefiihrt (Okto-
ber 2011 bis Juli 2012). Anhand der gesammelten Daten war es moglich, verschiedene
Aerosoltypen mit Hilfe der optischen und mikrophysikalischen Eigenschaften der Par-
tikel zu charakterisieren. In Guangzhou wurde eine hohe AOD durch anthropogene
Verschmutzung festgestellt. Die Tagesmittelwerte der AOD bei 500 nm Wellenlénge
bewegten sich zwischen 0.18 und 2.22. Die groite AOD wurde wéhrend der Trockenzeit
im Friithjahr gemessen und erreichte im Mérz den hochsten Monatsmittelwert mit 1.08.
Eine mogliche Ursache konnte in der erhdhten Verbrennung von Biomasse wéhrend
der Trockenzeit liegen. Von Januar bis Mitte Mérz fielen aufgrund héufiger Regen-
tage infolge eines ”La Nina’-Ereignisses viele Messungen aus. Der Gesamtmittelwert
des Angstrom-Exponenten (440 nm - 870 nm) betrigt 1.18. Daraus folgt, dass das
Aerosol in Guangzhou durch einen hohen Anteil urbaner Partikel dominiert wird. Zu
den groBiten Aerosolquellen im PRD zéhlen die Verbrennung von Biomasse und fossiler
Energietrédger, die Industrieanlagen sowie die stark gestiegene Teilnahme am Strafien-
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verkehr. Jedoch konnte auch der Ferntransport von anthropogenen und natiirlichen
Aerosolen nachgewiesen werden. Es zeigt sich hierfiir eine Jahreszeitabhéngigkeit der
nachgewiesenen Aerosoltypen.

Anfang Dezember 2011 wurden mit einer nordnordostlichen Strémung kleine urbange-
prigte Partikel herangefiithrt (AOD = 0.257 und Angstrém-Exponent = 1.26). Der feine
Modus der Volumengréfenverteilung im Bereich von 100 nm bis 300 nm war stérker
ausgeprigt als der grobe Modus. Anhand des geringen spektralen Gangs des DOLP
wird aber auch deutlich, dass aulerdem grofie Partikel zum Messzeitpunkt vorhanden
waren. Am 3. Dezember 2011 stellte sich die Anstromung auf nordwestliche Richtun-
gen um, wodurch Wiistenstaubpartikel aus den ariden Gebieten Chinas herangefiihrt
wurden. Polly®T registrierte ein Depolarisationsverhiltnis von bis zu 0.2. Die Volu-
mengroflenverteilung kehrte sich im Vergleich zum Vortag um, welches sich in einem
markanten groben Modus bei 2 pm bis 10 pm wiederspiegelt. Der DOLP wies in diesem
Fall einen spektralen Gang der Intensitdt von 1640 nm hin zu 440 nm auf.

Am 25. Méarz 2012 wurde eine hohe AOD von 1.07 gemessen. Neben Wiistenstaub-
partikeln in einer Schicht zwischen 2 km und 2.5 km konnte an diesem Tag iiber der
Staubschicht ein grofler Anteil kleiner Partikel nachgewiesen werden. Hohe Extinkti-
onswerte von bis zu 450 Mm ™! in diesem Bereich verdeutlichen, dass die Partikel dieser
Schicht einen wesentlichen Beitrag zu der hohen AOD an diesem Tag leisten. Die Vo-
lumengrofienverteilung hat einen ausgepragten feinen und groben Modus. Dies spiegelt
sich auch mit einem Tagesmittelwert des Angstrom-Exponenten von 1.02 wieder. De-
tails werden erst durch den hohenaufgelosten Angstrom-Exponenten des Lidars sicht-
bar. Der Angstrom-Exponent fllt in 2.5 km Hohe auf 0.25 ab und steigt dariiber bis 1.2
an. Wihrend der Trockenzeit wird in nicht urbanen Gebieten viel Biomasse verbrannt.
Die daraus entstehenden Rufipartikel konnen sich bei schwachen Windverhéltnissen im
PRD anreichern oder aber, wie auch am 25. Marz 2012, herantransportiert werden.

Anhand der vorgestellten Ergebnisse ist es moglich einen Einblick {iber die Aerosol-
zusammensetzung und deren Eigenschaften im PRD zu erhalten. Aufgrund der aus-
gepragten FEmissionen in China wurde wéahrend der betrachteten Messungen immer
ein Anteil an urbanen Partikeln registriert. Dies verdeutlicht die Problematik der dau-
erhaft hohen anthropogenen Aerosolbelastung. Daraus resultiert die Bedeutung der
optischen, mikrophysikalischen und chemischen Eigenschaften der Partikel und deren
Einfluss auf den Strahlungshaushalt und das Klima. Desweiteren kristallisiert sich die
Notwendigkeit von Messungen in der Zukunft heraus, um die Entwicklung der Emis-
sionen in China und anderen Staaten mit hohen Schadstoffemissionen zu untersuchen
und somit kontrollieren zu koénnen.
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Abkiirzungsverzeichnis

