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1 Einleitung

Keine Region der Erde entwickelt sich momentan wirtschaftlich mit einer @hnlichen
Geschwindigkeit wie Zentral- und Siidostasien. In China fithrt die marktwirtschaftli-
che Offnung des Landes zu einer radikalen Steigerung von Produktion und Nachfrage.
Diese innerhalb kiirzester Zeit voran getriebene Industrialisierung zeigt schon jetzt eine
deutliche Wirkung auf die Umwelt, vor allem auf die Qualitit der Luft. Wahrend in
der westlichen Hemisphére von den meisten Staaten anerkannte, international ausgear-
beitete Normen zur Regulierung des Ausstofles von Schadstoffen, Treibhausgasen und
Partikeln existieren und eingehalten werden miissen, wird in China auf Mafinahmen ver-
zichtet, die das Wachstum bremsen kénnten. Ungefilterte Abgase sorgen fiir eine hohe
Konzentration von Schadstoffen, reaktionsfreudigen Vorldufergasen und Aerosolparti-
keln in der Luft. Letztere konnen je nach Beschaffenheit und Zusammensetzung nicht
nur deutliche Auswirkungen auf die menschliche Gesundheit haben, sondern beeinflus-
sen auf verschiedene — zur Zeit noch nicht wissenschaftlich vollstdndig verstandene —
Art und Weise den Strahlungshaushalt der Erde (Houghton et al.|[2003; Wang et al.
2002; [Huebert et al.[2003; [Streets et al.| 2003 (Cao et al.[2003, 2004; |Louie et al.|2005).

Im Gegensatz zu den vom Menschen ausgestofienen Treibhausgasen,! deren anthro-
pogener Treibhauseffekt? zu einer allgemeinen Erwirmung der Erdatmosphére fiihrt,
ist der Einfluss des atmosphérischen Aerosols wesentlich komplexer und schwerer zu
fassen. Die Klimawirkung des Aerosols wird in einen direkten und einen indirekten
Effekt unterteilt. Der direkte Aerosoleffekt beschreibt die direkte Wechselwirkung der
Aerosolpartikel mit der einfallenden Sonnenstrahlung. Der Einfluss der Partikel auf
die Wolkenbildung, vor allem die GroéBenverteilung der Wolkentropfen und die damit
einhergehenden Strahlungseigenschaften der Wolke, wird als indirekter Aerosoleffekt
bezeichnet.

Die Untersuchung des atmosphérischen Aerosols ist mittlerweile in den Fokus der Wis-
senschaft geriickt und erlangt auch in der Offentlichkeit zunehmende Beachtung. Wie
von Houghton et al.| (2003) dargestellt wurde, weist das gegenwirtige wissenschaftliche
Verstéandnis des Strahlungsantriebs von Aerosolpartikeln — vor allem des indirekten
Aerosoleffekts — sehr grofie Unsicherheiten auf. Um diese Unsicherheiten zu verrin-
gern, ist die Kenntnis der globalen Verteilung und des Transports des atmosphérischen
Aerosols aus den Quellregionen unerlésslich. Ein wertvolles Hilfsmittel zum Verstand-
nis der sich abspielenden Vorgénge bietet die optische Fernerkundung mit Lidar (engl.:
Light Detection And Ranging). Dieses Verfahren ermoglicht die Bestimmung zeitlich
und rdumlich hochaufgeloster Vertikalprofile optischer Parameter, aus denen sich Infor-
mationen iiber die Art, die Konzentration und die vertikale Verteilung von Aerosolpar-
tikeln in der Atmosphére ableiten lassen. Durch Inversion der optischen Daten lassen

1Zu den wichtigsten Treibhausgasen zéihlen Kohlenstoffdioxid (CO,), Wasserdampf, Methan (CHy),
Distickstoffmonoxid (N2O) und Ozon (O3).

2Treibhausgase sind meist fiir die einfallende kurzwellige Sonnenstrahlung durchlissig, absorbieren
aber die von der Erdoberfliche ausgestrahlte langwellige Warmestrahlung. Diese kann somit nicht
in den Weltraum entweichen und fithrt zu einem Wirmestau in der Atmosphére. Die Bezeichnung
lehnt sich an die Vorgénge in einem Glashaus bzw. Gewichshaus an.
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sich auerdem Riickschliisse auf die mikrophysikalischen Eigenschaften (Volumenkon-
zentration, effektiver Radius, komplexer Brechungsindex und Einfachstreualbedo) der
vermessenen Partikel ziehen (Miiller|[1997; |Miiller et al.||1999a, |b).

Neben den am Leibniz-Institut fiir Troposphérenforschung (IfT) bereits vorhandenen
GroBgeriten wurde in den letzten Jahren unter studentischer Beteiligung ein kosten-
giinstiges und einfach zu transportierendes kleines Ramanlidar entwickelt. Das Mini—
Ramanlidar Polly (Portable Lidar System; |[Engelmann|2003; |Rhone 2004; Althausen
et al.|2004)) wurde fiir Messungen in der Grenzschicht konzipiert. Das Gerét liefert bei
einer Wellenldnge von A = 532 nm vollautomatisch Profile des Partikelriickstreukoef-
fizienten sowie in der Nacht zusétzlich Profile des Partikelextinktionskoeffizienten. Es
ermoglicht aufgrund der unkomplizierten Handhabung einen Dauerbetrieb {iber viele
Tage hinweg und dient der Ergénzung eines fest im Labor installierten Ramanlidars
(Mattis et al.|2002) und eines containerbasierten Mehrwellenldngenlidars (Althausen
et al.|2000).

Im Rahmen dieser Diplomarbeit werden die Ergebnisse der optischen und mikrophy-
sikalischen Charakterisierung anthropogener Partikel in Stid— und Nordchina vorge-
stellt. Die Grundlage dazu bilden die Daten zweier Messkampagnen vom 3. Oktober
bis 4. November 2004 in Xinken im Delta des Pearl River in der Siidchinesischen Pro-
vinz Guangdong sowie vom 8. bis 26. Januar 2005 in Peking. Messungen mit dem
Mini-Ramanlidar Polly, einem Sonnenphotometer und verschiedenen In-situ—Geréten
lieferten einen umfangreichen Datensatz der jeweiligen Aerosolbedingungen. Mit den
optischen Ergebnissen der kombinierten Messungen von Ramanlidar und Sonnenpho-
tometer wurde eine Inversion zur Bestimmung der mikrophysikalischen Eigenschaften
der vermessenen Partikel durchgefiihrt.

Diese Arbeit gliedert sich in zwei Teile. In Kapitel [2| wird die Theorie des Ramanlidars
und des zur Bestimmung der mikrophysikalischen Partikeleigenschaften verwendeten
Inversionsschemas beschrieben. Weiterhin werden die verwendeten Geréte vorgestellt
und die Vorgehensweise im Fall der Inversion der gesammelten optischen Daten er-
lautert. Kapitel [3| befasst sich mit der Auswertung der Messungen hinsichtlich der
optischen Eigenschaften des untersuchten Aerosols. Zudem werden die Ergebnisse der
mit den gewonnenen optischen Daten durchgefiihrten Inversionsrechnungen vorgestellt.
Das Kapitel unterteilt sich in zwei Abschnitte. Im ersten Teil werden die Ergebnisse
der Messungen und Inversionsrechnungen in Xinken gezeigt, der zweite Teil beschéftigt
sich mit den Ergebnissen fiir Peking. Die Arbeit endet mit einer Zusammenfassung der
gewonnenen Erkenntnisse in Kapitel [4]



2 Theoretische und experimentelle Grundlagen

Dieses Kapitel erlautert die verwendeten Gerite und die ihnen zugrunde liegende Theo-
rie. Dabei wird insbesondere auf das Funktionsprinzip eines Ramanlidars und die zur
Auswertung der mit diesem Gerit gewonnenen Daten notwendigen Gleichungen einge-
gangen. Zudem wird der zur Untersuchung der mikrophysikalischen Eigenschaften der
Aerosolpartikel genutzte Algorithmus zur Inversion der optischen Daten vorgestellt.
Um den Inversionsalgorithmus auf die gewonnenen optischen Daten anwenden zu kon-
nen, mussten diese zundchst aufbereitet werden. Die hierbei verwendete Vorgehensweise
wird ebenfalls in diesem Kapitel erklart.

2.1 Bestimmung optischer Partikelgréfien

Bei den im Rahmen dieser Diplomarbeit durchgefiihrten Untersuchungen wurden
die Messdaten verschiedener Gerédte verwendet. Die Rohdaten lieferten das Mini—
Ramanlidar Polly des If T sowie ein Sonnenphotometer des Instituts, das von der Firma
Dr. Schulz und Partner GmbH, Buckow, hergestellt wurde.

2.1.1 Streuprozesse in der Atmosphire

In der Atmosphére kann Licht an Regen— und Wolkentropfen, Eiskristallen, Partikeln
oder Molekiilen der Luft gestreut und von diesen Bestandteilen teilweise absorbiert wer-
den. Vor allem die Streuprozesse sind dem menschlichen Auge bekannt. Hydrometeore
sind im Vergleich zur Wellenldnge A des einfallenden Lichts sehr grof (d > A, mit dem
Partikeldurchmesser d) und verursachen durch Lichtbrechung auffillige optische Er-
scheinungen wie Regenbogen oder Halos. Thre Wechselwirkung mit einfallendem Licht
kann mit den Gesetzen der geometrischen Optik behandelt werden. Die Streuung an
Luftmolekiilen ist fiir die blaue Farbe des Himmels verantwortlich. Da die Streuung des
Lichts an Partikeln mit d < \ eine Abhingigkeit zu A=* aufweist, wird der blaue Anteil
des Spektrums aufgrund seiner geringen Wellenlédnge am stérksten gestreut. Diese Art
der Streuung wird als Rayleighstreuung bezeichnet. Fiir groflere Streuer erreicht der
Partikeldurchmesser die Dimension der Wellenlénge des einfallenden Lichts (d = A). In
diesem Fall ist die Streuung etwa proportional zur Inversen der Wellenldnge und wird
als Mie-Streuung® bezeichnet.

In der Atmosphére finden elastische und inelastische Streuprozesse statt. Im ersten
Fall ist die Wellenlénge des gestreuten Lichts gleich der Wellenldnge des einfallenden
Lichts, wohingegen im Fall der inelastischen Streuung eine Frequenzverschiebung zwi-
schen einfallendem und gestreutem Licht auftritt. Diese wird dadurch verursacht, dass
ein einfallendes Photon eine Verdnderung des Vibrations—Rotationszustands des streu-

3Als Mie-Streuung wird die Streuung elektromagnetischer Wellen an kugelférmigen Objekten va-
riabler Gréfle bezeichnet. Im Fall d < X ist die Miestreutheorie ndherungsweise auch fiir Streuer
anderer Form giiltig.
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enden Molekiils bewirkt. Das Molekiil kann Energie absorbieren, wodurch es in einen
hoheren Energiezustand versetzt wird und die Frequenz des gestreuten Photons ge-
senkt wird. Die Wellenlénge des gestreuten Photons wird zum Roten verschoben und
der Prozess als Stokes-Ramanstreuung bezeichnet. Es gilt:

ﬁaus = ﬂein - |Aﬁ| .

Die Frequenz des gestreuten Lichts 7,,s ist gegeniiber der Frequenz des einfallenden
Lichts g, um den Betrag |A7| verschoben. Das streuende Molekiil kann aber auch
Energie an das Photon abgeben und damit sein Energieniveau senken. Die Frequenz
des gestreuten Photons wird nun erhéht und die Wellenlénge blauverschoben. Dieser
Fall wird Anti-Stokes—Ramanstreuung genannt:

Vaus = Vein + |Aﬁ| .

Die Frequenzverschiebung |A7|, die mit einer Verdnderung des Rotations— oder
Vibrations—Rotations-Niveaus des Streuers einhergeht, ist fiir das jeweils streuende
Molekiil charakteristisch und kann berechnet werden:

Av = Vein — Vaus = i_j . (1)
Dabei ist 7 = 1/X = v/c die iiblicherweise in der Spektroskopie genutzte Wellenzahl
des gestreuten Photons in ecm™!, AE die Differenz zwischen den Energiezustinden
des streuenden Molekiils vor und nach der Streuung, h die Planck—Konstante und
co die Lichtgeschwindigkeit im Vakuum. Da die Frequenzverschiebung bei Vibrations—
Rotations-Ubergingen groBer ist als die von reinen Rotationsiibergingen, ldsst sich fiir
erstere das ramanverschobene Streulicht besser vom rayleighgestreuten Licht trennen.
Dieser Effekt wird bei der Detektion von Ramansignalen ausgenutzt.

Im Vergleich zur Rayleighstreuung (elastischer Streuprozess) ist die Intensitéit der Ra-
manstreuung um bis zu vier Groflenordnungen geringer. Fiir die Detektion des ramange-
streuten Lichts kann dies ein grofles Problem darstellen, insbesondere am Tage, wenn
das Hintergrundrauschen (Photonen des Sonnenlichts) die Detektion des schwachen
Ramanstreulichts stark behindert bzw. nicht zulésst.

2.1.2 Lidarprinzip und Lidargleichung

Lidar ist ein Verfahren der aktiven Fernerkundung, welches sich die Streuung des Lichts
in der Atmosphére zunutze macht. Es basiert auf der gleichen theoretischen Grundlage
wie Radar (engl.: Radio Detection And Ranging), verwendet im Vergleich zu dieser
Technik allerdings einen anderen Teil des elektromagnetischen Spektrums. Ein Lidar
arbeitet mit Strahlung, deren Wellenlédnge sich zwischen dem Ultravioletten und dem
nahen Infrarot befindet.

Eine Sendeoptik entlésst einen kurzen, energiereichen Laserpuls in die Atmosphére. In
verschiedenen Entfernungen von der Quelle wird das ausgesandte Licht an Molekiilen



oder Partikeln gestreut. Das in einem Winkel von 180° direkt zum Ursprung zuriick-
gestreute Licht wird von den Detektoren einer Empfangsoptik zeitaufgelost registriert.
Das resultierende Signal wird in einer Datenerfassungseinheit gespeichert. Die zeitauf-
geloste Messung ermoglicht iiber die Laufzeit ¢ des sich mit der Lichtgeschwindigkeit
¢ fortbewegenden Laserpulses die Bestimmung der Entfernung R des Streuortes vom

Lidarsystem:

ct
R=7. 2)

Auf dem Weg zum Streuort und zuriick kénnen Photonen absorbiert und gestreut
werden. Die Summe aus Absorption und Streuung beschreibt die wirkenden Schwi-
chungsprozesse und wird als Extinktion bezeichnet. Da das Laserlicht mit Molekiilen
und Partikeln in der Atmosphére interagiert, miissen der Volumenriickstreukoeffizient
B (in Mm ™~ 'sr™!) und der Volumenextinktionskoeffizient o (in Mm ™) in einen Molekiil -
(Index M) und einen Partikelanteil (Index P) aufgeteilt werden:

a(R,\) = am(R,A) + ap(R, N), (3)

Ublicherweise werden fiir 8 und « die kiirzeren Begriffe Riickstreu— und Extinktions-
koeffizient genutzt.

Das empfangene Signal wird durch die Lidargleichung beschrieben, welche bei rein
elastischer Riickstreuung die folgende Form aufweist:

P(R,\) :POWB(R, No) exp [—2 /0 alr, )\O)dr}. (5)

Die aus einer Entfernung R bei einer Wellenldnge \g empfangene Leistung P héngt
von der ausgesandten Leistung Fp, einer wellenldingenabhéingigen Systemfunktion
E(Xo), dem Reziproken des Quadrats der Entfernung R, dem wellenléingenabhéngigen
Riickstreukoeffizienten 5(R, A\g) am Streuort und einem durch die Exponentialfunktion
ausgedriickten Transmissionsterm ab. Letzterer beschreibt die Extinktion des Lichts
auf dem Weg zum Streuort und zuriick. Je nach dem Betrag des Lichtverlusts an die
Atmosphére nimmt der Transmissionsterm Werte zwischen 0 und 1 an. Die Uberlap-
pungsfunktion O(R) beschreibt die geometrische Uberschneidung des vom Laserstrahl
beleuchteten Volumens mit dem Gesichtsfeld des Empfangerteleskops. Fiir einen Wert
von O(R) = 1 wird der Laserstrahl vollkommen auf dem Detektor abgebildet. Dies
ist iiblicherweise ab einer bestimmten Hohe {iber dem Lidar der Fall. Fiir die Bereiche
darunter muss das Lidarsignal mithilfe der Uberlappungsfunktion O(R) # 1 korrigiert
werden. Niheres dazu folgt im Abschnitt 2.1.4] Die Systemfunktion

CT,
E(Xo) = TPAU()\O) (6)
beschreibt die Effizienz der Empfangsoptik und der Detektoren. Sie wird bestimmt

durch die Pulsdauer 7, eines sich mit der Lichtgeschwindigkeit ¢ ausbreitenden Laser-
pulses, die Fliche A des Empfangsteleskops und die Transmission 1 der Empfangsoptik
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bei der Wellenlénge \g. Die Systemfunktion ist durch den Aufbau der Optik bestimmt.
Sie ist fiir das verwendete Lidar charakteristisch und kann berechnet werden. Die Fliache
des Empfangsteleskops bestimmt, aus welchem Raumwinkel A/R? Signale empfangen
werden kénnen. Die starke Entfernungsabhéngigkeit des detektierten Signals verursacht
einen Dynamikbereich von mehreren Groflenordnungen. Zur Verkleinerung des statis-
tischen Fehlers der Messung und um die Datenmenge iiberschaubar zu halten, werden
vor dem Abspeichern die Signale mehrerer Laserpulse aufsummiert.

Fiir den Fall, dass inelastische Riickstreuung detektiert wird, muss Gleichung auf-
grund der Raman—Verschiebung der Wellenlénge (von Ay vor der Streuung zu Ag nach
der Streuung) des gestreuten Photons verdndert werden. Es gilt nun:

E(Ar)O(R)

P(R,)\R):PO R2

Br(R, No) exp {—2/0 [a(r, Ao) + a(r, Ag)]dr| . (7)

Das ausgesandte Licht wird auf dem Weg zum Streuort bei der Wellenldnge \g und auf
dem Riickweg bei der Wellenldnge Ar geschwicht. Die Riickstreuung ist in diesem Fall
reine Ramanstreuung. Deren Riickstreukoeffizient

(R, 20) = Na(R) S 1, ) ®
ist fiir die inelastisch streuenden Molekiile aus deren Anzahlkonzentration Ng(R) und
ihrem differentiellen Wirkungsquerschnitt dog/dS2 einfach zu berechnen. Letzterer ist
fiir verschiedene Molekiile bekannt. Das Profil der Anzahlkonzentration von Sauerstoff
(O2) und Stickstoff (Ng) kann aus dem Temperatur— und Luftdruckprofil bestimmt
werden, welche einem Radiosondenaufstieg oder einem Standardatmosphérenmodell
entnommen werden kénnen. Da die Atmosphére der Erde zum gréfiten Teil aus Stick-
stoff besteht und dessen Konzentration kaum schwankt, wird in der Regel die Ram-
anstreuung an Stickstoffmolekiilen fiir die im Folgenden beschriebene Methode der
Extinktionsmessung genutzt.

Unter Verwendung von Gleichung ergibt sich aus der Lidargleichung nach Bil-
dung des natiirlichen Logarithmus und Ableiten nach R ein Ergebnis fiir den Gesamt-
extinktionskoeffizienten (Ansmann und Miiller|2005):

d
a(R,No) + a(R,A\g) = —In

FWORM),  (9)

und nach Aufspaltung des Extinktionskoeffizienten in einen Molekiil- und einen Parti-
kelanteil nach Gleichung (3)):

OéP(R, )\0>+OJP(R, )\R) = % In {HZ?—ESR?] —OJM(R, Ao)—aM(R, )\R)+% In O(R, )\R) .
(10)

Die spektrale Abhéngigkeit der Partikelextinktion wird durch einen Wellenldngenexpo-
nenten a ausgedriickt. Dieser wird als Angstrom—Exponent bezeichnet und nimmt mit
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zunehmender Partikelgrofle ab. Die Beziehung

ap(R,h) (M)
Ao

ap(R, Ar)

lisst sich zu einer Vereinfachung von Gleichung nutzen:
41 [P(L} — an(R, Ao) — am(R, M) + = InO(R, Ar)

dR RAR)R?
a(R)
A
1+ <>\—O>

Geht man von einer vollstindigen Uberlappung von Laserstrahl und Empfingerge-
sichtsfeld aus, verschwindet der Term -=1In O(R, Ag) in Gleichung . Diese Formel
ermoglicht die direkte Berechnung des Partikelextinktionskoeffizienten aus dem Lidar-
signal, ohne die Vorgabe unsicherer Parameter. Die nur vom Zustand der Atmosphére
abhéngigen Terme Ng(R), an(R, \g) und ani(R, Ar) lassen sich mithilfe der Profile von
Temperatur und Druck berechnen. Der Angstrémexponent wird als hohenkonstant
angenommen. Die Ungenauigkeit bei einer fehlerhaften Annahme liegt bei etwa 3%
(Ansmann et al[1992). Ein Wert von a ~ 1 hat sich als guter Ausgangswert erwiesen.

ap(R, \o) = (12)

In Gleichung tauchen zwei unbekannte Groflen auf: der Riickstreukoeffizient
B(R, Ao) und der Extinktionskoeffizient a(R, \g). Beide bestehen nach den Gleichun-
gen (3) und aus einem Partikel- und einem Molekiilanteil. Durch die Detektion des
frequenzverschobenen Ramansignals lisst sich der Partikelextinktionskoeffizient unab-
hédngig vom Partikelriickstreukoeffizienten bestimmen. Aus den Gleichungen und
ergibt sich ein Gleichungssystem, dessen Losung den Koeffizienten der Partikel-
riickstreuung ergibt. Dazu miissen keine unsicheren Annahmen gemacht werden. Um
die Formel zur Berechnung des Riickstreukoeffizienten zu erhalten, bildet man das
Verhéltnis aus elastischem und inelastischem Signal in der Messhohe R und der soge-
nannten Referenz— oder Kalibrierhohe Ry:

P(Ro, \r) P(R, Xo)
P(Ro, \o)P(R, Ar)

(13)

Die Signalintensitédten P ersetzt man durch die entsprechenden Lidargleichungen ([5))
und , und nach Umstellung ergibt sich unter Beriicksichtigung der Gleichungen ((3])

und ({4):

Bp(R,No) = —Bu(R, Ao) + [Bp(Ro, Xo) + Bu(Ro, Ao)]
P(Ry, \g)P(R, X\o) Nr(R)
P(Rg, \0)P(R,  Ar) Nr(Ro)
— i apl(T, AR aM T, AR r
e S for(r )+ o wldr| "
exp [— fRo [ap(r, No) + am(r, Ao)] dr]

Der Betrag der Partikel- und Molekiilriickstreuung fp(Rg, A\g) und Sy (Ro, Ag) bei der
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ausgesandten Wellenldnge )y muss in einer Referenzhche Ry bekannt sein bzw. abge-
schiitzt werden. Die Referenzhohe wird dabei derart gewihlt, dass die bekannte Mole-
kiilstreuung die Partikelstreuung {iberwiegt und letztere im relativen Vergleich vernach-
lassigt werden kann. Entsprechende Bedingungen findet man in der unverschmutzten,
freien Troposphére.

Der Fehler fiir die Bestimmung des Extinktionsprofils wird mafigeblich durch das Si-
gnalrauschen bestimmt. Durch eine Erh6hung der zeitlichen Mittelungsldnge und der
Fenstergrofle bei der vertikalen Glattung des Signalprofils kann der relative statisti-
sche Fehler vermindert werden. Fiir Ramanlidarmessungen werden Wellenléngen aufler-
halb des Absorptionsbereiches atmosphérischer Spurengase verwendet. Standardméafig
durchgefiihrte Radiosondenaufstiege zur Bestimmung des Druck— und Temperaturpro-
fils liegen meist vor oder werden an der Lidarstation durchgefiihrt.

Das verwendete Temperaturprofil beeinflusst durch die Verdnderung des Temperatur-
gradienten mit der Hohe das Profil der Luftdichteinderung und damit Ny in den Glei-
chungen und . Unsicherheiten im Dichteprofil konnen insbesondere bei der
Extinktionsbestimmung empfindliche Fehler in Bereichen mit Temperaturinversionen
hervorrufen (Ansmann et al.|[[1992). Unsicherheiten in den Werten von Temperatur und
Druck in der Berechnung der Rayleighstreu— und Riickstreukoeffizienten sind dagegen
bei einer Wellenlédnge von A = 532 nm stets gering.

Bei der Mittelung der Signale sollten die zeitlichen und raumlichen Gléattungsintervalle
mit Bedacht gewihlt sein. Durch starke Verdnderungen der atmosphérischen Bedin-
gungen kann bei einer Mittelung iiber einen schlecht gewéhlten Zeitraum das Resultat
verfilscht werden. Vor allem ist darauf zu achten, dass im Mittelungszeitraum keine
Wolken auftreten. Darum werden die Rohdaten auf Perioden mit stark inhomogener
Riickstreuung gesichtet (engl.: cloud screening). Das wolkenbereinigte Signal wird vor
der Auswertung auf Entfernung, Dichte und Rayleighstreuung korrigiert.

Da die Signale des am Stickstoff in der Atmosphére inelastisch gestreuten Lichts etwa
drei Groflenordnungen kleiner als typische Rayleighsignale und je nach Partikelkonzen-
tration etwa vier bis fiinf GroBlenordnungen kleiner als Signale des Grenzschichtaerosols
sind, kénnen Ramansignale am besten unter Abwesenheit storender Hintergrundstrah-
lung — also in der Nacht — empfangen werden. Ist es nicht moglich, inelastische
Streusignale zuverldssig zu empfangen, kann ein Ramanlidar weiterhin als herkémmli-
ches Riickstreulidar genutzt werden. Dann ist eine unabhéngige Bestimmung der ho-
henabhéingigen Koeffizienten von Riickstreuung und Extinktion der Partikel jedoch
nicht mehr moglich. Statt dessen muss ein Verhéltnis der beiden Werte zueinander
abgeschétzt werden. Dieses wird als Lidarverhéltnis — fiir Partikel oder Molekiile —

bezeichnet: (RN (RN
ap ) aMm )
Sp(R,\) = ———= bzw. Su(R,\) = ————. 15
Das Molekiil-Lidarverhéltnis Sy = 8n/3 sr ist bekannt und hohenkonstant. An-
hand von Messungen mit einem Ramanlidar lasst sich in der Nacht das Partikel-
Lidarverhéaltnis bestimmen und daraus — homogene Atmosphérenbedingungen vor-

ausgesetzt — ein Wert fiir die Auswertung der Messung am Tag abschétzen. Bei einer
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Abschétzung ist das Lidarverhéltnis aufgrund seiner Hohenabhéngigkeit ein starker Un-
sicherheitsfaktor fiir die Auswertung von Messungen rein elastischer Riickstreudaten.
Sp(R, ) héngt stark von der Art der streuenden Partikel ab, so dass es eine Cha-
rakterisierung selbiger ermdglicht, aber innerhalb einer wenig durchmischten Luftsédule
auch stark schwanken kann. Das elastische Signal wird mit der so genannten Klett—
Methode ausgewertet (Klett| 1981} |[Fernald |1984). Durch Einsetzen des Lidarverhilt-
nisprofils (Gleichung (15)) in Gleichung (5]) und anschlieBender Umformung ergibt sich
der Riickstreukoeffizient durch die Losung einer Bernoullischen Differentialgleichung
als (Sasano et al.||[1985)):

U(Ry, R, A
Bn(R, Ao) = o, % 20) | (16)
V(Ro, )\0) - QSP(R, )\0) fRo U(Ro, R7 )\)dZ
mit "
U(R(), R, >\0) = RZP(Ra >\0) exp _2(SP()‘O) - SM) @M(Ty )\o)dr}

Ry

und R2P(Ry, A
V(Ro, Ao) = 0P (Fo; ho)

Bp(Ro, M) + Bar(Ro, Ao)
Erneut muss fiir eine Entfernung R, ein Referenzwert des Partikelriickstreukoeffizien-
ten [p(Ro, Ag) angenommen werden. Dieser wird, wie bei der Ramanmethode, in eine
Hohe mit einer geringen Partikelkonzentration gesetzt, so dass die Partikelriickstreuung
gegeniiber der Molekiilriickstreuung vernachléssigt werden kann. Da das Partikellidar-

verhéltnis als hohenkonstant angenommen wird, stellt es eine Quelle fiir Fehler von bis
zu 100% dar.

2.1.3 Mini—Ramanlidar Polly

Das Mini-Ramanlidar Polly ist ein kostengiinstiges, kleines und leicht zu transpor-
tierendes Lidarsystem (Althausen et al.|2004). Es ermoglicht die automatische und
voneinander unabhéingige Messung der Extinktions— und Riickstreukoeffizienten von
Partikeln in der Atmosphére bei einer Wellenlédnge von A = 532 nm. Dabei nutzt man
die Stokes—Vibrations—Rotations—Ramanstreuung an Stickstoffmolekiilen in der Atmo-
sphére. Diese wird im Ramankanal bei einer Wellenléinge von 607 nm detektiert. Das
Signal bei dieser Wellenlénge liefert das grofitmogliche inelastische Riickstreusignal aus
der Atmosphére bei einem ausreichenden Wellenldngenunterschied zur Anregungswel-
lenldange. Das Gerit entstand im Rahmen eines Praktikums und zweier Diplomarbei-
ten (Engelmann 2003; |Rhone 2004). Planung, Aufbau und Entwicklung der nétigen
Steuerungs— und Auswertungssoftware erfolgten innerhalb von etwa zwei Jahren.

Abbildung [1] zeigt eine Fotografie des Mini-Lidars. Der gesamte Aufbau ist witterungs-
geschiitzt in einem klimatisierten Schrank (0.8 m x 1.6 m x 2.0 m) untergebracht. Ein
Deckel schiitzt bei Nichtbetrieb oder Regen die Quarzscheiben im Dach. Ein Regen-
sensor ermoglicht bei beginnendem Niederschlag eine automatische SchlieBung des De-
ckels. Sensoren geben Auskunft {iber die Temperatur im Inneren des Schranks. Fiir
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Regensensor l Deckel, hier offen  Energieversorgung

g@" = und Laserkiihlung

Klimaanlage

Sende- und
Empfangsoptik

Nebencomputer zur Hauptcomputer, Datenerfassung
Systemiberwachung

Abbildung 1: Fotografie des Mini-Ramanlidars Polly. Das komplette System ist in
einem wetterfesten, klimatisierten Schrank untergebracht und dadurch leicht zu
transportieren.

einen zuverlédssigen Betrieb des Systems sollte die Innentemperatur stabil gehalten
werden. Dies wird durch die Klimaanlage gewéhrleistet. Seit der Aufnahme der au-
tomatischen Messungen im Sommer 2005 liefert das System Daten, die in einer Da-
tenbank abgelegt werden und auf der Homepage des IfT eingesehen werden kénnen
(http://iftwetter.tropos.de:8083/VAP /). Wenn es die atmosphérischen Bedingungen
zulassen, wird téglich ab 0 und 12 UTC (engl.: Coordinated Universal Time, koor-
dinierte Weltzeit) fiir zwei Stunden gemessen.

Das Kernstiick des Systems besteht aus einem optischen Tisch der Fliche 0.7 x 1 m?,
auf dem der Laserkopf, ein Aufweitungsteleskop und die Empfangsoptik fest installiert
sind. Durch die feste Anordnung wird die Stabilitédt des optischen Arrangements beim
Transport gesichert und dem Mini—Lidar eine starke Robustheit verliehen. Der optische
Tisch ist derart in den klimatisierten Schrank eingebaut, dass der Laserstahl in einem
Zenitwinkel von 5° durch das Dach in die Atmosphére entlassen wird. Zwei Quarz-
platten im Dach schiitzen die Optik und gewéhrleisten einen dichten Abschluss des
Schranks. Durch eine verldsst der Laserstrahl den Schrank, durch die andere gelangt
das riickgestreute Licht in das Empfangsteleskop.

Abbildung [2] zeigt den optischen Aufbau des Systems. Ein frequenzverdoppelter
Nd:YAG-Laser? der Firma BigSky (Modell CFR200) emittiert bei einer Wellenléin-
ge von 532 nm mit einer Wiederholrate von 15 Hz Lichtpulse mit einer Energie von

4Nd:YAG=Neodym-dotiertes Yttrium-Aluminium-Granat, dient als Lasermaterial
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Abbildung 2: Optischer Aufbau des Mini—-Ramanlidars und Strahlverlauf; HS —
Hauptspiegel, FS — Fangspiegel, Bl — Blende, Sp — Spiegel, L. — Linse, ST — Strahl-
teiler, NF — Neutralfilter, IF — Interferenzfilter, PMT — Photomultiplier.

120 mJ. Der resultierende Lichtstrahl wird in einem Aufweitungsteleskop um den Fak-
tor 8 auf einen Durchmesser von 56 mm aufgeweitet, was seine Divergenz auf einen
Wert von unter 0.5 mrad senkt. Nach der Aufweitung wird der Stahl iiber zwei Um-
lenkspiegel in die Atmosphére reflektiert. Dabei wird die Achse des Laserstrahls so nah
wie moglich an die Achse des Empfangsteleskops herangefiihrt. Eine Anordnung, bei
der Sende— und Empfingerachse nicht iibereinander liegen wird als biaxial bezeichnet.
Diese Anordnung wurde notwendig, da bei einer koaxialen Anordnung der Sendespiegel
mit seiner Halterung einen zu groflen Bereich der Hauptspiegelfiiche des Empfangste-
leskops abgeschattet und dadurch dessen Gesichtsfeld enorm verkleinert hétte.

Das zuriickgestreute Licht wird von einem Newtonschen Teleskop mit einem Hauptspie-
geldurchmesser von dg = 200 mm und einer Brennweite von f = 800 mm eingefangen
und iiber einen flachen Umlenkspiegel auf eine Irisblende fokussiert. Diese befindet sich
im Brennpunkt des Teleskops und besitzt einen verstellbaren Durchmesser von 1-3
mm, wodurch das Empfangergesichtsfeld zwischen 1.25 und 3.75 mrad variiert werden
kann. Das Empféngergesichtsfeld ist ein ausschlaggebendes Kriterium fiir den Verlauf
der Uberlappungsfunktion des Systems (siche Abschnitt . Hinter der Blende wird
das Licht durch eine plankonvexe Linse kollimiert und iiber einen weiteren Umlenk-
spiegel auf einen Strahlteiler gelenkt. Dieser ist fiir Licht der Wellenldnge A = 532 nm
durchléssig und reflektiert Licht mit der Wellenlénge A = 607 nm. Hier wird das elasti-
sche Signal vom inelastischen Signal getrennt. Nach der Trennung kann die Intensitét
des jeweiligen Signals durch Neutralfilter geddmpft werden. Neutralfilter sorgen fiir eine
wellenldngenunabhéngige Schwichung des Lichts um einen konstanten Wert. Danach
passiert das Licht einen Interferenzfilter fiir die jeweilige Wellenldnge und wird durch
eine Linse auf die Detektorflichen fokussiert.
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Die Photonen werden von Photomultipliern (engl.: Photomultiplier Tube, PMT) des
Typs R5600P der Firma Hamamatsu aufgefangen, verstirkt und gezéhlt. Diese PMT
besitzen eine Detektorfliche des Durchmessers 8 mm und weisen eine Quantenausbeute
von 7.5% bei 532 nm bzw. 1.2% bei 607 nm auf. Die PMT arbeiten im Photonenzahl-
betrieb und besitzen einen sehr groffen Dynamikbereich. Das Signal der PMT wird von
einer Datenerfassungskarte (Modell 7882 von Fast ComTec) mit einer Auflésung von
250 ns erfasst. Das entspricht einer raumlichen Auflésung von 37.5 m. Die maxima-
le Zihlrate der Photomultiplier liegt bei 107 cps (engl.: counts per second, Ereignisse
pro Sekunde). Durch eine angemessene Wahl der Neutralfilter wird dafiir gesorgt, dass
dieser Wert nicht iiberschritten und ein Ubersteuern der Signale in den beiden Mess-
kanélen verhindert wird. Photomultiplier besitzen eine Dunkelzihlrate. Das bedeutet,
dass sie auch ein Signal abgeben, wenn kein Licht einfillt. Das gemessene Signal muss
um den Gesamthintergrund, der aus dem Himmelslicht und dem Detektorrauschen be-
steht, korrigiert werden. Das Hintergrundsignal wird am Ende des Profils bestimmt,
von wo keine riickgestreuten Laser—Photonen erwartet werden.

2.1.4 Uberlappungsfunktion und Uberlappungskorrektur

In Gleichung zur Bestimmung des Extinktionskoeffizienten ist die Auswirkung ei-
ner unvollstindigen Uberlappung des vom Laserstrahl beleuchteten Volumens mit dem
Gesichtsfeld des Empfangsteleskops beriicksichtigt. Ohne Kenntnis der Uberlappungs-
funktion ist demnach keine Bestimmung des Extinktionskoeffizienten in des untersten
Bereichen der Atmosphére moglich. Dies ist um so dramatischer, da es sich dabei um
den interessanten Ubergangsbereich von lokalen Quellen zum mesoskaligen Aerosol-
transport handelt. Auch wird eine Anbindung an Bodenmessungen unmoglich. Ist die
Uberlappungsfunktion dagegen bekannt, erlaubt Gleichung eine zuverléssige Be-
stimmung des Extinktionskoeffizienten bis relativ nah an den Boden.

Die Uberlappungsfunktion O(R) wird, wie die Systemfunktion E()\) aus Gleichung
(), durch den Aufbau der Optik des Lidars bestimmt und ist fiir jedes Gerit cha-
rakteristisch. Der Uberlappungseffekt eines Lidars wird je nach dessen spéterer An-
wendung gestaltet. Soll z.B. in grolen Hohen gemessen werden, ist es wichtig, dass
durch die Uberlappungsfunktion Signale aus dem unteren Bereich der Atmosphire
unterdriickt oder gar nicht gesehen werden. Der Betrag der Riickstreusignale iiber-
streicht in der Atmosphére je nach Hohe mehrere Groflenordnungen. Der Empféanger
eines Lidars kann maximal Signale von sechs bis acht Gréflenordnungen detektieren.
Die 1/R?>-Abhéngigkeit des Lidarsignals erweist sich hier als grofies Problem. Da Polly
fiir die Messung in der Grenzschicht konzipiert wurde, wurde darauf Wert gelegt, dass
sich Laserstrahl und Empfangergesichtsfeld in einer moglichst geringen Hohe iiberlap-
pen (Engelmann||2003). Dabei miissen die optischen Achsen des Laserstrahls und des
Empfangsteleskops bei der biaxialen Anordnung zueinander geneigt sein. Der optimale
Winkel, unter dem der Laserstrahl das Gesichtsfeld des Teleskops in moglichst geringer
Entfernung betritt und erst in relativ grofler Entfernung wieder verlésst, kann berechnet
werden. Um einen optimalen Uberlappungseffekt zu erzielen, miissen folgende Details
beachtet werden:
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e Die Divergenz des Laserstrahls muss kleiner sein als das Gesichtsfeld des Emp-
fingerteleskops.

e Die Uberlappung findet in um so geringerer Entfernung statt, je grofier das Ge-
sichtsfeld des Empfingerteleskops ist. Dabei ist allerdings zu beachten, dass mit
einem vergroferten Gesichtsfeld des Teleskops auch mehr Himmelshintergrund-
licht auf die Detektoren gelangt und das Signal verrauschen kann.

e Der Winkel zwischen den Achsen des Laserstrahls und des Teleskops muss so
gewdhlt werden, dass der Strahl das Gesichtsfeld des Teleskops in geringer Ent-
fernung betritt, es aber auch erst in sehr groffer Entfernung (aulerhalb des Mess-
bereichs) wieder verlésst.

e Je kleiner der Abstand zwischen Teleskop— und Laserstrahlachse, in desto ge-
ringerer Entfernung vom Lidar findet die Uberlappung bei optimal eingestelltem
Winkel statt.

Die Uberlappungsfunktion eines Lidars kann durch optische Simulation mit einem Ray -
tracing—Programm ermittelt oder experimentell bestimmt werden (Wandinger und Ans-
mann|[2002)). Letzteres ist allerdings nur unter Zuhilfenahme des inelastischen Kanals
mit einem Ramanlidar moglich. Dafiir wird Gleichung nach der Uberlappungsfunk-
tion O(R) umgestellt:

R, \r)R?
O(R) = PR, x) . (17)
CoNg(R) ”AO exp [ fo (r, o) + a(r, A\r) dr]
Co = PoE()AR) ist eine Normierungskonstante. Mit der Ramanmethode bestimmt man

das Ruckstreuproﬁl. Da dieses aus einem Signalverhéltnis berechnet wird, kiirzt sich
der Uberlappungseffekt heraus und der Riickstreukoeffizient kann bis in Bodennihe
bestimmt werden. Aus dem Riickstreuprofil wird unter der Annahme eines hoéhen-
konstanten Lidarverhéltnisses das Extinktionsprofil bestimmt. Es ist wichtig fiir die
experimentelle Bestimmung des Uberlappungseffekts, dass man eine Messung mit ei-
ner geringen optischen Dicke fiir die Berechnung der Uberlappungsfunktion wihlt. Die
optische Dicke 7 entspricht dem hoéhenintegrierten Extinktionskoeffizienten:

T(A) = /000 a(A,r)dr. (18)

Fiir den Fall einer hohen Transmission der Atmosphére bzw. einer geringen Partikella-
dung wird der Fehler, der durch die Annahme eines festen Lidarverhéltnisses entsteht,
minimiert. Aus dem Extinktionsprofil ldsst sich der Transmissionsterm in Gleichung
bestimmen. Die Konstante in dieser Gleichung wird so gew#hlt, dass die Uberlap-
pungsfunktion in groflen Hohen um den Wert Eins schwankt. Ab der Hohe, in der dies
der Fall ist, kann der Uberlappungseffekt vernachlissigt werden.