AERONET
AIOFM
AOD

ARL

BSC
CSHNET
DOP
DOLP
DREAM
ECMWF
GFS
HYSPLIT
TROPOS
IUP

IRSA
LibRadtran
LIDAR
LIM

LOA
MODIS
NAAPS
NCEP
NILU
NOAA
NOGAPS
NRL
PHOTONS

PRD
PRIDE-PRD2004

SAMUM
UTC

AErosol RObotic NETwork

Anhui Institute of Optics and Fine Mechanics
AerosolOptische Dicke

Air Resources Laboratory

Barcelona Supercomputing Center

Chinese Sun Hazemeter Network

Degree Of Polarization

Degree Of Linear Polarization

Dust REgional Atmospheric Model

European Centre for Medium range Weather Forecasts
Global Forecast System

HYbrid Single-Particle Lagrangian Integrated Trajectory
Leibniz Institut fiir Troposphérenforschung
Institut fiir Umweltphysik

Institute of Remote Sensing Applications

library for Radiative transfer

LIght Detection And Ranging

Leipziger Institut fiir Meteorologie

Laboratoire d’Optique Atmosphérique

MODerate resolution Imaging Spectrometer

Navy Aerosol Analysis and Prediction System
National Centers for Environmental Prediction
Norwegisches Institut fiir Luftuntersuchung
National Oceanic and Atmospheric Administration
Navy Operational Global Atmospheric Prediction System
Naval Research Laboratory

PHOtométrie pour le Traitement Opérationnel de
Normalisation Satellitaire

Pearl River Delta

Program of Regional Integrated Experiments of
Air Quality over PRD 2004

SAharan Mineral dUst experiMent

Coordinated Universal Time

63



Symbolverzeichnis

Symbol Name Einheit

b Brechungsindex -

E Komplexer elektrischer Feldvektor Vm=!

E, Realer elektrischer Feldvektor Vm=!

En Elektrisches Feld einer einfallendenden Welle Vm=!

ES Elektrisches Feld einer gestreuten Welle Vm™1

E, Senkrechte Komponente des elektrischen Felds Vm™!

E) Parallele Komponente des elektrischen Felds Vm™!

e Basisvektor senkrecht zur Streuebene -

e Basisvektor parallel zur Streuebene -

f Temperaturkorrekturfaktur -

fes Korrekturfaktor fiir Distanz Sonne-Erde -

Fy Spektrale Irradianz Wm=2pum=!

g Asymmetrieparameter -

H Komplexer magnetischer Feldvektor Am™!

I(\) Gemessene Strahldichte Wm™2sr~tum™!
Io(\) Strahldichte am Oberrand der Atmosphére Wm™2sr~tum™!
I Stokes-Parameter der Intensitét Wm=2sr~tum™"
I Einfallender Stokes-Parameter der Intensitit Wm™2sr=tum™!
Tsca Gestreuter Stokes-Parameter der Intensitét Wm™2sr—tum™1
Iy Normierter Stokes-Parameter der Intensitat -

Lunpol Unpolarisierter Anteil der Intensitit Wm™2sr=tum™"
Lo Polarisierter Anteil der Intensitit Wm=2sr~tum™!
L, Zirkular polarisierter Anteil der Intensitéit Wm™2sr=tum™!
Tiorr Korrigierte Intensitiit Wm™2sr=tum™!
Tgem Gemessene Intensitét Wm™2sr=tum™!
k Wellenzahl -

Ly Intensititsmessung des Sonnenphotometers Wm™2sr=tum=!
m Optische Luftmasse -

Mij Matrixelement -

Qin
Qsca
r

TP
=2

Differentielle Anzahlgréenverteilung

Absolute Partikelanzahlkonzentration
Streuphasenfunktion

Streuphasenmatrix

Stokes-Parameter der linearen Polarisation
Einfallender Stokes-Parameter der linearen Polarisation
Gestreuter Stokes-Parameter der linearen Polarisation
Partikelradius

Geometrisch gemittelter Radius

Stokes-Vektor
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Symbol

Name

Einheit

SeT
3

»
Q
IS]

S
EERIE
ﬁ

N8

Weg

Zeit

Stokes-Parameter der linearen Polarisation
Einfallender Stokes-Parameter der
linearen Polarisation

Gestreuter Stokes-Parameter der

linearen Polarisation

Stokes-Parameter der zirkularen Polarisation
Einfallender Stokes-Parameter der
zirkularen Polarisation

Gestreuter Stokes-Parameter der
zirkularen Polarisation
Volumengrofienverteilung
Groflenparameter

Ausbreitungsrichtung der einfallenden
elektromagnetischen Welle
Angstrém-Exponent

Polarisierbarkeit

Winkel zwischen Dipolmomentrichtung und
Richtung der gestreuten Strahlung
Depolarisierungsfaktor

Phasendifferenz

Dielektrizitdatskonstante

Magnetische Permeabilitét

Wellenlénge

Streueffizienzfaktor

Geometrische Standardabweichung
Optische Dicke

Molekiiloptische Dicke

Aerosoloptische Dicke

Optische Dicke aufgrund Gasabsorption
Optische Dicke aufgrund Partikelabsorption
Winkeleinstellung der Polarisationsfilter
Streuwinkel

Zenitwinkel der Sonne

Differentieller Raumwinkel

Zirkulare Frequenz
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