Die Uberlappungsfunktion wurde sowohl in Xinken (am 3. Oktober 2004, 7 = 0.206),
als auch in Peking (am 8. Januar 2005, 7 = 0.058) experimentell bestimmt. Die dafiir



18 2 THEORETISCHE UND EXPERIMENTELLE GRUNDLAGEN

2'5 | 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 I 1 1 1 1 i

_ Peking, 08.01.2005 ]

20 Xinken, 03.10.2004 A

C ray tracing, optimaler Winkel ]

—_ - e ray tracing, verkleinerter Winkel -
Eisf .
X VI i
F: :
I N N
I — -
00 ....... 11 I L1 | I 1 1 | I | 1 N

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0
Uberlappungsfunktion

Abbildung 3: Theoretisch und experimentell bestimmte Verldufe der Uberlappungs-

funktion des Mini-Ramanlidars Polly. Die Kenntnis der Uberlappung ermaglicht
die Bestimmung des Extinktionskoeffizienten ab einer Hohe von etwa 400 m.

verwendeten Messungen wurden an den Tagen mit der geringsten optischen Dicke 7 der
jeweiligen Messreihe durchgefiihrt. Beide Funktionen sind in Abbildung [3| dargestellt.
Weiterhin zeigt die Abbildung das Resultat der Ray—tracing—Simulationen fiir den op-
timalen Winkel und einen verkleinerten Winkel zwischen den Achsen des Laserstrahls
und der Empfangsoptik. Es ist gut zu erkennen, wie stark sich die Wahl dieses Win-
kels auf den Uberlappungseffekt auswirkt. Fiir eine optimal eingestellte Optik zeigt
sich plausible Ubereinstimmung zwischen dem theoretisch simulierten und dem ex-
perimentell bestimmten Verlauf von O(R). Unterschiede lassen sich mit verschiedenen
unbekannten Faktoren erkldaren, z. B. dem aktuellen Laserstrahlprofil, der Abschattung
durch Optikhalterungen oder der hohenabhingigen Anderung der Detektoreffizienz bei
verschiedener geometrischer Ausleuchtung. Fiir die Auswertung der Messungen in Xin-
ken und Peking wurde die jeweilige, experimentell bestimmte Uberlappungsfunktion
verwendet. Mit Kenntnis der Uberlappungsfunktion ist es nun méglich, das Extinkti-
onsprofil ab einer Héhe von 400-500 m zu bestimmen. Zuvor war eine Bestimmung
von « in Hohen unterhalb von 1000 m nicht moglich. Unterhalb von 300-400 m, wo
O(R) einen starken Gradienten hat, ist wegen der Beziehung Aa = ﬁ%O(R) und
der kleiner werdenden Werte von O(R) keine korrekte Bestimmung des Extinktionsko-
effizienten mehr moglich.

2.1.5 Sonnenphotometer

Zur Ergénzung der Lidarmessungen wurde am Tag zusatzlich das von der Firma Dr.
Schultz & Partner GmbH, Buckow, hergestellte Sonnenphotometer (SPM, engl.: sun
photometer) SP1A betrieben. Dieses misst mit einer Auflésung von 30 s die einfallende
Sonnenstrahlung in 18 Kanélen im Wellenldngenbereich von 351 bis 1063 nm. Verwirft
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man die zehn Kanéle im Absorptionsbereich von Ozon und Wasserdampf, verbleiben
acht Kaniéle zwischen 380.6 und 1044.1 nm zur Berechnung der optischen Dicke 7
der Luftsdule zwischen dem Oberrand der Atmosphéire und dem Empfiangerfeld des
Sonnenphotometers. Die optische Dicke wird aus der als Spannung detektierten ein-
fallenden Sonnenstrahlung nach dem Lambert-Bouguer—Beer—Gesetz unter Korrektur
der Rayleigh—Extinktion berechnet. Die dafiir notwendigen Kalibrierkonstanten wur-
den durch die Methode der Langley—Plot—Analyse nach Messungen im Oktober 2000
auf der Zugspitze in etwa 2600 m Hohe bestimmt (Wagner|2000).

Der Fehler der optischen Dicke ist sowohl wellenléngen— als auch sonnenstandsabhén-
ging. Fiir den von Spurengasabsorption unbeeinflussten Bereich betriagt die Unsicher-
heit 0.005 bis 0.01. Eine detaillierte Fehlerbetrachtung fiir das Gerét ist in [Wagner
(2000) zu finden.

Die Resultate des SP1A werden regelméflig mit den Ergebnissen eines Sonnenpho-
tometers vom Typ Cimel CE 318N der Firma Cimel Electronique, Paris, verglichen.
Dieses Referenzgerit ist auf dem Dach des IfT-Hauptgebdudes installiert und liefert
bei wolkenlosem Himmel vollautomatisch Messdaten fiir das Aerosol Robotic Network
(AERONET, http://acronet.gsfc.nasa.gov, Holben et al.|1998). Die Geréte dieses welt-
umspannenden Sonnenphotometernetzwerks werden jéhrlich kalibriert; die Ergebnisse
unterliegen einer stéindigen Qualitédtskontrolle.

2.2 Bestimmung mikrophysikalischer Partikelgréflien

Fiir die optische Fernerkundung mittels Lidar werden {iblicherweise diskrete Wellen-
langen im Bereich zwischen etwa 350 nm und 1.1 pgm verwendet. Diese Wellenléngen
entsprechen etwa der Grofle der streuenden Partikel in der Atmosphére, weshalb die
Riickstreu— und Extinktionskoeffizienten sensitiv auf die Grofle der streuenden Partikel
reagieren. Diese Wechselwirkung kann genutzt werden, um aus den optischen Informa-
tionen auf die mikrophysikalischen Eigenschaften der Partikel zu schlieflen (Miiller|1997;
Miiller et al[|1999b)). Die Koeffizienten von Extinktion und Riickstreuung sind durch
Integralgleichungen mit den mikrophysikalischen Eigenschaften der streuenden Parti-
kelpopulation verbunden. Das Problem ldsst sich in der verallgemeinerten Form einer
Fredholmschen Integralgleichung erster Art darstellen:

gp = Ky(r,m)n(r)dr + . (19)

Tmin

Dabei steht der Laufindex p = (i, A) fiir die Art (Extinktion a oder Riickstreuung [3)
und Anzahl (Wellenldnge ) der optischen Information. Die optischen Daten g, werden
mit dem experimentellen Messfehler ¢*P belegt. Die Anzahlkonzentrationsverteilung
der Partikel pro Radiusintervall dr wird durch den Term n(r) beschrieben.® Der geome-
trische Querschnitt 7r? des jeweiligen Partikels und seine Extinktions— bzw. Riickstreu-

°In der Inversion wird mit der Volumenverteilung v(r) gerechnet, da diese stabilere Ergebnisse liefert.
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effizienz @,(r, m) bilden die Kernfunktion
K,(r,m) = m2Q,(r,m) , (20)

die auch als Kerneffizienz bezeichnet wird. Die Streueffizienzen héngen vom Partikelra-
dius r, dem komplexen Brechungsindex m und der Wellenlédnge A des gestreuten Lichts
ab und konnen unter der Annahme, dass es sich um sphérische Streuer handelt, nach
der Miestreutheorie berechnet werden (Mie |1908; Bohren und Huffman||1983)).

Die Auflésung der Fredholmschen Integralgleichung nach n(r) stellt ein schlecht
gestelltes, nichtlineares Problem dar. Das bedeutet, dass die Losung nicht eindeutig
definiert ist und zudem sehr sensitiv auf Storungen in den eingehenden Daten reagiert.
Die mathematisch sinnvollen Losungen miissen nicht unbedingt auch physikalisch sinn-
voll sein. Zudem zeigen die Losungen in der Regel ein &uflerst instabiles Verhalten,
das nur durch die Einfithrung sinnvoller Randbedingungen beseitigt werden kann. Eine
analytische Losung des Problems ist nicht moglich. Statt dessen werden numerische
Inversionsverfahren angewandt.

2.2.1 Inversion

Am IfT wurde eine Methode entwickelt, mit der aus Lidardaten auf die mikrophysi-
kalischen Eigenschaften (Partikelgrofenverteilung n(r) und komplexer Brechungsindex
m) der streuenden Aerosolpartikel geschlossen werden kann. Dabei wird die Methode
der Inversion durch Regularisierung verwendet, die in Miller (1997) und [Miiller et al.
(1999a, b)) ausfiihrlich beschrieben ist. Hier soll nur ein kurzer Uberblick iiber diese
Methode gegeben werden.

Das Ziel der Inversion ist die Bestimmung der unbekannten PartikelgréfSenverteilung
n(r). Aus dieser lassen sich mittlere und integrale Parameter des untersuchten Parti-
kelensembles bestimmen. Das Gréflenspektrum der Aerosolpartikel in der Atmosphére
kann ndherungsweise als eine Kombination von logarithmischen Normalverteilungen
(Moden) beschrieben werden.

Da die Eigenschaften der gesuchten Partikelverteilung unter Verwendung moglichst
weniger Annahmen gewonnen werden sollen, wird n(r) durch eine Linearkombinati-
on sogenannter Basisfunktionenen B;(r) und Wichtungsfaktoren w; néherungsweise
beschrieben:

n(r) = Z w;B;(r) + ep® ™ (r). (21)

Die Abweichung zwischen der tatséchlichen Verteilung n(r) und der durch die Linear-
kombination konstruierten Verteilung wird durch den mathematisch erzeugten Residu-
enfehler e'*"(r) ausgedriickt. Der Laufindex j bezeichnet die Nummern der verwen-
deten Basisfunktionen. Deren Anzahl N muss derart gewihlt werden, dass eine Parti-
kelverteilung angemessen dargestellt werden kann. Um die natiirlichen Gegebenheiten

adidquat wiedergeben zu konnen, sollte der Algorithmus in der Lage sein, mindestens
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Abbildung 4: Aufteilung der Basisfunktionen {iber das Inversionsfenster. Acht Ba-
sisfunktionen ermdoglichen die Darstellung einer bimodalen Verteilung.

bimodale Verteilungen darzustellen. Nimmt man an, dass eine Mode von drei Basis-
funktionen ndherungsweise reproduziert werden kann, so ergibt sich, unter Verwendung
von je einer weiteren Basisfunktion fiir die Festlegung der unteren (7,,) und oberen
Inversionsgrenze (Tmax), eine Mindestanzahl von acht Basisfunktionen.

Die Verteilung der Basisfunktionen iiber das Inversionsfenster ist in Abbildung [4| ge-
zeigt. Als Form der Basisfunktionen wurde die Dreiecksfunktion gewé&hlt. Verwendet
man zu wenige Basisfunktionen, kann die vorhandene Struktur der Partikelverteilung
eventuell nicht aufgelost werden. Setzt man die Anzahl der Basisfunktionen zu hoch an,
kann die gesamte Inversion instabil werden und ebenfalls keine sinnvollen Ergebnisse
mehr liefern. Durch die Radien ;1 = rp;, und rg = rpa. wird das Inversionsfenster
begrenzt. Die untere Integrationsgrenze sollte nicht kleiner als ry;, = 0.05 pm gewahlt
werden, da sehr kleine Partikel bei den {iblicherweise zur Inversion benutzen Wellen-
langen keinen nennenswerten Beitrag zu den gemessenen Streukoeffizienten leisten. Die
obere Integrationsgrenze liegt bei maximal 10 pm, da groBere Aerosolpartikel in der
Atmosphére kaum vorkommen und somit ebenfalls nur zu einem sehr geringen An-
teil zum detektierten Signal beitragen. Der Abstand der Stiitzstellen ist aufgrund des
groflen Bereichs der moglichen Partikelradien logarithmisch dquidistant gewihlt. Bei
der Rechnung kann der Inversionsbereich nicht als fest angenommen werden. Stattdes-
sen nutzt man ein gleitendes Inversionsfenster mit variabler Fensterbreite zur Erfassung
der moglichen Verteilungen. Um die Partikelgroflenverteilung zu erhalten, muss Glei-
chung gelost werden. Dazu ist es notig, die Wichtungsfaktoren w; zu bestimmen.
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2.2.2 Bestimmung der Wichtungsfaktoren
Setzt man Gleichung in Gleichung ein, ergibt sich

9p = Z Apj(m)w; + €, (22)
J

mit A,;(m) als Produkt der jeweiligen Kernfunktion K,(r,m) und der Basisfunktion
Bj(r): )

A,i(m) = K, (r,m)B;(r)dr. (23)
Die Summe aus dem experimentellen und dem mathematischen Fehler ist in €, =
€, " + e}r,”ath zusammengefasst und beschreibt die Abweichung des in der Inversion ge-
nutzten Werts von « oder 3 vom tatsdchlich gemessenen Wert. Geht man nun zur
Matrixschreibweise iiber, ergibt sich nach Zusammenfassung der optischen Daten zum
Vektor g = [g,], der Wichtungsfaktoren zum Vektor w = [w,] und der Fehler zum
Vektor € = [¢,] die Vektor-Matrix-Gleichung

g=Aw+e. (24)

Die in Gleichung enthaltene Matrix A = [A,;] mit den nach Gleichung zu
berechnenden Elementen wird als Wichtungsmatrix, Gewichtsmatrix oder Matrix des
mittelnden Kerns bezeichnet. Die Losung fiir die Wichtungsfaktoren lautet nach Um-
stellung:

w=A""g+€e mit €=A"e. (25)

Der resultierende Losungsraum ermoglicht die Reproduktion der optischen Eingangsda-
ten innerhalb der Fehlergrenzen €, auch wenn der Losungsraum noch instabile (physika-
lisch unsinnige) Losungen enthélt. Die Ursache dieser Instabilitdt liegt in den Elemen-
ten von A und A~" bzw. deren Eigenwerten (Miiller|[1997). Durch die Regularisierung
wird unter Zuhilfenahme sinnvoller Einschrankungen der Lésungsraum verkleinert. Die
instabilen Losungen, die zwar in der Lage sind, die optischen Eingangsdaten zu rekon-
struieren, aber eine oszillierende PartikelgroBenverteilung® ergeben, werden verworfen.
Dazu sucht man die Losungen, fiir die € in Gleichung einen vorgegeben Wert des
Abstands (definiert durch die einfache euklidische Norm || - ||) zwischen den Vektoren
Aw und g nicht iiberschreitet. Diese Vorgehensweise wird als Methode des minimalen
Abstands bzw. als Minimalisierungskonzept bezeichnet (Miiller|[1997). Die Formel fiir
den maximal akzeptierten Abstand e? zwischen dem Vektor Aw und dem Vektor g der
optischen Daten lautet dann unter Beriicksichtigung der Forderung nach Glattheit:

¢* > |le|* = | Aw — g|* +~T(n). (26)

Der Term I'(n) ist ein Mafl der Abweichung von der fiir die invertierte Groenverteilung

5Diese PartikelgroBenverteilungen zeigen ein sehr unrealistisches Aussehen mit zahlreichen, dhnlich
stark ausgebildeten Moden.
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Lagrange - Multiplikator

Abbildung 5: Veranschaulichung des Minimierungsprinzips. Gezeigt ist der Ver-
lauf des Bestrafungsterms || Aw — g||” (durchgezogen) und des zweiten Strafterms
~vI'(n) (gestrichelt), der die Glattheit der Verteilung erzwingt, in Abhéngigkeit des
Lagrange-Multiplikators. Die gepunktete Linie zeigt die Kombination der beiden
Terme, so wie sie in Gleichung zur Geltung kommt. Durch den Minimali-
sierungsprozess wird der Wert von 7 gesucht, fiir den die gepunktete Kurve ein
Minimum besitzt.

n(r) geforderten Glattheit. Der Lagrange-Multiplikator v kann Werte zwischen 0 und
oo annehmen und bestimmt die Stiarke der Glattheitsforderung (Miiller|[1997)).

Eine anschauliche Darstellung des Minimierungsproblems findet sich in Abbildung [f
Gezeigt ist der Verlauf der Losung von Gleichung in Abhéngigkeit vom Lagrange—
Multiplikator. Die Auswahl der Lésung fillt auf den Wert, fiir den ||e]|® = || Aw — g||*+
~I'(n) minimal ist. Fiir diesen Fall werden stérende Oszillationen in der resultierenden
PartikelgroBenverteilung n(r) durch den Strafterm I'(n) unterdriickt. Dieser wird durch
die Gleichung

I'(n) =w' Hw (27)

beschrieben. w? ist die Transponierte des Vektors w. Die Matrix H enthilt die Forde-
rung nach Glattheit (Miiller||1997)). Die Glattheit wird {iber drei Basisfunktionen des
jeweils betrachteten Inversionsfensters gefordert. Dies entspricht der Anzahl an Basis-
funktionen, die nétig sind, um einen Mode in der PartikelgroBenverteilung darzustellen.

Die Vorgehensweise bei der Regularisierung kann einfach beschrieben werden. Zuerst
bestimmt man aus dem Losungsraum denjenigen Unterraum, der Losungen enthélt,
fiir die der Abstand zwischen dem Vektor Aw und dem Vektor g kleiner als ein vor-
gegebener Wert ist. Aus diesem Unterraum wird nun die Verteilung n(r) ausgewahlt,
welche nach dem Mafi I'(n) die glatteste ist. Praktisch ergibt sich dadurch eine Ab-
wégung zwischen einer guten Reproduzierbarkeit der optischen Eingangsdaten aus den
Ergebnissen und der Unterdriickung der Oszillationen in der Verteilung n(r).
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Die Losung des Minimierungsvorgangs ergibt sich, wenn man die Ungleichung als
eine Gleichung schreibt und den Term I'(n) durch Gleichung ausgedriickt (Twomey
1977; Miller||1997). Den Wichtungsfaktor erhdlt man dann zu:

= (ATA++H) 'ATg. (28)

Die Regularisierung hat folgenden Effekt: durch die Einfiihrung eines Strafterms vH
werden die Eigenwerte von A~ aus Gleichung unterdriickt, die zu einer Oszilla-
tion der Losung n(r) fithren (Miller||1997)). Der Grad der Unterdriickung wird dabei
durch den LagrangeMultiplikator v bestimmt. Die Matrix (ATA 4+ yH) 'A" wiihlt
die geeigneten Wichtungsfaktoren aus und fithrt dadurch zu einer Stabilisierung der
Inversion. Die Inversionsrechnung kann beginnen, wenn man einen geeigneten Wert fiir
den Lagrange-Multiplikator bestimmt hat. Wird der Wert v = 0 verwendet, findet
keine Glattung statt. Wahlt man v dagegen zu grof}, wird die Losung iibergléttet. Der
Lagrange— Multiplikator muss daher so gewéhlt werden, dass der gesamte Strafterm in
Gleichung (26)) ein Minimum besitzt. Fiir diese Bestimmung wird die Methode der ver-
allgemelnerten Uberkreuzvalidierung genutzt, die in Miiller (1997) ausfiihrlich erklrt
wird.

Durch die verallgemeinerte Uberkreuzvalidierung werden die kleinen Eigenwerte von
A verworfen, die in Kombination mit ihren Eigenvektoren nur unwesentlich zur Re-
konstruktion der Partikelgrofenverteilung n(r) beitragen, aber eine grofe Fehlerver-
starkung verursachen konnen. Das entspricht der Bestimmung des minimal noch zur
Rekonstruktion der Partikelverteilung nutzbaren Eigenwerts von A.

2.2.3 Inversionsalgorithmus

Auf Basis der vorgestellten Theorie wurde ein Computerprogramm fiir die Inver-
sion durch Regularisierung geschrieben (Miiller [1997). Dieses erlaubt die Bestim-
mung mikrophysikalischer Partikeleigenschaften aus Lidarprofilen des Extinktions— und
Riickstreukoeffizienten bei mehreren Wellenldngen. Der Benutzer bestimmt in diesem
Programm Intervalle und Schritte fiir die Grenzen des zu verwendenden Inversionsfens-
ters (min und rpax) und den Bereich des zu nutzenden Brechungsindexes.

Die Streueffizienzen fiir die Extinktion und Riickstreuung bei den verwendeten Wel-
lenldngen werden einer, mittels Miestreurechnung erstellten, Datenbank entnommen.
Da eine stabile Inversion iiber die Anzahlkonzentration Datensétze mit 20-40 Werten
des Extinktionskoeffizienten erfordert, erfolgt die Inversion iiber die Volumenverteilung
(4/3)7r3n(r). Eine derartige Inversion weist wesentlich stabilere Eigenschaften auf und
kommt daher mit weniger Eingangsdaten aus.

Im Computeralgorithmus wird zudem die Forderung nach einer positiven Losung umge-
setzt. Dafiir werden fiir jede Losung die Vorzeichen der Wichtungsfaktoren betrachtet.
Besitzt eine Verteilung nur positive Wichtungsfaktoren oder treten mehrere Bereiche
mit positiven und negativen Wichtungsfaktoren auf, wird die Losung verworfen. Sinn-
volle Losungen besitzen ein zusammenhingendes Gebiet positiver Wichtungsfaktoren,
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das bei kleinen und grofien Radien von negativen Wichtungsfaktoren begrenzt wird.
Treten in diesem ausschliefllich positiven Gebiet Oszillationen auf, handelt es sich da-
bei um tatsdchlich vorhandene Strukturen, z.B. eine bimodale Verteilung. Aus den
somit erhaltenen Verteilungen werden die optischen Daten unter Verwendung eines zu-
vor angegebenen Bereichs des komplexen Brechungsindexes zuriickgerechnet und mit
den Eingangswerten iiber die mittlere quadratische Abweichung verglichen. Die Lo-
sung wird dann akzeptiert, wenn die Abweichung innerhalb eines vorgegebenen Werts
liegt. Dadurch werden den Inversionsergebnissen Werte des komplexen Brechungsinde-
xes zugeordnet. Fiir die Auswertung konnen alle Losungen eines Datensatzes nach ihrer
Abweichung von den optischen Eingangsdaten sortiert werden. Der Nutzer legt dann
fest, welche Losungen er als akzeptabel zulisst. Uber die Losungen mit der geringsten
Abweichung wird gemittelt und eine endgiiltige Losung bestimmt. Als Resultat ergibt
sich fiir diese Losung neben der Anzahlkonzentration n die Oberflichenkonzentration

a = 4r / n(r)ridr, (29)

die Volumenkonzentration A
v = ?ﬂ n(r)r*dr (30)

und der als oberflichengewichtete mittlere Radius definierte effektive Radius

[n(r)r*dr  3v

et = [n(r)r2dr — a (31)
Weiterhin erhélt man durch die Inversion den komplexen Brechungsindex m der streu-
enden Partikel, der in Kombination mit der Partikelgréfenverteilung zu einer sinnvollen
Reproduktion der Eingangsdaten fiihrte. Die Einfachstreualbedo w (engl.: single scat-
tering albedo, beschreibt das Verhiltnis von Streuung zu Extinktion und hat einen
grofen Einfluss auf den Strahlungstransport durch ein Medium) der Partikel kann
dann aus den mikrophysikalischen Eigenschaften (Volumenverteilung und komplexer
Brechungsindex) mittels Miestreurechung bestimmt werden.

Zahlreiche Simulationen haben ergeben, dass der Inversionsalgorithmus bei Vorgabe
geeigneter optischer Daten stabil funktioniert (Miiller|1997; Miiller et al.|[1999b; Vese-
lovskii et al.|2002). Die beschriebene Inversionsmethode hat sich in der Anwendung auf
experimentelle Daten als zuverléssig erwiesen, wie ein Vergleich mit In—situ—Messungen
und aus Sonnenphotometermessungen abgeleiteten Partikeleigenschaften zeigt (Wan-
dinger et al.[2002; Miiller et al.2004). Der Algorithmus wurde ferner fiir die Auswer-
tung der optischen Daten aus Messungen wéhrend grofler nationaler und internationaler
Messkampagnen angewandt. Dadurch wurde die mikrophysikalische Charakterisierung
vom Boden abgehobener Aerosolpartikel iiber Europa (Miiller et al. 2000, 2001} 2002a)
und Siid- bzw. Siidostasien (Miiller et al.|2002b| |2003]) moglich.
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2.2.4 Vorgehensweise im Fall der Messungen in China

Wie zuvor ausgefiithrt, wurde der Inversionsalgorithmus fiir eine bestimmte Kombina-
tion und Anzahl optischer Eingangsdaten entwickelt. Diese sind der Riickstreukoef-
fizient bei sechs verschiedenen Wellenldngen und der Extinktionskoeffizient bei zwei
Wellenlédngen. Weiterfithrend wurde in [Pahlow et al. (2006) die Anwendbarkeit des
Inversionsalgorithmus auf verdnderte Eingangsdaten untersucht. Es wurden Simulatio-
nen durchgefiihrt, die kldren sollten, ob man auch mit anderen Kombinationen der
Koeffizienten von Riickstreuung und Extinktion bzw. einer Kombination von Ergeb-
nissen von Messungen mit einem Lidar (Riickstreuung) und einem Sonnenphotometer
(Extinktion) akzeptable Inversionsergebnisse erhalten kann.

Dazu wurde die Inversion mit zahlreichen Kombinationen von # und « durchgefiihrt.
Diese variierten von reinen Extinktionsdaten als Eingangswerte (diese lassen sich fiir
die Luftséule mit einem Sonnenphotometer messen) zu einer Kombination von einem
bis drei Riickstreukoeffizienten mit drei bis sechs Extinktionskoeffizienten. Die Simu-
lationen ergaben, dass der Inversionsalgorithmus auch mit verédnderten Eingangsdaten
gute Ergebnisse liefert. In [Pahlow et al.| (2006)) ist zudem gezeigt, dass die Anzahl
Extinktionsdaten erhoht werden muss, wenn die Anzahl an Riickstreudaten verringert
wird.

Fiir die Inversion der optischen Daten aus den Messungen in Xinken und Peking wurden
zwei verschiedene Kombinationen von § und « gewéhlt. Zuerst wurde die Inversion
mit reinen Extinktionsdaten bei fiinf Wellenldngen (381, 440, 670, 780 und 1020 nm)
durchgefiihrt. Diese wird im Folgenden als Inversion Typ 1 bezeichnet. Eine Inversion,
die sich nur auf Extinktionsdaten stiitzt, zeigt recht stabile Ergebnisse beziiglich 7.,
v, s und n. Daher wurde zur Erleichterung der Auswertung der Inversionsrechnungen
mit kombinierten Extinktions— und Riickstreudaten zunéchst die Inversion vom Typ
1 durchgefiihrt. Fiir die wesentlich zeitaufwendigere Inversion vom Typ 2 (2 x  und
6 x «a als Eingangsdaten) wurden die Wellenléingen 381 und 532 nm fiir 5 sowie 381,
440, 532, 780, 870 und 1020 nm fiir a gewéhlt. Dabei waren drei Probleme zu beachten:

1. Das Sonnenphotometer kann nur am Tag messen, wohingegen zuverlédssige Mes-
sungen mit dem Lidar eher in der Nacht mdéglich sind, wenn das Hintergrundsignal
gering ist. Die Extinktion kann mit dem Lidar am Tag nicht bestimmt werden.

2. Das Sonnenphotometer dient der Bestimmung der optischen Dicke (des héhen-
integrierten Extinktionskoeffizienten); inwiefern kann nun ein mittlerer Extink-
tionskoeffizient als giiltig angenommen werden, wenn eine komplizierte Aerosol-
schichtung vorliegt?

3. Das Lidar besitzt lediglich einen Kanal bei einer Wellenléinge von 532 nm, aller-
dings miissen in die Inversion die Riickstreukoeffizienten bei zwei Wellenldngen
(381 und 532 nm) eingehen.

Der letzte Punkt soll zuerst gekléirt werden. Das Sonnenphotometer bestimmt die opti-
sche Dicke der Luftséule bei verschiedenen Wellenléngen. Daraus lédsst sich nach Glei-
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Abbildung 6: Vorgehensweise am Beispiel des 23. Oktobers: Vergleich der optischen

Dicke aus Messungen mit dem Sonnenphotometer (leere Kreise, Mittelwert iiber
eine Stunde) und dem Lidar (volle Kreise, Mittelwert iiber zwei Stunden). Die
durchgezogenen Linie zeigt die im Abstand von 30 Sekunden mit dem Sonnenpho-
tometer gemessenen optischen Dicken bei einer Wellenldnge von 532 nm. Fiir die
Inversion geeignet sind nur Tage, an denen die optische Dicke zwischen den Mes-
sungen mit beiden Gerédten wenig variiert und die atmosphérischen Bedingungen
konstant bleiben.

chung der AngstrémeXponent der optischen Dicke bzw. des Extinktionskoeffizi-
enten q, fiir das Verhéltnis der Wellenléngen 381 und 532 nm bestimmen. Unter der
Annahme a, = dg kann aus (532 nm, R) das Riickstreuprofil bei der Wellenlénge
381 nm berechnet werden.

Nimmt man an, dass der grofite Teil der optischen Dicke durch das Aerosol der Grenz-
schicht” verursacht wird, lisst sich bei bekannter Grenzschichthohe aus der optischen
Dicke ein mittlerer Extinktionskoeffizient bestimmen. Die Eingangswerte fiir eine In-
version mit reinen Extinktionsdaten zu bestimmen, ist kein Problem. Fiir eine Inversion
Typ 2 miissen dagegen bestimmte Bedingungen erfiillt sein:

1. Essollten homogene Verhéltnisse zwischen den Messungen mit dem Sonnenphoto-

meter und dem Lidar vorliegen. Zur Beurteilung kann ein Vergleich der optischen
Dicke der letzten SPM—Messung mit dem Ergebnis der folgenden Lidarmessung
herangezogen werden. Ein Beispiel dazu ist in Abbildung |§| gezeigt. Eine Ande-
rung der atmosphérischen Bedingungen (vor allem der Grenzschichthohe und der
vertikalen Partikelverteilung) kann aus dem zeitlichen Verlauf des extinktions—
und entfernungskorrigierten Lidarsignals (spéter gezeigt in Abbildung|17] (a) und
den entsprechenden Abbildungen der folgenden Tage) bestimmt werden. Um Feh-
ler zu vermeiden, sollte allerdings die Zeitdifferenz zwischen den Messungen mit
dem SPM und dem Lidar moglichst gering sein.

Das mit dem Lidar gemessene Riickstreuprofil sollte innerhalb der Grenzschicht

einen moglichst hohenkonstanten Verlauf aufweisen und dann oberhalb der
Grenzschicht schnell abnehmen (siehe Abbildung (7| (a)). Diese Bedingung ist bei

"Die Oberkante der Grenzschicht ist im Vertikalprofil des Riickstreukoeffizienten an einem starken

Gradienten von [ zu erkennen.
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Abbildung 7: Vorgehensweise am Beispiel des 23. Oktobers: (a) Das gemessene
Riickstreuprofil zeigt einen relativ hohenkonstanten Riickstreukoeffizienten. Fiir
die Inversion wurde der Mittelwert innerhalb der Grenzschicht verwendet. (b)
Die fiir die Inversion verwendeten Profile bestehen aus Mittelwerten von 3 (Li-
dar, Mittelwert von 18:00-20:00 Uhr) und « (Sonnenphotometer, Mittelwert von
17:00-17:06) bei verschiedenen Wellenldngen. (c¢) Die Radiosonde des Hong Kong
Observatory (12 UTC = 20:00 Uhr Ortszeit) zeigt eine feuchte, relativ gut durch-
mischte Grenzschicht mit einer dhnlichen Hohe, wie sie aus dem Riickstreuprofil
des Lidars abgeleitet wurde.

einer gut durchmischten Grenzschicht ohne abgehobene Schichten in der freien
Atmosphére erfiillt. Zu erkennen ist eine gut durchmischte Grenzschicht am Profil
der virtuellen potentiellen Temperatur ©, aus einem Radiosondenaufstieg.® Fiir
den in Abbildung [7] gezeigten Fall des 23. Oktober kann man davon ausgehen,
dass die optische Dicke der Grenzschicht den iiberwiegenden Teil der optischen
Dicke der gesamten Luftsdule ausmachte.

Ist die zweite Bedingung erfiillt, ergibt sich der Extinktionskoeffizient aus dem Quotien-
ten der optischen Dicke aus der Messung mit dem Sonnenphotometer und der Grenz-
schichthéhe. Wie in Abbildung [7| (b) gezeigt ist, ergeben sich aus der beschriebenen
Vorgehensweise Grenzschichtmittelwerte der Koeffizienten von Riickstreuung und FEx-
tinktion bei verschiedenen Wellenldngen. Abbildung [7] (a) zeigt die in der Auswertung
verwendete Hohenmittelung der Lidarsignale. Dabei wurde die Mittelungshche etwa in
den Bereich des stirksten Gradienten des Riickstreukoeffizienten gelegt. Im Fall des in
den Abbildungen [6] und [7] gezeigten 23. Oktobers sind dies 1625 m.

8Im Fall einer gut durchmischten Grenzschicht zeigt die virtuelle potentielle Temperatur einen nahezu
hohenkonstanten Verlauf. Oberhalb der Grenzschicht nimmt sie dagegen nach einem Sprung mit
der Hohe zu (Stull |1988).
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Die Inversion mit den Resultaten der Messungen in Xinken wurde zu Testzwecken au-
Berdem mit verdnderten Eingangswerten durchgefiihrt. Fiir diese wurde der Riickstreu-
koeffizient bis in eine Hohe oberhalb des Ubergangsbereichs gemittelt und die optischen
Dicken der Sonnenphotometermessung durch diese Hohe geteilt. Im gezeigten Fall liegt
die zweite Mittelungshohe bei 1812 m. Bei dieser Vorgehensweise sinken die Werte al-
ler eingehenden Gréflen. Da sich die Ergebnisse der Rechnungen mit den verschiedenen
Mittelungshchen kaum unterscheiden, wird im Weiteren nicht auf die Resultate der
Rechnungen mit der alternativen Mittelungshohe eingegangen.

Aufgrund der Inversion ist eine genaue Fehlerbetrachtung der resultierenden mikro-
physikalischen Groflen in Form der Betrachtung der Fehlerfortpflanzung nicht méglich.
Damit der Fehler des jeweiligen Wertes abgeschétzt werden kann, wurden fiir jeden
geeigneten Messtag zahlreiche Rechnungen durchgefiihrt. Zuerst wurde mit den nach
oben beschriebener Methode bestimmten Werten von o bzw. § und a gerechnet. Zu
diesem einzelnen Lauf wurden zehn weitere Rechnungen durchgefiihrt, wobei die Ein-
gangswerte bei einer Wellenldnge von 381 nm vom Algorithmus um bis zu 20% und die
Eingangswerte bei den anderen Wellenldngen um bis zu 10% — sowohl in positive, als
auch in negative Richtung — variiert wurden. Fiir die spétere Auswertung der Inversion
der optischen Daten eines Tages wurde fiir jede Grofle (n, a, v, 7o, m und w) der Mittel-
wert dieser elf Rechnungen gebildet. Die entsprechende Standardabweichung stellt den
jeweilgen Fehler dar. Die Rechnungen mit einer Variation der Eingangswerte fithrten
meist zu dhnlichen Ergebnissen wie die Inversion des originalen Datensatzes. Es kann
also angenommen werden, dass der Fehler, der durch die verschiedenen Messzeiten von
Lidar und Sonnenphotometer (und den evtl. daraus resultierenden verschiedenen opti-
schen Dicken) entstehen kann, recht gering ausfillt und durch die Standardabweichung
bei oben beschriebener Mittelung erfasst wird.

Der Fehler, der durch die Annahme a, = ds entstehen kann, wurde in zusétzli-
chen Rechnungen abgeschétzt. Hierfiir wurden schon vor dem Einlesen der jeweili-
gen Datensiitze (bevor diese vom Algorithmus variiert wurden) die Eingangswerte von
(381 nm) um £20% variert. Diese Variation entspricht einem Fehler des Lidarverhalt-
nisses S(381 nm) von F20% und sollte die Fehler in der Bestimmung von (381 nm)
erfassen. Damit ergeben sich weitere 22 Inversionsergebnisse fiir jede Grofle. Da die Vo-
lumenverteilungen fiir die Rechnungen mit den um 20% verandertem (381 nm) zum
Teil wenig realistisch aussehen, kann man annehmen, dass die Inversion mit den nach
den oben gemachten Annahmen bestimmten Eingangswerten ein akzeptables Ergebnis
liefert. Die Resultate der Rechnungen mit den um 20% geéndertem (381 nm) befinden
sich auflerdem an der oberen bzw. unteren Fehlergrenze der ungestorten Daten, was
die zuvor erkldrte Vorgehensweise unterstiitzt.

Die Inversion wurde schliefllich mit den in Tabelle [1| gezeigten Werten fiir die untere
und obere Grenze des Inversionsfensters und den komplexen Brechungsindex durchge-
fithrt. Aus der Verwendung dieser Werte ergeben sich 36400 Einzellésungen, aus denen
die Losungen mit dem, nach der Methode der verallgemeinerten Uberkreuzvalidierung
bestimmten, geringsten Diskrepanzabstand als korrekt angenommen werden. Die Re-
sultate der akzeptierten Einzelinversionen wurden gemittelt. Damit ergibt sich auch
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Tabelle 1: Die fiir die Berechnung der in dieser Arbeit vorgestellten Ergebnisse genutz-
ten Bereiche der Inversionsfenstergrenzen und des komplexen Brechungsindexes.
Minimum Maximum Schrittweite

untere Fenstergrenze, rp, 0.02 pm 0.2 pm 0.03 pm
obere Fenstergrenze, rpax 0.5 pm 5.0 pm 0.5 pm
Brechungsindex, Realteil 1.325 1.8 0.025
Brechungsindex, Imaginérteil 0.0 0.05 0.002

fiir die einzelnen Rechnungen mit den originalen und den variierten Eingangsdaten fiir
jede gesuchte Grofle ein Mittelwert und ein dazugehoriger Fehler.
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3 Ergebnisse

Die Untersuchung des asiatischen Aerosols ist von groflem wissenschaftlichen Interes-
se, da sich die dort wirkenden Quellen sehr von denen in Europa und Nordamerika
unterscheiden. Kohle und Biomasse stellen die priméren Energietriager in dieser Regi-
on dar und werden unter weitestgehend unkontrollierten Bedingungen verbrannt. Dies
fithrt zu einer sehr hohen Konzentration von stark absorbierenden Rufipartikeln (Hue-
bert et al.|2003; |Cao et al|2003)). Von allen asiatischen Staaten liegt die Volksrepublik
China deutlich vor Indien an erster Stelle, was den Betrag der Schadstoffemissionen
angeht. Besonders besorgniserregend ist der hohe Wert an emittiertem Kohlenstoff
aus der Verbrennung von Biomasse und fossilen Brennstoffen (Streets et al. 2003).
Die stark absorbierenden Partikel beeinflussen den Strahlungshaushalt der Atmosphé-
re und durch die Verminderung der am Boden ankommenden Sonnenenergie zudem
das Wettergeschehen (Houghton et al.|2003; | Xu et al.|2003).

Ein Grofiteil der bisher erschienenen Veroffentlichungen zu den Eigenschaften des chi-
nesischen Aerosols stiitzen sich auf Messungen im nérdlichen Teil der Volksrepublik
China. Diese Arbeiten beschiftigen sich hauptséchlich mit der Untersuchung der che-
mischen Zusammensetzung der Partikel und deren Groflenverteilung (Ning et al.||[1996;
Shi et al. 2003 Sun et al.[2004). Diese Untersuchungen haben Aussagen zu den wich-
tigsten Quellen des atmosphérischen Aerosols in den Stddten Nordchinas geliefert:
aus Vorlaufergasen gebildete sekundére Partikel, Staub, Emissionen von Industrie und
Fahrzeugen sowie die Verbrennung von Kohle (Ning et al|{1996]). Mit dem regionalen
Aerosol-Charakterisierungs—Experiment Asien (ACE-Asia, Huebert et al.|2003) wurde
ein internationales Groflexperiment in der Region durchgefiihrt, dessen Agenda — sei es
aus politischen, organisatorisch—logistischen oder Interessengriinden — allerdings keine
ausgiebigen Messungen im Gebiet der Volksrepublik China beinhaltete. Das Messgebiet
iiberdeckte den an China angrenzenden 6stlichen Teil des Pazifiks. Demnach konnten
lediglich aus China herantransportierte Aerosolschichten untersucht werden (Kim et al.
2005)). Diese unterliegen allerdings wéhrend des Transports einem Alterungsprozess und
konnen in der Regel nicht als repréasentativ fiir die tatsdchlichen Verhéltnisse in den
Ursprungsgebieten auf dem chinesischen Festland angenommen werden.

Untersuchungen der optischen (Li und Lu/ 1997} |Qiu und Yang|[1999; Luo et al.[[2001;
Alfaro et al. 2003} |Chin et al.|[2004; Xia et al.2004) und mikrophysikalischen Eigen-
schaften (Bergin et al. 2001; |Qiu et al.|2004; Kim et al.[2004; Xia et al.[2004)) des
chinesischen Aerosols sind rar und beschrianken sich ebenfalls hauptséchlich auf das
Gebiet Nordchinas. Der Schwerpunkt dieser Untersuchungen liegt auf der Ausbreitung
von Staubschichten, die aus den in Zentralasien gelegenen Wiisten Taklamakan und
Gobi stammen und mit dem Grundstrom nach Osten transportiert werden (Sugimoto
et al.|[2003; Wang et al|2004). Diese Veroffentlichungen beschreiben die Verhéltnisse
am Boden (In-situ-Messungen) oder in einer Luftsdule (Messungen mit Sonnenpho-
tometer oder Satellit). Der Grofiteil der bisher in China durchgefiihrten Lidarmes-
sungen beschiiftigt sich ebenfalls mit der Beobachtung von Wiistenstaubausbriichen
(Chen et al.|[2001; |Shimizu et al.[2004). Die chinesische Wiistenstaub—Saison erstreckt
sich von Mérz bis Mai. In dieser Zeit vermessen seit 2001 verschiedene chinesische



32 3 ERGEBNISSE

Stationen des Asian Dust Network (AD-Net) herantransportierten Wiistenstaub mit
Polarisations-Lidargeréten. Diese messen neben der Riickstreuung die Depolarisation
des empfangenen im Vergleich zum ausgesandten Licht, wodurch sich grofle, nicht-
sphérische Staubpartikel identifizieren lassen. Messungen der vertikalen Verteilung des
atmosphérischen Aerosols, ohne den Fokus auf die Untersuchung von Staubpartikeln
zu richten, sind lediglich in [Wu et al.| (2005]) gezeigt.

Im Rahmen der vorliegenden Diplomarbeit werden die Ergebnisse der ersten in Chi-
na durchgefiihrten Messungen mit einem Ramanlidar vorgestellt. Dabei werden nicht
nur die optischen Eigenschaften der Partikel gezeigt, sondern zudem auch die mittels
Inversion der kombinierten Daten von Lidar und Sonnenphotometer ermittelten mikro-
physikalischen Eigenschaften der Partikel besprochen.

Die vorgestellten Ergebnisse basieren auf Messkampagnen in Xinken (22.6° N, 113.6° O)
und Peking (39.9° N, 116.3° O). Erste Ergebnisse der Messungen in Xinken wurden
bereits in |Ansmann et al. (2005) gezeigt. In diesem Kapitel wird der dort gegebene
Uberblick vertieft. Zudem wird auf die Resultate der Messungen in Peking eingegan-
gen. Fiir beide Messorte wird zunéchst auf die meteorologischen Bedingungen wéahrend
der Messungen eingegangen, bevor die ermittelten optischen und mikrophysikalischen
Eigenschaften der vermessenen Aerosolpartikel vorgestellt werden.

3.1 Xinken

Der erste Teil der Auswertung beruht auf Lidar— und Sonnenphotometermessungen in
Xinken (22.6° N, 113.6° O) im Zeitraum vom 2. bis zum 31. Oktober (DOY? 276-305).
Neben den in den Abschnitten [2.1.3] und [2.1.5] beschriebenen Fernerkundungsgeréten
wurden auflerdem diverse In-situ—Messgeriite betrieben (Eichler| 2006)). Xinken liegt
im Siiden Chinas, am Ufer des Pearl River, etwa 80 km nordwestlich von Hong Kong,
60 km siidwestlich von Guangzhou und 50 km westlich von Shenzen in der Provinz
Guangdong. Die genaue Lage der Messstation ist in Abbildung [§ gezeigt. Das Gebiet
des Pearl River Delta (PRD) umfasst eine Fliche von etwa 250 km x 250 km und ist
eine der am dichtesten besiedelten und industriell am schnellsten wachsenden Regionen
Chinas. Dieses rasante Wachstum geht mit einer Zunahme der Schadstoffemission und
einer erhohten Partikelbelastung einher (Streets et al.|[2003; |Wang et al. 2003; Wu
et al.[2005). Die Auswirkung dieser Entwicklung auf die Luftqualitit in der Region ist
zum Gegenstand aufwendiger Studien geworden (Hong Kong Environmental Protection
Department|[2002)). Die Entwicklung der Region von Hong Kong und des Pearl River
Delta ist in |Rohlen| (2000]) beschrieben.

Die Messstation befand sich direkt am Ufer des Pearl River und war umgeben von
Bananenplantagen. Die Luft vor Ort wurde nicht nur durch die herantransportierte
Verschmutzung aus den relativ nahe gelegenen Grofistéidten Hong Kong, Guangzhou
und Shenzen, sondern auch durch lokal erzeugte Emissionen belastet. Bei diesen han-
delt es sich vorwiegend um Produkte der Verbrennung von Biomasse (hauptséchlich

9Day of the Year = Tag des Jahres
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Abbildung 8: Region des Pearl River Delta (PRD). Der rote Kreis zeigt die Lage der
Messstation Xinken. Aus (2006).

Bananenblétter), Kiichendunst und die Emissionen vorbeifahrender Dieselschiffe. Als
grofite lokale Quelle kann — in Abhéngigkeit von Windrichtung und —geschwindigkeit
— eine etwa 2.5 km nordwestlich der Messstelle gelegene Olraffinerie angesehen werden

(Eichles 2006).

Es liegen 22 Tage mit Messungen des Mini-Ramanlidars und 23 Messtage des Sonnen-
photometers vor. An 17 Tagen haben beide Geréte gemessen, so dass ein Vergleich der
optischen Dicke am Tag und in der Nacht moglich wurde. Die Messergebnisse von sieben
dieser 17 Tage erschienen fiir eine Inversion geeignet (siche Abschnitt [3.1.3). Es wur-
den zweistiindige Mittelwerte der néchtlichen Messungen mit dem Ramanlidar gebildet.
Von diesen wurde aufgrund der groflen Datenmenge nur jeder zweite fiir die Auswer-
tung verwendet. Damit liegen insgesamt 53 Einzelmessungen vor. Aus den Messungen
mit dem Sonnenphotometer wurden einstiindige Mittelwerte gebildet. Somit ergeben
sich 193 Einzelmessungen der optischen Dicke bei verschiedenen Wellenlédngen.

3.1.1 Meteorologische Bedingungen

Aufgrund der subtropischen Lage wird das Wetter im Bereich des PRD durch die
asiatische Monsunzirkulation bestimmt (Liljequist| 1974; Louie et al|2005). Sommer
und Winter dauern lédnger als in mittleren Breiten, der Ubergang zwischen diesen
Jahreszeiten findet dagegen relativ schnell statt. Die Monsunzirkulation ist dadurch
charakterisiert, dass aufgrund des Durchgangs der intertropischen Konvergenzzone die
Hauptwindrichtung von Siidwest im Sommer auf Nordost im Winter dreht. Dement-
sprechend wird entweder feuchte Tropikluft (Sommer) oder trockene Polarluft (Winter)
herangefiihrt. Das Frithjahr ist geprdgt von méfligem Ostwind und steigenden Tempe-
raturen. Im Sommer bildet sich durch die positive Strahlungsbilanz der Erdoberfléiche
iiber dem Kontinent ein ausgepréigtes Tiefdruckgebiet, welches warme und feuchte Luft
vom Ozean ins Inland transportiert. Von Mai bis Juni dreht der Wind von Siidwest
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Abbildung 9: Relative Feuchte, Druck, Temperatur und Windgeschwindigkeit (von
oben) fiir den Messzeitraum in Xinken (Eichler| 2006). Fiir die Nacht zum 3.

Oktober (DOY 283) und den Zeitraum vom 15. bis 17. Oktober (DOY 289-291)
liegen keine Werte von Temperatur, Druck und relativer Feuchte vor.

nach Siidost. Der meiste Niederschlag féllt in den Sommermonaten, bevor im Herbst
der Betrag des mittleren Winds zunimmt und dieser seine Richtung auf Ost/Nordost
dreht. Im Winter kiihlt sich der Kontinent durch langwellige Ausstrahlung ab und es
entsteht ein Hochdruckgebiet, das trockene Polarluft vom Kontinent nach Siiden fiihrt.
Der Wind kommt nun aus Nord oder Nordost.

Das Wetter im Oktober 2004 verlief im Einklang mit der obigen Beschreibung. Die tég-
lichen Werte der relativen Feuchte, des Bodendrucks, der Temperatur und der Wind-
geschwindigkeit sind in Abbildung [J] gezeigt. Die Daten stammen von einer Wettersta-
tion in der N#he der Messstation. Entsprechend der subtropischen Lage der Station
sind deutliche Tagesgénge in der relativen Feuchte, dem Druck und der Temperatur
zu sehen. Ein Hochdruckgebiet {iber dem Festland dominierte des Wettergeschehen im
Messzeitraum. Der resultierende Nord— bzw. Nordostwind wies nur geringe Geschwin-
digkeiten auf, die selten einen Wert von 4 m/s iiberschritten. Der Monat Oktober
war trockener und sonniger als das klimatologische Mittel (Hong Kong Observatory;
http://www.hko.gov.hk/wxinfo/pastwx/mws200410.htm). Mit 2.3 mm wurden nur et-
wa 2% der iiblichen Niederschlagsmenge fiir diesen Monat gemessen. Da es zudem
aufgrund der Hochdrucklage kaum bewdlkt war, waren optimale Voraussetzungen fiir
ungestorte Messungen mit Sonnenphotometer und Lidar gegeben.

Um den 19. Oktober (DOY 293) wirkte sich der Taifun Tokage mit Nordwind und
einer mittleren Geschwindigkeit von 4-5 m/s auf das regionale Wettergeschehen aus.
In Abbildung [J]ist diese Periode deutlich am Verlauf der Druckkurve zu erkennen. Ein
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Abbildung 10: Windrichtung und Windgeschwindigkeit fiir die Woche vom 18. bis
24. Oktober (DOY 292-298).

Ausschnitt der Windverhéltnisse wihrend des Auftretens des Taifuns ist in Abbildung
gezeigt. In der Nacht zum 19. Oktober nahm die Windgeschwindigkeit deutlich zu.
Im Tagesverlauf drehte der Wind nach Nord und gegen Mittag des folgenden Tages
nach Nordost.

Mit der fortschreitenden Winddrehung nahm die mittlere Geschwindigkeit wieder ab.
Im Anschluss daran sorgten bis zum 25. Oktober geringe Windgeschwindigkeiten, die
durch einen geringen Druckgradienten iiber Siidchina verursacht wurden, fiir die Be-
glinstigung der Ansammlung von Verschmutzung aus regionalen Quellen im Bereich des
PRD. In dieser Zeit wurde am Tag der schwache Seewind—Effekt (mit Wind aus Rich-
tung Stidwest) durch den ebenfalls schwachen Nordostwind kompensiert. Die daraus
resultierende langzeitige Windstille (siche Abbildung [10, ab DOY 294.5) erméglichte
die Beobachtung der Ausbildung einer vertikal sehr gut durchmischten Grenzschicht
mit dem Ramanlidar. Nach dieser Phase verstérkte sich am 26. Oktober der Nordost—
Monsun und der Wind drehte unter Geschwindigkeitszunahme erneut nach Norden
(siche Abbildung [9] ab DOY 300). In den folgenden Tagen kiihlte es sich leicht ab,
allerdings hielt weiterhin sonniges Wetter vor.

Abbildung 1] zeigt typische Riicktrajektorien der in Xinken eingetroffenen Luftmassen.
Diese wurden mit dem HYSPLIT Modell (hybrid single—particle Lagrangian integra-
ted trajectories model, |Draxler und Rolph/2003)) fiir einen Zeitraum von 144 Stunden
berechnet. Die Trajektorien erlauben eine grobe Einschétzung des Ursprungs und der
Geschichte der am Messort ankommenden Luftmassen und der damit einhergehenden
Aerosoleigenschaften. Lokale Effekte wie die Land-Seewind-Zirkulation kénnen von
dem Modell nicht aufgelost werden. Das Hochdruckgebiet iiber Siidchina fiihrte die Luft
in Bodennéhe entlang der chinesischen Kiiste von Nordosten zur Messstation. Dieser
Verlauf stimmt mit den in Louie et al.| (2005) gefundenen Trajektorien fiir den Herbst
in der Pearl-River—Region iiberein. In Abbildung (11 (a) ist der Verlauf der Trajekto-
rien fiir einen Tag mit sehr sauberer Luft dargestellt. Die in Bodennéhe ankommende
Luft sank erst kurz bevor sie die Messstation erreichte in den Bereich der planetaren
Grenzschicht. Diese Luft hat demnach kaum Verschmutzung aus weit entfernten Ge-
bieten enthalten. Die Wirkung lokaler Quellen war in diesem Fall bestimmend fiir den
Aerosolgehalt der vorliegenden Luftmasse. In der Nacht vom 3. zum 4. Oktober (DOY
277-278) wurde mit dem Lidar die geringste optische Dicke der gesamten Messzeit
gemessen. Diese Messung wurde fiir die Bestimmung der Uberlappungsfunktion des
Mini-Ramanlidars genutzt.
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Abbildung 11: Siebentégige Riicktrajektorien, berechnet mit dem HYSPLIT-Modell,
fiir (a) einen Tag mit sauberer Luft (3. Oktober, DOY 277) und (b) einen Tag
mit verschmutzter Luft (21. Oktober, DOY 295).

In Abbildung [11] (b) sind die Trajektorien fiir einen Tag mit stark verschmutzer Luft
dargestellt. Luftpakete, die am Messtag in einer Héhe von 500 m und 1500 m eintrafen,
befanden sich seit mehreren Tagen im Bereich der planetaren Grenzschicht und fiithrten
eine hohe Partikelladung mit sich. Die Kiirze der Trajektorien ist ein Indiz dafiir, dass
die Luftpakete mit geringer Geschwindigkeit bewegt wurden, wodurch die Aufnahme
von Partikeln begiinstigt wird. Demnach ist es wahrscheinlich, dass die hohe optische
Dicke, die am 21. Oktober in Xinken gemessen wurde, nicht nur durch lokale Quellen,
sondern auch durch das Heranfiihren iiberregionaler Verschmutzung verursacht wurde.
Es kann ein hoher Anteil an gealterten Aerosolpartikeln in diesen Luftpaketen ange-
nommen werden.

3.1.2 Optische Aerosoleigenschaften

Ubersicht In diesem Abschnitt werden die optischen Eigenschaften des in Xinken
gemessenen Aerosols vorgestellt. Zuniichst wird ein Uberblick iiber die gesamte Mess-
zeit mit den Verlaufen und Mittelwerten der verschiedenen Groflen gegeben, bevor die
Ergebnisse einzelner, besonders erwahnenswerter Tage beschrieben werden. Bei diesen
separat betrachteten Tagen handelt es sich um den 3. Oktober (DOY 277), den 9. Ok-
tober (DOY 283) sowie die Zeitraume vom 11. bis 12. Oktober (DOY 286-287) und
vom 19. bis 23. Oktober (DOY 293-297).

Die Abbildung [12] zeigt die Zeitreihen der optischen Dicke bei einer Wellenldnge von
532 nm (Polly) bzw. 534 nm (SPM), der Angstrém-Exponenten im Wellenlingenbe-
reich 381/502 nm und 502/1046 nm, des Lidarverhéltnisses und der Hohe der Dunst-
schicht!? fiir den Zeitraum der Messungen in Xinken. Die optische Dicke T wurde nachts

10Befinden sich iiber der Grenzschicht noch Aerosolpartikel, die fiir ein deutliches Riickstreusignal sor-
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Abbildung 12: Zeitreihen (a) der optischen Dicke, (b) der Angstrom—Exponenten
im Wellenléngenbereich 381/502 nm und 502/1046 nm, (c) des Lidarverhéltnisses
und (d) der Hohe der Dunstschicht fiir den Zeitraum der Messungen vom 2. bis
31. Oktober 2004 (DOY 276-305) in Xinken. Die durchgezogene Linie entspricht
dem Mittelwert der jeweiligen Grofle, die gestrichelten Linien der Standardabwei-
chung.

(volle Kreise) als das Hohenintegral des Extinktionskoeffizienten (Gleichung (18))) und
am Tag (leere Kreise) aus den Messungen des Sonnenphotometers bestimmt. Letzte-
res ermoglicht durch die spektrale Messung der optischen Dicke die Berechnung der
Angstrom-Exponenten ¢(381/502 nm) und (502/1046 nm) nach Gleichung . Das
Lidarverhéltnis S (Gleichung ([15])) kann nur nachts bestimmt werden, wenn eine un-
abhéngige Bestimmung von a und § moglich ist. Darum weist diese Zeitreihe relativ
wenige Messwerte auf.

gen, bilden diese die Dunstschicht. Im Riickstreuprofil existiert dann eine Region mit einem starken
Gradienten von [ oberhalb der Hohe der Grenzschicht. Wird die unterste Schicht der Atmosphére
durch Konvektion kréftig durchmischt, kann meist nicht zwischen einer Grenzschicht und einer
Dunstschicht unterschieden werden. In der Nacht fillt die Grenzschicht zusammen, wohingegen
die Dunstschicht ein weniger dynamisches Verhalten zeigt und mit einer nur gering schwankenden
Oberkante tiber der Grenzschicht verbleibt.
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Die optische Dicke beschreibt die Schwachung des einfallenden Sonnenlichts. Diese er-
folgt durch Extinktion (Absorption und Streuung) des Lichts an Aerosolpartikeln. Die
optische Dicke erméglicht somit eine Abschétzung der Partikelladung in der Luft. Mit
zunehmender Partikelkonzentration nimmt auch der Wert der optischen Dicke zu. Wie
in |Luo et al.| (2001)) gezeigt wurde, ist der Wert der optischen Dicke in Siidchina in den
letzten 30 Jahren rapide gestiegen. Das Lidarverhéltnis nimmt mit zunehmender Grofie
der Partikel ab und steigt mit zunehmendem Absorptionskoeffizienten. Eine Charak-
terisierung des Aerosols anhand des Lidarverhéltnisses allein ist nicht moglich. Werte
von von S = 3060 sr stehen im Allgemeinen fiir anthropogene, wenig absorbierende
Partikel. Liegt das Lidarverhéltnis im Bereich von 60-70 sr, handelt es sich um stark
absorbierende Partikel (z.B.: RuB}). Lidarverhéltnisse von S = 20-30 sr gelten fiir sehr
groBe Partikel wie Seesalz (Franke et al.|2001)). Der Angstrémexponent reagiert emp-
findlich auf die Partikelgroflenverteilung. Die Werte liegen hier zwischen 1 und 3 fiir
Partikel des Akkumulationsmodes (r = 50-500 nm) und streben fiir grobe Partikel
(r > 500 nm) gegen 0 (Reid et al.|[1999).

In den Verlaufen der gezeigten Groflen sind deutliche Strukturen zu erkennen. Vom
3. bis zum 14. Oktober (DOY 277-288) stieg der Wert der optischen Dicke von anfangs
7 = 0.2 auf 7 = 1.8 in der Nacht zum 14. Oktober. In diesem Zeitraum zunehmender
optischer Dicke ist mit dem 9. Oktober eine Abschnitt enthalten, in dem diese iiber
mehr als 24 Stunden konstant blieb. Nach dem 14. Oktober verringerte sich die optische
Dicke bis zum 19. Oktober (DOY 293) um mehr als 1 auf einen Wert von 7 = 0.45. In
den néchsten vier Tagen nahm sie wieder zu und fiel am 23. Oktober (DOY 297) inner-
halb eines Tages erneut stark ab. In den folgenden Tagen stieg der Wert der optischen
Dicke wieder an. Da allerdings keine Lidarmessungen nach dem 26. Oktober vorliegen,
kann keine Aussage iiber die Gegebenheiten in der Nacht getroffen werden. Die Son-
nenphotometermessungen wiesen weiterhin sehr grolie Werte der optischen Dicke um
7 = 1.2 auf, zeigten allerdings keinen weiteren Trend. Der Wert der optischen Dicke
betrug im Mittel 7 = 0.94 £+ 0.33.

Auch in den Kurven der Angstrom-Exponenten ¢(381/502 nm) und ¢(502/1046 nm)
lassen sich Strukturen erkennen. In der Zeit bis zum 10. Oktober (DOY 284), in der
die optische Dicke relativ geringe Werte aufwies, lagen beide @ sehr nahe beieinander
und zeigten eine sehr starke Varianz im Verlauf eines Tages. In diesen Tagen gab es
auBerdem Zeiten, in denen der kurzwellige Angstrém-Exponent (381/502 nm) gréBere
Werte annahm als der langwellige AngstrémeXponent. Die beiden Groflen werden im
Weiteren als @, = a(381/502 nm) und ¢ = a(502/1046 nm), mit den Indizes k fiir kurz—
und 1 fiir langwellig, bezeichnet. Ab dem 10. Oktober war g zumeist deutlich grofier
als ay. Zudem unterlagen beide Angstr('jmexponenten geringeren téaglichen Schwan-
kungen, was darauf hindeutet, dass die Art und Groflenverteilung der Aerosolpartikel
zeitlich wenig variierte. Die Werte im gesamten Messzeitraum betrugen ¢ = 0.964+0.16
und @, = 1.2140.15. Beginnt man die Betrachtung erst ab dem 10. Oktober (ab diesem
Tag ist ein deutlicher Unterschied in den Werten von g, und ¢ festzustellen), ergeben
sich @ = 0.91 +0.12 und @, = 1.26 & 0.10. Beide Exponenten unterscheiden sich in
diesem Zeitraum deutlich und die jeweilige Standardabweichung ist wesentlich gerin-
ger. Zu bemerken ist noch, das der langwellige Angstrémexponent weniger variierte
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Abbildung 13: Korrelation der Angstri)'mexponenten mit der optischen Dicke. g ist

positiv, g, dagegen negativ mit 7 korreliert. Die optische Dicke wird maf3geblich
durch die Konzentration grofler Partikel bestimmt.

als der kurzwellige. Die Partikelgrofenverteilung im Bereich der grofen Partikel (gro-
ber Mode, engl.: coarse mode) variierte scheinbar weniger als im Bereich der kleinen
Partikel (Akkumulationsmode, engl.: accumulation mode). @ nahm am 21. Oktober
(DOY 295) zudem extrem niedrige Werte um 0.7 an, woraus gedeutet werden kann,
dass die mittlere Groflenverteilung ihr Maximum zu gréfleren Radien verschoben hatte
und die Partikel zu grof§ waren, um im kurzwelligen (381-502 nm) Bereich deutliche
Auswirkungen zu zeigen.

Die Abhéngigkeit der Angstrém—Exponenten von der optischen Dicke ist in Abbildung
[13] gezeigt. Mit zunehmenden Werten von 7 stieg ¢ an, wohingegen d, abnahm. Zudem
ist zu erkennen, dass bei geringen optischen Dicken die Werte der beiden Angstri)'mf
Exponenten nahe beieinander lagen. Dies ist auch in Abbildung[12]fiir die ersten Mess-
tage zu sehen. Die positive Korrelation der optischen Dicke mit @ deutet darauf hin,
dass 7 stark von der Anzahl der groflen Partikel bestimmt wurde. Nahm die optische Di-
cke zu, lag das daran, dass die Konzentration grofler Partikel zugenommen hatte. Die
negative Korrelation der optischen Dicke mit dem kurzwelligen Angstrijmexponent
unterstiitzt diese Vermutung.

Das Lidarverhéltnis betrug im Messzeitraum S = 47 + 6 sr. Es handelte sich demnach
vorwiegend um anthropogene Partikel. Bis zum 9. Oktober war das Lidarverhé&ltnis
durchweg geringer als der Mittelwert. In den sich anschlieBenden Tagen bis zum 18. Ok-
tober (DOY 292), in denen die optische Dicke rasant zunahm, lag S groitenteils im
Bereich der Standardabweichung. In der Nacht zum 19. Oktober stieg das Lidarverhélt-
nis an und erreichte in den folgenden zwei Néchten mit S = 57 sr Werte, die deutlich
auferhalb des Bereichs der Standardabweichung liegen und auf stirker absorbierende
Partikel hindeuten. In der Nacht zum 25. Oktober (der Taifun Tokage beeinflusste das
lokale Wettergeschehen nicht mehr) normalisierten sich die Werte wieder und lagen nun
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Abbildung 14: Zusammenhang zwischen der Hohe der Dunstschicht und der opti-
schen Dicke der Luftsédule. Je hoher sich die Dunstschicht erstreckt, desto grofler
ist der Wert der optischen Dicke.

hauptséchlich im Toleranzbereich der Standardabweichung leicht {iber dem Mittelwert.

Abbildung [12| (d) zeigt einen markanten Verlauf der Dunstschichthohe: eine Zunahme
vom Beginn der Messungen bis in die Nacht zum 12. Oktober und dann eine gut er-
kennbare Abnahme bis zum 19. Oktober, nach dem sich die Hohe der Dunstschicht
auf einen relativ konstanten Wert von etwa 2.0 km einpegelte. Bei einem Mittelwert
von 2.05 £ 0.46 km entspricht dies also den fiir den Messzeitraum geltenden Standard-
verhéltnissen. Lediglich am 24. Oktober ergaben sich deutlich vom konstanten Verlauf
abweichende Werte von 1.6 km. Diese gingen mit den bereits genannten auffallend
groflen Werten von S und den deutlich geringen Werten von g einher. Die Zeiten mit
den hochsten Werten der optischen Dicke wiesen zugleich die hchsten Dunstschichto-
berkanten auf.

In Abbildung [14]ist zu sehen, dass die optische Dicke mit steigender Dunstschichthche
zunimmt. Es ist zu vermuten, dass aufgrund der Wetterlage permanent verschmutz-
te Luft vom Landesinneren zur Messstelle transportiert wurde. Die Dunstschicht war
allgemein sehr hoch, was eher einer kontinental als einer maritim beeinflussten Ent-
wicklung entspricht.

In den Zeiten vom 4. bis 6. Oktober (DOY 278-281) und nach dem 27. Oktober (DOY
301) liegen aufgrund von technischen Problemen keine Lidarmessungen vor. Das Son-
nenphotometer konnte im Zeitraum vom 14. bis 18. Oktober (DOY 288-292) nicht
messen. Damit liegen fiir den zuvor beschriebenen Zeitraum abnehmender optischer
Dicke, der mit dem Zeitraum abnehmender Dunstschichthohe einhergeht, keine Tages-
messungen der optischen Dicke und der Angstrém—Exponenten vor.

Die entsprechenden Radiosondenaufstiege des Hong Kong Observatory, die auch fiir die
Auswertung der Lidarprofile verwendet wurden, zeigen meist eine sehr gut durchmisch-
te Grenzschicht mit einem konstanten Verlauf der virtuellen potentiellen Temperatur
und einer relativ konstanten Feuchte. Abbildung [15] zeigt eine positive Korrelation der
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Abbildung 15: Zusammenhang zwischen der relativen Feuchte und dem Extinkti-
onskoeffizienten. Dieser nimmt mit wachsender Feuchte zu.

relativen Feuchte mit dem Extinktionskoeffizienten. Beide Groflen wurden dafiir ho-
henaufgelost verglichen, um die Anzahl der Datenpunkte zu erhhen und zudem einen
grofleren Wertebereich abzudecken. Es ist zu sehen, dass der Extinktionskoeffizient bei
einer hoheren Feuchte grofiere Werte annimmt. Dies ist auf ein Aufwachsen der Partikel
in der feuchten Luft zuriickzufiihren.

In Ergénzung der Zeitreihen aus Abbildung [I2]sind in Abbildung [16] die Histogramme
der optischen Dicke, der beiden Angstrémexponenten und des Lidarverhéltnisses dar-
gestellt. Die Darstellung der Haufigkeit des Auftretens bestimmter Werte zusammen
mit dem Mittelwert liefert eine gute Ubersicht iiber die Begebenheiten wihrend der
Messungen. Es ist zu erkennen, dass der Mittelwert der optischen Dicke, zumindest fiir
die Sonnenphotometermessungen, nicht gleichzeitig der am héufigsten gemessene Wert
ist. Es kann demnach triigerisch sein, einen Mittelwert der optischen Dicke anzuneh-
men, wenn sich eher Phasen geringerer und héherer optischer Dicke abgewechselt haben.
Werte der optischen Dicke von 7 = 0.61 (Xu et al.[2003)) und 7 = 1.2 (Wu et al.|2005)
wurden in der Literatur fiir gealterte urbane Luft bzw. extrem verschmutzte Luft ange-
geben. Der gleiche Effekt ist im Histogramm des kurzwelligen Angstrémexponenten zu
erkennen. Der langwellige Angstrémexponent und das Lidarverhéltnis zeigen dagegen
eine gute Ubereinstimmung von zeitlichem Mittelwert und am hiufigsten gemessenen

Wert.

3. Oktober 2004 Der 3. Oktober (DOY 277) war gekennzeichnet durch eine konti-
nuierliche Abnahme der optischen Dicke, beginnend bei einem Wert von 7 = 0.97 in
der vorhergehenden Nacht bis zu einem Wert von 7 = 0.22 in der abendlichen Lidar-
messung. Abbildung |17| zeigt die Messergebnisse dieses Tages. In (a) ist der zeitliche
Verlauf des extinktions— und entfernungskorrigierten Signals zu sehen. Es handelt sich
dabei um willkiirliche Einheiten. Rot steht fiir ein starkes Signal, blau fiir ein schwaches.
An Tagen, an denen der Wert der optischen Dicke stark geschwankt hat, kénnen sich
aufgrund unterschiedlicher Extinktionskorrekturen fiir unterschiedliche Zeitabschnit-



42 3 ERGEBNISSE

30 60

= 381/502 7_
250 sol (€)== 5021046
-

201 40! N N
= =

15[ 30}
N NN <

10} 200
< < o

10} % N
A
0 0 4
04 06 08 10 12 14 1.6 1.8 0.6 0.7 0.8 09 1.0 1.1 1.2 1.3 1.4 1.5 1.6
Optische Dicke, Tag Angstrém-Exponent
10 —— 10 —
(b) >=53 (d)

8l J L
< =
(1] ©
N N
c c
< <

0
02 04 06 08 10 1.2 14 16 1.8 36 40 44 48 52 56 60
Optische Dicke, Nacht Lidarverhaltnis (sr)

Abbildung 16: Histogramme der optischen Dicke fiir (a) die Messungen mit SPM
und (b) mit Lidar, (¢) der Angstrom-Exponenten und (d) des Lidarverhltnisses.

te Farbspriinge in den Verldufen des korrigierten Signals ergeben. Die eingezeichnete
schwarze Linie markiert die Oberkante der Dunstschicht. Diese wurde durch einen Al-
gorithmus gefunden, der eine automatische Aerosolschichthéhenbestimmung mithilfe
der Wavelet-Kovarianz—Transformtechnik erméglicht (Brooks 2003). Die DOY—Zeiten
0.00, 0.25, 0.50 und 0.75 entsprechen den Uhrzeiten 00:00, 06:00, 12:00 und 18:00 Uhr;
die Teilstriche entsprechen einem Abstand von einer Stunde. Teilbild (b) zeigt die Ver-
laufe der Angstrbm—EXponenten und der optischen Dicke. Die darin eingezeichneten
optischen Dicken in der Nacht gehoren zu den Lidarmessungen (1), (2) und (3), welche
die Mittelwerte der Hohenprofile von 3 (schwarz), a (blau) und S (rot) in den Zeitréu-
men 22:24-23:22 Uhr, 18:30-20:00 Uhr und 20:50-22:20 Uhr zeigen. Es ist nur der
Hohenbereich des Lidarverhéltnisses gezeigt, in dem S einen relativ konstanten Verlauf
zeigt. Der entsprechende Mittelwert wird durch die senkrechte rote Linie dargestellt.
Die Profile wurden mit einer Fensterlinge von 337.5 m gegléttet und iiber zwei Stunden
gemittelt. Die gestrichelte blaue Linie ist das, mittels der Annahme o = 3 x S, zum
Boden verlangerte Profil des Extinktionskoeffizienten. Dabei wird vorausgesetzt, dass
bei einer gut durchmischten Atmosphére das Lidarverhéltnis im untersten Abschnitt
der Luftsdule kaum vom mittleren Wert von S in den dariiber liegenden Schichten
abweicht.

Die drei mittédglichen Sonnenphotometermessung zeigen relativ konstante Werte der
optischen Dicke und der Angstrém—Exponenten. Letztere nahmen nahezu identische
Werte von dy 1 ~ 0.75 an. Mit der nun rasch abnehmenden optischen Dicke ging eine
Zunahme der Betridge der beiden Angstrémexponenten einher. Im Profil der ersten
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Abbildung 17: (a) Zeitlicher Verlauf des extinktions— und entfernungskorrigierten Si-

gnals sowie (b) der Angstrémexponenten und der optischen Dicke am 3. Oktober
2004 (DOY 277) in Xinken. Die aus den néchtlichen Lidarmessungen bestimm-
ten Vertikalprofile von § (schwarz), o (blau) und S (rot) sind in den unteren
Bildern gezeigt. (1) 2.10., 22:24-23:22 Uhr; (2) 3.10., 18:30-20:00 Uhr; (3) 3.10.,
20:50-22:20 Uhr.
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Abbildung 18: Riicktrajektorien fiir (a) den 2. Oktober (DOY 276) um 20 Uhr
Ortszeit und (b) den 3. Oktober (DOY 277) um 11 Uhr Ortszeit (b).

in Xinken durchgefiihrten Lidarmessung (1) aus der Nacht zum 3. Oktober ist deutlich
zu sehen, dass sich iiber der Grenzschicht eine weitere Aerosolschicht zwischen 1.5-3.0
km Hohe befand. Diese Schicht erreichte maximale Werte von § = 10 Mm ™ 'sr~! und
a = 750 Mm ™', welche mehr als doppelt so groB waren wie unterhalb einer Héhe von
1500 m. Die hohe optische Dicke zur Zeit der Messung wurde also hauptséchlich durch
diese Schicht bestimmt, in der die Radiosonde eine relative Feuchte von 80% zeigt. Die
optische Dicke betrug 7 ~ 0.14 fiir den Bereich <1500 m Hohe und 7 =~ 0.7 fiir die
Schicht von 1.5 und 3 km Hohe. Das Lidarverhéltnis nahm mit der Hohe von anfangs
20 sr auf bis zu 100 sr zu (gezeigt als rote gestrichelte Linie in Abbildung (17| (1)). Die
hohen Werte von S innerhalb der abgehobenen Schicht deuten auf stark absorbierende
Partikel hin. In den Lidarmessungen der folgenden Nacht ist diese Schicht verschwun-
den. Stattdessen erkennt man in Teilbild [17] (2) eine gut durchmischte Grenzschicht bis
in eine Hohe von etwa 1.8 km. Die optische Dicke wurde nun fast nur noch durch die
Extinktion im Bereich der Grenzschicht bestimmt. Am spéateren Abend fiel die Grenz-

schicht in sich zusammen und erstreckte sich nun nur noch bis in eine Hohe von etwa
700 m.

Die abgehobene Schicht ist ein Indiz dafiir, dass die hohe optische Dicke am 2. Oktober
und in der ersten Hélfte des 3. Oktobers nicht durch lokale Quellen verursacht wurde,
sondern durch herantransportierte, iiberregionale Verschmutzung. Abbildung [I8] zeigt
Riicktrajektorien fiir den Zeitraum der Lidarmessung in der Nacht zum 3. Oktober
(Abbildung [18| (a)) und der anschlieBenden Sonnenphotometermessungen (Abbildung
(b)). Wahrend die Trajektorien, die zur Lidarmessung (3) in Abbildung [17] unter-
halb von 2000 m gehoren, sehr lang sind und erst spét aus groflerer Hohe absanken,
befanden sich die Luftpakete, die in Hohe der Schmutzschicht eintreffen (blaue und
griine Linie in Abbildung (a); Lidarmessung (1) in Abbildung seit Tagen in
1500-2500 m Hohe, also vermutlich im oberen Teil der hochverschmutzten kontinenta-
len Dunstschicht. Aus der Kiirze der Trajektorien ldsst sich schliefen, dass eine lang
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anhaltende Aerosolanreicherung stattfinden konnte. Die Sonnenphotometermessungen
der Angstrbmexponenten deuten an, dass die abgehobene Schmutzschicht am Nach-
mittag des 3. Oktobers vollstindig verschwunden war. Nach Abzug der Schmutzschicht
sank die optische Dicke, die nun fast vollstdndig durch die Grenzschicht verursacht wur-
de. Der Anstieg der Werte der Angstrémexponenten ab Mittag zeigt, dass die nun
vorhandenen Partikel wesentlich kleiner waren als zuvor. Am Abend lag der kurzwel-
lige Angstrémexponent mit einem Wert von g, = 1.45 deutlich iiber dem Mittelwert
(d = 0.96) der Zeitreihe. Demnach war die Luft sehr sauber und enthielt eine hohe An-
zahl sehr kleiner Partikel. Die fiir den Messzeitraum sehr hohen Sichtweiten von etwa
14 km bestétigen das. Die gealterten Aerosolpartikel wurden von der neu eingetroffenen
Luft verdrangt.

9. Oktober 2004 Der 9. Oktober (DOY 283) fillt durch seine tiber 24 Stunden kaum
schwankende optische Dicke auf. Das Sonnenphotometer hat Werte von 7 = 0.6240.05
gemessen und auch die Lidarwerte fallen mit 7 = 0.65, 0.66 und 0.65 in diesem Bereich.
Die Werte der optischen Dicke liegen deutlich unter dem Mittelwert der Zeitreihe, geho-
ren jedoch zu den am héufigsten gemessenen Werten (Abbildung [16]). Die Ergebnisse
dieses Tages sind in Abbildung gezeigt. Die geringen Schwankungen der optische
Dicke deuten sehr homogene atmosphérische Bedingungen und Aerosolverhéltnisse an,
obwohl die Lidarmessungen sehr starke Aerosolanderungen mit der Hohe erkennen las-
sen. Die Dunstschicht erstreckte sich nach Sonnenuntergang an beiden Tagen bis 2-2.5
km Hohe. Die Werte des Lidarverhéltnisses sind fiir alle drei Nachtmessungen dhnlich
und entsprechen dem Mittelwert der gesamten Messreihe. Die geringe Varianz von S
bis zur Oberkante der Dunstschicht zeigt, dass diese sehr gut durchmischt war. Die
Profile von 8 und « bestéitigen dies durch ihren verhéltnisméflig wenig variierenden
Hohenverlauf und auch der konstante Verlauf der virtuellen potentiellen Temperatur
unterstiitzt diese Annahme. Das Feuchteprofil der Radiosonde zeigt einen konstanten
Verlauf bis in eine Hohe von 2 km. Die Werte der relativen Feuchte liegen dabei bei
maximal 60% im Vergleich zum 3. Oktober weniger hoch. Mithilfe von S lassen sich am
Boden Extinktionskoeffizienten von o = 300400 Mm ™" ermitteln, was einer Sichtweite
von bis zu 14 km entspricht. Dieser Wert ist sehr hoch, da die Sichtweite in der Zeit der
Messkampagne meist deutlich unter 10 km lag. Der 9. Oktober gehort zu den Tagen
im Messzeitraum, an denen die Partikelladung der Luft und damit die optische Dicke
am geringsten war (siehe auch Abbildung .

Die Ergebnisse lassen vermuten, dass sich die atmosphérischen Bedingungen zwischen
der letzten SPM-Messung (von 16:54-17:54 Uhr) und der ersten Lidarmessung (von
19:00-21:00 Uhr) kaum geéndert haben. Der 9. Oktober ist daher einer der Tage, die fiir
die Inversion der optischen Daten geeignet erschienen. Beide Angstrémexponenten
erreichten um die Mittagszeit ein Minimum, in dem sie &hnliche Werte annahmen,
und stiegen gehen Abend wieder an. Im Mittel ergaben sich @, = 1.04 £ 0.06 und
a = 1.15 + 0.14. Die Trajektorien fiir diesen Tag legen nahe, dass es sich hier um
lokales Aerosol handelte.



46 3 ERGEBNISSE

4000

3000
E
2 2000
0
T
1000 H
. B
282.75 283.00 283.25 283.50 283.75 284.00
16 ‘
[ ‘ T T ‘ T T ‘ T T ‘ T T ]
S e : :
1] B ° ]
= 1.2 [ [ ° _
b7 F ® ® ) B
o 5 ° . ® .0 ° ]
c r ]
< M o 381/502 (1.04 £0.06) ®e8ece E
r e 502/1046 (1.15+0.14) -
08 —+—+—+—+ 4+ —+++++—+++—+++F+++—++—+—F—+—++—+—+
r e 381nm R
g 1'0? e 534nm o0 ®e E
L o8l e 780nm .. oo ® 3
o E e 1046nm L4 ]
© 06F----® _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ St ipianieliaee o_ _ _ _d
= C i
§ o 1
2 02 oo o oo, E
o 0.0 E I (b\) I I 1 I | I I | I I | I I | I 2\ \3 3
282.75 283.00 283.25 283.50 283.75 284.00
Tag des Jahres 2004
Lidarverhaltnis (sr) Lidarverhaltnis (sr) Lidarverhaltnis (sr)
20 40 60 80 20 40 60 80 20 40 60 80
3500 [T 3500 [T 3500 [T
2100-2400 | 1900-2100 | 2300-0100 1
3000 2 . 3000 1 . 3000 [¢ .
2500 [ . 2500 © . 2500 | 1
- R 1 r L ] ]
E 2000 | . 2000 . 2000 | .
(] r 7] r b 7] 7
S r ] [ > ] [ ]
.I 1500 :* *: 1500 :* *: 1500 [ *:
1000 | . 1000 | . 1000 | 1
; ) ] ; ] g ]
500 : b 500 - ! b 500 - B
r N 1 r . 1 ]
oL (‘1 )\ P R Y oL (2)\ P W\ G B 0 ]
0 2 4 6 8 10 0 2 4 6 8 10 0 2 4 6 8 10
Riickstreukoeff. (Mm™'sr”) Riickstreukoeff. (Mm™sr™") Riickstreukoeff. (Mm™sr™)
e v v b by | e v v b b 0 e v o b by |
0 200 400 600 0 200 400 600 0 200 400 600
Extinktionskoeff. (Mm™) Extinktionskoeff. (Mm™) Extinktionskoeff. (Mm™)

Abbildung 19: Xinken, 9. Oktober 2004. Die Graphen sind analog zu Abbildung .
(1) 8.10., 21:00-24:00 Uhr; (2) 9.10., 19:00-21:00 Uhr; (3) 9.10., 23:00-01:00 Uhr.
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11. und 12. Oktober 2004 Am 11. und 12. Oktober (DOY 285-286) wurden op-
tische Dicken von 7 = 0.97-1.73 gemessen. Die Ergebnisse dieses Zeitraumes sind in
Abbildung [20] gezeigt. Am 11. Oktober betrug die optische Dicke 7 = 1.46 + 0.21. Die
Sichtweite lag an diesem Tag deutlich unter einem Kilometer. Bei relativen Feuchten
von bis zu 90% lag das PRD unter einer Dunstglocke. Beide Angstrémexponenten
nahmen im Verlauf dieses Tages zu, was zu der Annahme fiihrt, dass eine beachtliche
Menge neuer Partikel am Messort entstanden war. In Abbildung[20] (a) ist zu sehen, wie
am 11. Oktober ab 10:00 Uhr die Partikelladung offensichtlich vom Boden her zunahm.
Nach Aufwachsen wurden die Partikel im Laufe des 11. Oktobers in zunehmendem
Mafle optisch aktiv. Die in Abbildung gezeigten schwachen Windgeschwindigkei-
ten sind ein Indiz dafiir, dass die gemessene Verschmutzung nicht herangefiihrt wurde,
sondern aus lokalen Quellen stammte. Weiterhin ist in dieser Abbildung der Verlauf
der relativen Feuchte gezeigt. Die hohe relative Feuchte von iiber 95% am Morgen des
12. Oktobers fiihrte zu einem Beschlagen der Quarzscheiben des Lidars, was sich im
Verlauf des Signals (Abbildung [20] (a) um DOY 286.25) zeigt. Durch eine Verldngerung
der Mittelungszeit auf drei Stunden war es dennoch moglich, die gesuchten Héhenprofile
zu bestimmen.

Der 12. Oktober zeigt einen konstanten Verlauf der optischen Dicke und der z&ngstr('jmf
Exponenten. Die Dunstglocke erreichte in der Nacht zum 12. Oktober eine Héhe von 3
km (Abbildung [20] Lidarmessungen (3) und (4)). Dieser Wert gehort zu den hochsten
im Messzeitraum. Die Sichtweite stieg am 12. Oktober auf bis zu 10 km. Die in Ab-
bildung [21| gezeigte, an beiden Tage herrschende Windstille ermoglichte ein Verweilen
der Dunstglocke iiber der Region. Bei der hier vorliegenden Verschmutzung handelt es
sich demnach wie am 9. Oktober um Verschmutzung aus lokalen Quellen.

Die Vertikalprofile der Lidarmessungen sind in Abbildung (1-5) dargestellt. Am
frithen Morgen des 12. Oktobers (Abbildung[20](4)) bildete sich eine bodennahe Schicht
mit Extinktionskoeffizienten von bis zu 1200 Mm™" aus. Das Lidarverhéltnis zeigt mit
Werten von S = 30-35 sr grofle Partikel an. Es darf vermutet werden, dass in dieser
Nacht viele Fabriken ihre Schadstoffe ungefiltert in die Atmosphére abgegeben haben.
Allerdings ist zu bedenken, dass auch die relative Feuchte im Verlauf dieser Nacht
auf Werte >90% zunahm. Das Feuchtewachstum der Partikel kann ebenfalls zu einer
starken Zunahme des Extinktionskoeffizienten fiihren.

19. bis 24. Oktober 2004 Als letztes soll nun eine sehr lange, fiinftdgige Pha-
se vom 19. bis 23. Oktober (DOY 293-297) betrachtet werden. In diesen fiinf Tagen
wurde durchgéingig mit Sonnenphotometer und Lidar gemessen. Die Struktur der in
Abbildung [22| gezeigten Riickstreuprofile lasst erkennen, dass alle Tage fiir eine Inver-
sion der optischen Daten geeignet waren. Weiterhin war an einigen dieser Tage, vor
allem aber am 23. und 24. Oktober, eine lehrbuchméfige Grenzschichtentwicklung zu
beobachten.

Betrachtet man Abbildung (b), fallt eine deutliche Symmetrie auf. Die Tagesmit-
telwerte der optischen Dicke und der Dunstschichthohe stiegen bis zum 21. Oktober
an und fielen daraufhin bis zum 24. Oktober wieder ab. Ein gegenlaufiger Verlauf
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Abbildung 20: Xinken, 11. und 12. Oktober 2004. Die Graphen sind analog zu
Abbildung[17} (1) 11.10., 03:00-05:00 Uhr; (2) 11.10., 19:10-21:10 Uhr; (3) 11.10.,
23:00-01:00 Uhr; (4) 12.10., 02:30-05:30 Uhr; (5) 12.10., 18:30-20:30 Uhr.
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ist beim kurzwelligen Angstrém—EXponenten zu erkennen, wohingegen der langwellige
Angstrém—Exponent kaum variiert. Letzteres lasst darauf schlielen, dass im Verlauf
dieser fiinf Tage stets ein konstanter Hintergrund aus Partikeln des groben Modes
(StraBenstaub, Produkte der Verbrennung von Biomasse) préisent war. Die Partikel im
Bereich des Akkumulationsmodes wuchsen dagegen auf und wurden gegen Ende des
betrachteten Zeitraums durch neue Partikel ersetzt. Der gegenléufige Verlauf von 7 und
dy verdeutlicht die in Abbildung[13] gezeigte negative Korrelation dieser beiden Grofien.
Sowohl die Angstrbmexponenten, als auch die optische Dicke zeigen einen sehr kon-
stanten Tagesverlauf, schwanken aber von Tag zu Tag. Die auftretende Verédnderung
der optischen Dicke ist in den Lidarprofilen (Abbildung [22] (1)—(6)) zu erkennen, die
sehr verschiedene Verldaufe von o und [ zeigen. Die Maximalwerte der optischen Dicke
traten am 21. Oktober mit einstiindigen Mittelwerten von 7 ~ 1.6 auf. Diese hohen
optischen Dicken gingen einher mit einer stark reduzierten Sichtweite von unter einem
Kilometer. Zu sehen ist zudem auch eine Verédnderung der Werte des Lidarverh&ltnis-
ses. Wihrend dieses am Anfang der Phase sehr hohe Werte von S & 55 sr aufwies
(stark absorbierende kleine Partikel), fiel es im Verlauf des 21. Oktobers auf Werte von
S =2 40 sr (weniger absorbierende, grofiere Partikel).

In den Lidarprofilen ist nun zudem die Hohe der Dunstschicht (aus dem Verlauf des
Riickstreuprofils abgeschiitzt) zum Zeitpunkt der jeweiligen Messung eingezeichnet. In-
nerhalb des betrachteten Zeitraumes ist ein deutlicher Verlauf der Dunstschichthéhe zu
erkennen, der entsprechend der positiven Korrelation aus Abbildung[I4 mit dem Verlauf
der Mittelwerte der optischen Dicke iibereinstimmt. Die maximale Dunstschichthche
von 2.2 km wurde am Abend des 21. Oktobers erreicht. Die in Abbildung [I0] fiir diesen
Tag zu erkennende langzeitige Windstille hat die Ausbildung der hohen Dunstschicht
und der damit einhergehenden hohen optischen Dicken begiinstigt.

Grenzschichtentwicklung am 23. und 24. Oktober 2004 Im Verlauf des 23. und
24. Oktobers fanden sehr markante Entwicklungen der planetaren Grenzschicht statt.
Diese sind in Abbildung 23| gezeigt. Am 23. Oktober hatte der Taifun Tokage die Region
verlassen. Die sich anschlieBende geringe Windgeschwindigkeit erméglichte lehrbuchhaf-
te Grenzschichtentwicklungen (Stull |1988). Der in Abbildung [23| gezeigte Verlauf des
extinktions— und entfernungskorrigierten Signals enthélt neben der mit der Wavelet—
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Abbildung 22: Xinken, 19. bis 24. Oktober 2004. Die Graphen sind analog zu Ab-
bildung In den Profilen der Lidarmessungen sind nun die jeweiligen Dunst-
schichththen eingezeichnet. (1) 19.10., 03:00-05:00 Uhr; (2) 20.10., 03:00-05:00
Uhr; (3) 20.10., 19:00-21:00 Uhr; (4) 21.10., 21:12-22:00 Uhr; (5) 22.10., 19:00—
21:00 Uhr; (6) 23.10., 19:00-21:00 Uhr.
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Abbildung 23: Grenzschichtentwicklung am 23. und 24. Oktober 2004. Gezeigt ist
der Verlauf der Windrichtung sowie des extinktions— und entfernungskorrigierten
Signals vom 23.10., 00:00 Uhr bis zum 25.10., 00:00 Uhr Ortszeit. Die schwarze
Linie markiert die mit der Wavelet-Kovarianz—Transformmethode automatisch
bestimmte Oberkante der Grenzschicht. Die weifle durchgezogene Linie zeigt den
per Auge bestimmten Verlauf der Grenzschicht, die weifle, lang gestrichelte Linie
zeigt die auf gleiche Weise bestimmte Oberkante der Dunstschicht und die weifle,
kurz gestrichelte Linie zeigt die Oberkante der néchtlichen Grenzschicht, die sich
jeweils ab 19:00 Uhr bildet.

Kovarianz-Transformmethode (engl.: wavelet covariance transform, au-
tomatisch bestimmten Grenzschichthohe (schwarze Linie) die Hohe der Grenzschicht
(weiBe durchgezogene Linie), der Dunstschicht (weile, lang gestrichelte Linie) und der
nichtlichen Grenzschicht (weile, kurz gestrichelte Linie), wie sie per Auge bestimmt
wurden. Der Algorithmus zur automatischen Bestimmung der Grenzschichththe sucht
nach dem stérksten Gradienten im Hohenverlauf des empfangenen Signals. Wie man in
Abbildung [23] sehen kann, springt das Ergebnis dabei nachts zwischen den Werten der
per Auge bestimmten Oberkanten der Grenzschicht und der Dunstschicht hin und her.
Die subjektiv bestimmten Verldufe beider Schichten stimmen sehr gut mit der Theorie
iiberein (Stull[1988). In der Nacht liegt die Grenzschichthéhe bei etwa 700 m. Mit Ta-
gesanbruch liefert die Sonnenstrahlung Energie, die die unteren Luftschichten erwérmt
und Konvektion auslost. Diese ldsst die Oberkante der Grenzschicht aufsteigen und
fithrt zu einer raschen Durchmischung der Grenzschicht, was im Lidarsignal an einer
gleichméfiigen Verteilung der Aerosolpartikel zu sehen ist (von 10:00-18:00 Uhr). Ab
19:00 Uhr beginnt sich eine néchtliche Grenzschicht zu entwickeln, die recht schnell eine
konstante Hohe von 600 m erreicht. Dariiber verbleibt die auch als Restschicht (engl.:
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residual layer) bezeichnete Dunstschicht. Der Vorgang wiederholt sich bei Anbruch des
néchsten Tages.

Mit einsetzender Grenzschichtentwicklung nimmt das Signal in Bodennéhe ab, da die
Partikel nach oben gemischt werden und somit bei gleich bleibender optischer Dicke
der Extinktionkoeffizient am Boden sinkt. Am 23. Oktober wurde dieser Effekt durch
die gleichzeitige Abnahme der optischen Dicke verstirkt. Da die optische Dicke ab
der Mitte dieses Tages einen nahezu konstanten Wert von 7 =~ 0.60 aufwies, ist in
den verschiedenen Messungen (vor und nach 10:00 Uhr, erkennbar durch eine Liicke
in der Verlaufsdarstellung des korrigierten Signals) eine unterschiedliche Extinktions-
korrektur angewandt worden (7 = 1.20 vor 10:00 Uhr und 7 = 0.60 nach 10:00 Uhr).
Dementsprechend kommt es zu einem Sprung im Verlauf der automatisch bestimmten
Grenzschichthohe. Mit Einsetzen der Grenzschichtentwicklung, die durch die geringen
Windgeschwindigkeiten nach Abzug des Taifuns Tokage begiinstig wurde, stimmt die
automatisch gefundene Grenzschichthéhe mit der subjektiv ermittelten iiberein. Erst
mit dem Zusammenfallen der Grenzschicht gegen 21:00 Uhr zeigen die Kurven wieder
einen voneinander abweichenden Verlauf. Die automatisch bestimmte Grenzschichtho-
he fallt erst spéter auf die per Auge bestimmten Werte. Uber der zusammengefallenen
Grenzschicht, die nun wieder groflere Extinktionskoeffizienten aufweist, verbleibt die
Dunstschicht bis in eine Héhe von 2200 m.

Der zur Zeit noch nicht ausgereifte Algorithmus zur Bestimmung der Grenzschichthche,
der im Rahmen einer Diplomarbeit verbessert werden soll, zeigt deutliche Schwéchen,
wenn mehr als ein Bereich mit einem starken Abfall des Signals existiert. In diesem Fall
springt das Ergebnis zwischen den verschiedenen Bereichen hin und her und es ergeben
sich Strukturen wie in den Abschnitten DOY 297.00-297.20 und DOY 298.00-298.40
in Abbildung [23] Diese Schwiche des Algorithmus ist auch in den zuvor gezeigten
Verlaufen des hohenaufgelosten Signals zu erkennen.

Der zusétzlich gezeigte Verlauf der Windrichtung ldsst — zumindest am 23. Oktober —
einen deutlichen Tagesgang erkennen. Demnach kommt der Wind am Tag von Siiden
(Meer) und in der Nacht von Norden (Festland). Die geringe Windgeschwindigkeit
am 24. Oktober erhoht den Fehler in der Bestimmung der Windrichtung, so dass die
Resultate dieses Tages nicht als zuverldssig angenommen werden konnen. Mit dem
Seewind am Tag des 23. Oktobers verstérkte sich der marine Einfluss und die Hohe der
Dunst—/Grenzschicht nahm ab. Gleichzeitig nahm wie zuvor besprochen die optische
Dicke ab (Abbildung22)). Saubere Luft wurde vom Meer zur Messstation transportiert.
In der Nacht drehte der Wind nach Nord. Der Landwind ging einher mit einer raschen
Zunahme der optischen Dicke (in Abbildung (12| zu erkennen) und fiihrte verschmutze
Luft vom Inland heran. Die Dunstschicht zeigte sich nun wieder deutlich kontinental
beeinflusst und lag hoher als am Tage.

3.1.3 Mikrophysikalische Charakterisierung des Aerosols in der Siule

Nach den in Abschnitt vorgestellten Kriterien wurden fiir die Messungen in
Xinken sieben Tage als fiir eine Inversion der optischen Daten geeignet eingeschétzt.
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Tabelle 2: Tage und Zeiten (in Ortszeit) der fiir die Inversion verwendeten Messung-
en von SPM (einstiindiger Mittelwert) und Lidar (zweistiindiger Mittelwert) in
Xinken mit den jeweiligen Mittelwerten der optischen Dicke 7 bei der Wellenlénge
von A = 532 nm. ¢ entspricht der Mitte des jeweiligen Messintervalls, AT ist die
Differenz der optischen Dicken der Messungen von SPM und Lidar, die mit einem
Zeitabstand von At durchgefiihrt wurden.

Messtag SPM Lidar
t T t T At AT
3. Oktober 17:50 0.34 19:00 0.25 +1h 10 min —0.10
9. Oktober 17:24 0.63 20:00 0.60 +2 h 36 min —0.03
19. Oktober 17:00 0.93 20:00 0.96 +3 h 00 min +0.03
20. Oktober 16:18 1.30 20:00 1.24 +3 h 42 min —0.06
21. Oktober 09:55 1.19 02:30 1.26 —7h 25 min +0.07
22. Oktober 16:30 1.27 20:00 1.40 +3 h 30 min +0.13
23. Oktober 17:00 0.57 20:00 0.60 +3 h 00 min +0.03

Fiir alle diese Tage wurde zunichst die Inversion Typ 1 (Inversion mit reinen
Extinktionsdaten) durchgefiihrt, da diese wesentlich stabilere, wenn auch weniger
aussagekriftige Ergebnisse liefert. Zudem konnte somit die Anwendbarkeit des
Inversionsschemas auf die gewonnenen optischen Daten getestet werden. Die anschlie-
Bende Vorgehensweise fiir die Rechnungen der Inversion Typ 2 (Inversion mit 2 x
und 6 x « als Eingangswerte) wurde ausfiihrlich im Abschnitt vorgestellt. Die
optischen Daten aller ausgewéhlten Tage wurden im vorherigen Abschnitt gezeigt.

Tabelle [2] gibt einen Uberblick iiber die Tage, fiir die eine Inversion durchgefiihrt wur-
de. Sie enthilt die optischen Dicken der Messungen von SPM und Lidar, die fiir die
Inversion vom Typ 2 kombiniert werden mussten. In die Inversion Typ 1 gingen nur
die durch die Dunstschichthohe geteilten optischen Dicken des Sonnenphotometers bei
den fiinf verwendeten Wellenléingen ein. Der Unterschied in der optischen Dicke AT
und der zeitliche Abstand At zwischen den Messungen mit SPM und Lidar ermoglicht
eine Abschiitzung der Giite der Resultate. Fiir groBe AT bzw. Af ist eine starke Ab-
weichung des Inversionsergebnisse von den In—situ—Ergebnissen wenig verwunderlich.
Als Resultat ergeben sich fiir die Inversion Typ 1 zuverlissige Ergebnisse der Volu-
menkonzentration und des effektiven Radius der Aerosolpartikel. Die Inversion Typ
2 ermoglicht zudem eine zuverlissige Bestimmung der Anzahl- und Oberflichenkon-
zentration, des komplexen Brechungsindexes und der Einfachstreualbedo. Die Werte
der Volumenkonzentration, des effektiven Radius und, wenn ermittelbar, der Einfach-
streualbedo wurden mit zeitgleich!' durchgefiihrten In—situ—Messungen (Eichler|2006)
verglichen.

1Es wurde iiber die Ergebnisse aller In-situ-Messungen gemittelt, die im Zeitraum vom Beginn des
Mittelungszeitraums der SPM-Messungen bis zum Ende des Mittelungszeitraums der Lidarmes-
sungen stattfanden.



54 3 ERGEBNISSE

Aus den In—situ-Messungen am Boden wurden die chemischen Bestandteile sowie die
GroBenverteilungen der Aerosolpartikel bestimmt. Die Ergebnisse wurden verwendet,
um die vorliegenden Partikel zu rekonstruieren und im Anschluss durch Miestreurech-
nung ihre optischen Eigenschaften zu bestimmen. Zwei verschiedene Arten des Mi-
schungszustands der Partikel wurden angenommen. Dabei wird in Modell 1 vorausge-
setzt, dass der Kern der Aerosolpartikel aus Ruf3, also stark absorbierendem Material,
besteht und dieser von einer Hiille aus Wasser und nichtabsorbierenden Substanzen, die
einfallendes Licht lediglich streuen, umschlossen ist. Fiir die verschiedenen Substanzen
wurden individuelle komplexe Brechungsindizes angenommen. Der resultierende Wert
des Brechungsindex ergab sich aus einer, entsprechend der Volumenanteile der ver-
schiedenen Substanzen gewichteten Kombination der individuellen Werte. Modell 2
geht dagegen von zwei Partikeltypen aus. Zum einen sind dies reine Kohlenstoffpar-
tikel (Rufl) und zum anderen eine homogene Mischung aus Kohlenstoff, Wasser und
nichtabsorbierenden Substanzen (Cheng et al.|2005; Eichler|2006).

Die Resultate der Inversion wurden mit den Ergebnissen der In—situ—Messungen und
den Ergebnissen dieser beiden Modelle verglichen. Das Modell 1 verwendet den Mit-
telwert der chemischen Daten'?. Dadurch wird fiir jeden Zeitraum, in dem eine Parti-
kelgroBenverteilung'® bestimmt wurde, eine Streurechnung erméglicht. Diese ergibt die
Koeffizienten von Riickstreuung, Absorption und Extinktion bei verschiedenen Wellen-
langen, woraus sich die jeweilige Einfachstreualbedo berechnen lidsst. Das Modell 2 be-
notigt die genaue Kenntnis der Konzentration der verschiedenen chemischen Bestand-
teile der Aerosolpartikel in unterschiedlichen Groflenbereichen und ist daher nur dann
anwendbar, wenn im entsprechenden Zeitraum die Ergebnisse einer MOUDI-Messung
vorliegen. Aus diesem Grund ergibt sich nur ein Tag, an dem die Inversionsergebnisse
mit den Resultaten dieses Modells verglichen werden koénnen. Die jeweils gemessene
Partikelgroenverteilung wurde in eine Volumenverteilung umgerechnet und ebenfalls
mit den Ergebnissen der Inversion verglichen.

Abbildung [24] zeigt den Vergleich der effektiven Radien aus den Inversionsrechnungen
und den am Boden durchgefiithrten In—situ—Messungen. Die effektiven Radien wurden
mit beiden Inversionstypen berechnet. Zur Berechnung des effektiven Radius aus den
In—situ—Werten wurde Gleichung verwendet. Der Inversionsalgorithmus berechnet
den effektiven Radius aus jedem individuellen Ergebnis von a und v. Uber die akzeptier-
ten Werte wird am Ende gemittelt. In Abbildung[24]ist zudem das Ergebnis gezeigt, das
sich ergibt, wenn man erst die Werte der Oberflichen— und Volumenkonzentrationen
mittelt und dann aus diesen den effektiven Radius berechnet (rote Quadrate). Das Er-
gebnis dieser Vorgehensweise befindet sich zwar immer im Fehlerbereich der tatséchlich
verwendeten Resultate, allerdings ergeben sich systematisch kleinere Werte. Die Ergeb-
nisse der Inversion vom Typ 1 (schwarze Kreise) liegen bis auf den 20. und 21. Oktober
(DOY 294 und 295) ebenfalls im Toleranzbereich der akzeptierten Resultate der Inver-

12Hierbei handelt es sich um den Mittelwert der Konzentration von schwarzem Kohlenstoff (engl.:
black carbon, BC), Wasser und nichtabsorbierendem Material aus mehreren Messungen mit einem
Micro-Orifice Uniform Deposit Impactor (MOUDI).

13Die Bestimmung eines Partikelspektrums mit einem Twin Differential Mobility Particle Sizer
(TDMPS) dauert etwa 15 Minuten.
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Abbildung 24: Effektiver Radius aus den Inversionsrechnungen und aus In-situ—
Messungen am Boden.

sion Typ 2 (rote Kreise), weisen aber einen wesentlich grofieren Fehler auf als diese.
Hier wird deutlich, dass die Verwendung von Riickstreudaten zu einer Verbesserung
des Ergebnisses fiihrt. Die Ursache der Abweichung der Ergebnisse am 20. und 21. Ok-
tober liegt wahrscheinlich an einer schlechten Kombinierbarkeit der Messungen von
SPM und Lidar. Dies kann fiir den 21. Oktober durch den grofien zeitlichen Abstand
zwischen beiden Messungen erklart werden. Generell wird, auch ohne die groflen Fehler
der Inversion Typ 1 einzubeziehen, eine gute Ubereinstimmung der effektiven Radien
aus beiden Inversionsmethoden gefunden. Es ist aber zu erkennen, dass die effektiven
Radien, die mittels Inversion Typ 1 bestimmt wurden, systematisch kleiner sind als die
Resultate der Inversion Typ 2. Dennoch kénnen die r.g aus der Inversion Typ 1 als
zuverldssig angenommen werden. Fiir die spéter folgende Auswertung der Ergebnisse
der Messungen in Peking ist eine derartige Einschatzung von grofler Bedeutung, da fiir
diese Messungen weniger giinstige Verhéltnisse vorlagen und sich nur wenige Tage fiir
eine Inversion vom Typ 2 eigneten. Die Inversionsergebnisse der in Xinken gewonnenen
optischen Daten der Luftsiule zeigen fiir den effektiven Radius eine sehr gute Uber-
einstimmung mit den Ergebnissen der am Boden durchgefiihrten In-situ-Messungen.

Fiir den zuvor ausfiihrlich besprochenen Zeitraum vom 19. bis 23. Oktober wurden
vergleichsweise grofie Partikel mit effektiven Radien von r.g = 0.22-0.28 pm gefun-
den. Diese Radien sind auch im Vergleich zu Ergebnissen aus Messungen in Europa
(reg = 0.15 pm, [Miiller et al|2002a)) und der INDOEX-Kampagne (reg = 0.20 pm,
Miiller et al.|2003)) relativ grofl. Die grolen Partikelradien lassen auf einen hohen An-
teil an groben Partikeln wie z.B. Straflenstaub, resultierend aus der regen Bautétigkeit
in der Region, schlieen. In Anbetracht der Tatsache, dass die In—situ—Messungen am
Boden nur einen Punkt betrachten, Lidar und SPM dagegen die ganze Siule, und die
jeweiligen Messungen zudem zeitlich verschoben sind, féllt der Vergleich der Ergebnis-
se bemerkenswert gut aus. Die vorliegenden Luftmassen an den betrachteten Tagen
waren sehr gut durchmischt. Zudem waren die Aerosolverhéltnisse der einzelnen Tage
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Abbildung 25: Volumenkonzentration aus den Inversionsrechnungen und den In-
situ—Messungen am Boden.

sehr konstant, was gut an den Angstrémexponenten und den Lidarverhéltnissen in
Abbildung [22] zu erkennen ist.

Abbildung [25| zeigt die Volumenkonzentrationen, die mittels Inversion berechnet und
mit den In—situ—Geréten am Boden gemessen wurden. Zur Abschitzung des Fehlers
sind nun auch die Ergebnisse der Inversionsrechnungen gezeigt, die mit einem um 20%
verdnderten Wert von (381 nm) gestartet wurden. Die Werte der Volumenkonzentra-
tion schwanken zwischen v & 35 pum?®/cm? fiir die sauberen Verhéltnisse am Abend
des 3. Oktobers und v ~ 60-110 pym?/cm? fiir den Zeitraum vom 19. bis 23. Oktober,
an dem die Dunstglocke iiber dem PRD lag. Auch hier zeigt sich eine gute Uberein-
stimmung der Ergebnisse der verschiedenen Methoden. Das ist nach den Resulaten der
effektiven Radien allerdings wenig verwunderlich, da diese aus der Anzahl- und der Vo-
lumenkonzentration berechnet werden. Bei einer guten Ubereinstimmung von reg sollte
also auch eine gute Ubereinstimmung der verschiedenen Konzentrationen vorliegen.

In Ergénzung zu Abbildung [25] sind in Abbildung [26] die Volumenverteilungen aus In-
version und In-situ-Messung gezeigt. Entsprechend der guten Ubereinstimmung der
Volumenkonzentrationen zeigt auch der Vergleich der Volumenverteilungen eine gute
Ubereinstimmung. Die mittels Inversion bestimmten Volumenverteilungen zeigen keine
Partikel mit » < 50 nm aufgrund der Festlegung der unteren Grenze des Inversionsfens-
ters (siche Tabelle [1]). Stattdessen zeigen die mittels Inversion bestimmten Volumen-
verteilungen eine relativ hohe Konzentration groflier Partikel. Auch hier ist zu sehen,
dass die Verwendung von Riickstreudaten in der Inversion Typ 2 eine bessere Uber-
einstimmung mit den tatséchlich gemessenen Verteilungen ergibt. Die Ergebnisse der
Inversion vom Typ 1 zeigen félschlicherweise ein zweites Maximum bei einem Radius
von etwa 800 nm. Die Verteilungen der In—situ-Messungen zeigen eine systematische
Verschiebung zu grofleren Modenradien. Dies lédsst sich auch damit erkléren, dass am
Boden eine hohere Konzentration von Staub und marinen Partikeln vorlag als in der
Saule.
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Abbildung 26: Volumenverteilungen aus Inversion und In-situ-Messung im Zeitraum
vom 19. bis 23. Oktober (DOY 293-297).

Abbildung [27] zeigt die ermittelten Werte der Einfachstreualbedo. Zu sehen sind die
Resultate der Miestreurechnungen unter Verwendung der Ergebnisse der verschiedenen
Varianten der Inversion Typ 2 und der In—situ-Messungen. Fiir die Inversion Typ 2 er-
gibt sich die Einfachstreualbedo als Mittelwert der 11 ungestorten Rechnungen. Deren
Standardabweichung bestimmt den Fehlerbalken. Um die Fehler in der Bestimmung
der Riickstreukoeffizienten bei der Wellenlédnge A\ = 381 nm abzuschétzen, wurde die in
Abschnitt[2.2.4) beschriebene Stérungsrechnung durchgefiihrt. Die Ergebnisse der Inver-
sionsrechnungen mit den um 20% variierten (381 nm) liegen deutlich im Bereich der
Fehlerbalken der ungestorten Rechnung. Die Werte von w = 0.764-0.03 sind fiir alle Ta-
ge sehr gering, was auf stark absorbierende Partikel mit einem hohen Kohlenstoffanteil
schliefen ldsst (Cao et al. 2003)).

Am 3. Oktober, an dem die saubersten Atmosphérenverhéltnisse der Messkampagne
auftraten, wurde auch der hochste Wert der Einfachstreualbedo gefunden. Die an den
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Abbildung 27: FEinfachstreualbedo aus den Inversionsrechnungen und aus den auf
In—situ—Messungen basierenden Miestreurechnungen.
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Tabelle 3: Vergleich der Inversionsergebnisse mit den Resultaten der In-situ—
Messungen fiir den 23. Oktober 2004.

Inversion In—situ—Messung
Typ 2 Typ 1 und Modell 1
To [pm] 0.235 £ 0.082 0.228 £ 0.048 0.224 + 0.011
v [pm3em ™3] 70 £ 21 59 + 16 46 + 7
a [pm2em ™3] 930 £ 250 770 + 120 610 + 60
n [em™3] 6082 £ 3673 3620 £ 1480 -
Myeal 1.58 £ 0.12 1.59 £+ 0.15 1.48/1.80*
Mimag 0.021 4+ 0.015 0.014 £ 0.012 0.00/0.54¢
w 0.78 + 0.13 - 0.84

@ Der erste Wert bezieht sich auf die Hiille, der zweite Wert auf den Kern (Ruf}) der modellier-
ten Partikel. Im Verlauf der Miestreurechnung ergab sich ein, von der PartikelgréBenvertei-
lung abhéngiger, resultierender komplexer Brechungsindex entsprechend der Volumenanteile
der verschiedenen Bestandteile.

anderen Tagen aufgetretenen Werte von w < 0.8 sind sehr gering und liegen teilweise
deutlich unter bisher gefundenen Werten fiir verschmutzte asiatische Aerosolpartikel
(Miiller et al.|[2002b; Bergin et al|2001; Anderson et al.2003; Kim et al.|2005; Eck
et al.|2005). Die auf den Bodenmessungen basierenden Miestreurechnungen fiihrten zu
deutlich hoheren Werten von w =~ 0.85.

Eine Ursache fiir die groflen Unterschiede liegt in den unterschiedlichen komplexen
Brechungsindizes, die in den Miestreurechnungen der Inversionsdaten und der In—
situ—Daten verwendet wurden. In dem auf In—situ—Messungen aufbauenden Modell
1 wurden Aerosolpartikel aus Substanzen mit unterschiedlichen Brechungsindizes kon-
struiert. Entsprechend der jeweiligen Volumenkonzentration wurden der Brechungs-
index von Ruf§ (bildet den Kern des Partikels, fiir alle Tage wurde ein konstanter
Wert von m = 1.80 + 0.54i verwendet) und der von nichtabsorbierenden Substan-
zen (bilden die Hiille des Partikels, als Beispiel ergab sich am 23. Oktober ein Wert
von m = 1.48 + 0.00¢) wéhrend der Miestreurechnung zu einem resultierenden Bre-
chungsindex kombiniert. Dieser schwankt in Abhéngigkeit von den jeweils verwendeten
Partikelgréenverteilungen, wodurch ein exakter Vergleich mit dem entsprechenden Er-
gebnis der Inversionsrechnungen nicht moglich ist. Die Inversion der optischen Daten
des 23. Oktobers fiithrte zu einem mittleren Wert des komplexen Brechungsindexes von
m = 1.58 4+ 0.02:. Die Ergebnisse von Inversionsrechnung und In-situ-Messung sowie
den anschlieBenden Miestreurechnungen fiir den 23. Oktober sind in Tabelle [3| gezeigt.

Ein Vergleich der Mittelwerte der Resultate von Inversion und In-situ-Messung ist
in Tabelle || gezeigt. Es ist zu erkennen, dass die Ergebnisse der Inversion Typ 2 im
Vergleich zu denen der Inversion Typ 1 zwar mit einem grofleren Fehler behaftet sind,
aber der Mittelwert deutlich ndher an den Ergebnissen der In-situ-Messungen liegt.
Der groflere Fehler entsteht dadurch, dass die Inversion schnell zu instabilen Losungen
neigt, sobald man Riickstreudaten als Eingangswerte verwendet (Miiller et al.[{1999b;
Veselovskii et al.|[2002)). Der Fehler einer falschen Bestimmung des Riickstreukoeffizi-
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Tabelle 4: Vergleich der Inversionsergebnisse mit den Resultaten der In-situ-
Messungen; Mittelwert fiir die Tage der Messungen in Xinken, fiir die optische
Daten invertiert wurden. Die Darstellung ist analog zu Tabelle [3]

Inversion In—situ—Messung
Typ 2 Typ 1 und Modell 1
o [pm)] 0.241 + 0.068 0.231 + 0.042 0.240 £ 0.012
v [pm3em ™3] 81 + 20 734+ 17 93 + 14
a [pm?cm™3] 1010 £ 200 970 £+ 130 1160 4+ 120
n [em™3] 4870 £ 2630 4520 £+ 1874 -
Myeal 1.57 £ 0.11 1.60 = 0.13 1.43/1.80
Mimag 0.022 £ 0.015 0.015 £ 0.013 0.00/0.54
w 0.77 + 0.12 = 0.84

enten bei einer Wellenlénge von A = 381 nm kann nicht fiir die Abweichung zu den aus
den In-situ-Messungen abgeleiteten Daten verantwortlich gemacht werden. Wie zuvor
gezeigt wurde, liegen die Resultate der gestorten Rechnungen deutlich im Bereich des
Fehlers der ungestérten Rechnungen.

3.2 Peking

Nach Beendigung der PRD-Messkampagne wurden die in Xinken eingesetzten Geréte
nach Peking (39.9° N, 116.3° O) im Nordosten der Volksrepublik China transportiert.
Dort fanden nach einer dreimonatigen Pause vom 7. bis 24. Januar 2005 weitere Mes-
sungen mit dem Ramanlidar, dem Sonnenphotometer und den In—situ-Instrumenten
statt. Die Resultate dieser Kampagne werden im nun folgenden zweiten Teil der Aus-
wertung vorgestellt.

Die Stadtprovinz Peking liegt am nordwestlichen Rand der dicht bevolkerten Nordchi-
nesischen Tiefebene und ist im Norden und Westen von den Bergen des Mongolischen
Plateaus umgeben. Die Bevolkerung der rasant wachsenden Stadt wird auf 14 Mil-
lionen Einwohner geschétzt, diese Zahl dndert sich aber stindig. Das Aerosol in den
Stdadten Nordchinas setzt sich aus sekundéren Partikeln, die sich aus den Emissionen
von Fahrzeugen und Industrie bilden, den Produkten von industrieller Verbrennung
und Heizung (Hausbrand) sowie Staub zusammen (Ning et al.|[1996; [Sun et al. 2004).
Bei letzterem handelt es sich sowohl um Mineralstaub, der aus den westlich Pekings ge-
legenen Wiisten Gobi und Taklamakan herantransportiert wird (Sugimoto et al.|2003;
Shimizu et al.2004), als auch um Straflenstaub und Staub, der aus der regen Bautétig-
keit auf dem Gebiet der Stadt resultiert. Kohle stellt den wichtigsten Energietriager in
China dar. Dementsprechend stellt die Kohleverbrennung — vor allem in der Zeit der
langen Heizperiode von Mitte Oktober bis Mitte Mérz (Streets et al.|2003) — die wich-
tigste Quelle des atmosphérischen Aerosols in den Stiddten Nordchinas dar. Aufgrund
der in den letzten Jahren steigenden Anzahl von Fahrzeugen im Stadtgebiet ist der
Anteil der aus Verkehrsabgasen entstandenen Partikel stark gestiegen (Sun et al.[2004;
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Shi et al.|2003)). Als eine Konsequenz ist auch in Nordchina ein Anstieg der optischen
Dicke zu beobachten (Qiu und Yang|1999; |Luo et al.[2001]).

Seit etwa 1990 wurden Mafinahmen zur Verbesserung der Luftqualitit in Peking ange-
strengt. Dazu gehorten die Verbrennung schwefelarmer Kohle, das Ersetzen von Koh-
le durch Erdgas, die Einfithrung von unverbleitem Kraftstoff und die Umsiedlung der
Schwerindustrie weg vom Gebiet der Stadt (Sun et al.|2004)). Wiistenstaub und die Pro-
dukte der Verbrennung von Kohle sind typisch fiir das Aerosol in Peking und fithren
dazu, das sich dieses stark von den Verhéltnissen in westlichen Stadten unterscheidet
(Shi et al.|[2003).

Die Messstation befand sich auf dem Geldnde der Peking University (PKU). Diese
liegt etwa sieben Kilometer nordwestlich des Stadtzentrums'® in der Nihe der Vierten
Ringstrafie.’ Es wurde an 10 Tagen mit dem Ramanlidar und an 13 Tagen mit dem
Sonnenphotometer gemessen. Zeitgleiche Messungen liegen an acht Tagen vor. Da fiir
Peking nicht so viele Messtage wie fiir Xinken zur Verfiigung stehen, wurde fiir die
Auswertung der Messungen in Peking jeder zweistiindige Mittelwert der néchtlichen
Lidarmessungen verwendet. Somit ergeben sich 54 Kinzelmessungen mit dem Lidar.
Dazu werden 77 einstiindige Mittelwerte der Messung mit dem Sonnenphotometer be-
trachtet.

Nachfolgend wird analog zur Auswertung der Messungen in Xinken vorgegangen. Nach
der Beschreibung der meteorologischen Verhiltnisse wiahrend der Messkampagne folgt
ein Uberblick iiber die Ergebnisse, bevor einzelne Zeitabschnitte genauer betrachtet
werden. Das Kapitel schlie§t mit den Resultaten der auch hier durchgefiihrten Inversi-
onsrechungen.

3.2.1 Meteorologische Bedingungen

Das Klima in Peking ist sehr kontinental geprégt. Die kalten und trockenen Winter
dauern von Ende November bis Mitte Mérz. Die Luft wird in dieser Zeit meist iiber
Sibirien und das Mongolische Plateau von Norden bzw. Nordwesten herangefiihrt, wo-
bei recht hohe Windgeschwindigkeiten auftreten kénnen. Der Friihling (Mérz bis Mai)
dufert sich in steigenden Temperaturen und vereinzelten Schauern. In diese Zeit fallt
die Staubsaison, in der Staubfahnen aus den Wiisten Gobi und Taklamakan bis nach
Peking transportiert werden (Sugimoto et al.|[2003; Shimizu et al.[[2004). Die Sommer
sind dagegen heifl und feucht. Der Siidostmonsun sorgt dafiir, dass etwa 70% der jéhr-
lichen Niederschlagssumme in den Sommermonaten fallen. In dieser Jahreszeit nimmt
die sonst sehr geringen Luftfeuchte deutlich zu. Der Herbst von September bis Anfang
November ist gekennzeichnet durch moderate Temperaturen, wenig Regen und geringe
Windgeschwindigkeiten.

4n einer Megacity wie Peking existiert kein eigentliches Zentrum. Mit Stadtzentrum ist hier der
historische Kern, also die verbotene Stadt, gemeint.

15 Aufgrund der ringférmigen Struktur der Stadt ist dies die iiblicherweise verwendete Form der Ent-
fernungsangabe. Zur Zeit wird die Fiinfte Ringstrafle fertiggestellt.
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Abbildung 28: Relative Feuchte, Druck, Temperatur und Windgeschwindigkeit (von
oben) fiir den Messzeitraum in Peking.

Die Verhéltnisse im Januar 2005 entsprechen denen eines typischen Winters
in Peking. Mit einer Durchschnittstemperatur von —3 °C war der Januar des
Jahres 2005 jedoch etwas zu warm (klimatologisches Mittel: —4.3 °C; Quel-
le: www.hko.gov.hk/wxinfo/climat/world/eng/asia/china/beijing_e.htm). Die Verldu-
fe von relativer Feuchte, reduziertem Luftdruck, Temperatur und Windgeschwin-
digkeit sind in Abbildung gezeigt. Temperatur und Druck wurden direkt an
der Messstation bestimmt. Die weiteren Daten stammen vom Flughafen Peking
(www.wunderground.com/global /stations/54511.html). Ein Vergleich der Temperatur—
und Druckdaten dieser beiden Stationen zeigt eine sehr gute Ubereinstimmung. Dem-
nach konnen die Messwerte des Flughafens fiir das Stadtgebiet als giiltig angesehen
werden. Wie schon in Xinken waren die meteorologischen Verhéltnisse auch wih-
rend dieser Messperiode relativ konstant. Die relative Feuchte lag im Mittel zwi-
schen 20% und 40% und erreichte mit den néchtlichen Tiefsttemperaturen Maxi-
malwerte von 60%. Die auch fiir die Auswertung der Lidardaten verwendeten Ra-
diosondenaufstiege der Station Peking Flughafen (Stationscode: ZBAA; Quelle: wea-
ther.uwyo.edu/upperair/sounding.html) zeigen in allen Héhen sehr trockene Luft. Nie-
derschlag ist in der gesamten Messzeit nicht gefallen (im klimatologischen Mittel fiir
Peking fillt im Januar an weniger als einem Tag Niederschlag), so dass auch in Pe-
king optimale Verhéltnisse fiir Messungen mit Lidar und SPM vorlagen. Der Wind
wehte mit méafiger Geschwindigkeit vorwiegend aus nordlichen Richtungen (Windrich-
tungen nicht dargestellt) und fithrte damit trockene und kalte kontinentale Luft heran.
Lediglich am 7.-8., 11.-12. und vom 17.-20. Januar lagen die Windgeschwindigkeiten
deutlich iiber dem Mittelwert der Messkampagne von 3 m/s.
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Abbildung 29: Trajektorien der in Peking ankommenden Luftmassen. Nach
(2005) konnen den gezeigten Trajektorienverlaufen folgende Aerosolbedingungen
zugeordnet werden: (a) Dunst, (b) Wiistenstaub und (c) Hintergrundaerosol.
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Abbildung zeigt typische Trajektorien der in Peking ankommenden Luftmassen.
In [Xia et al.| (2005) wurden bestimmte Trajektorienverldufe in Verbindung mit den
meteorologischen Verhiltnissen und gemessenen Aerosolgrofienverteilungen in Peking
untersucht. Die Autoren unterscheiden vier verschiedene Aerosolgegebenheiten: Dunst
(Abbildung 29| (a)), Hintergrundaerosol (Abbildung [29| (b)), Staub (Abbildung 29| (c))
und leichten Nebel (das entsprechende Trajektorienmuster ist wihrend der Messkam-
pagne nicht aufgetreten). Die in Xia et al| (2005)) aufgestellte Einteilung bezieht sich
auf eine Zeitperiode im Friihling, wohingegen die hier besprochene Messperiode in den
Winter fillt. Die Ergebnisse der Auswertung zeigen jedoch, dass die in [Xia et al. (2005)
vorgestellte Einteilung der Trajektorienverldaufe in verschiedene Gruppen auch im Win-
ter Giiltigkeit zu besitzen scheint.

Wird eine in Peking eintreffende Luftmasse iiber den 6stlichen Teil der Mongolei von
Nordwesten herangefiihrt (Abbildung 29| (c)), ist die enthaltene Aerosolladung sehr ge-
ring. Dies entspricht einem Hintergrundaerosol; eine unter solchen Anstromungsbedin-
gungen auftretende hohe Aerosolladung ist demnach sehr wahrscheinlich auf regionale
Verschmutzung zuriickzufithren. Werden die Luftpakete iiber den siidlichen Teil der
Mongolei gefiihrt, iiberqueren sie das Gebiet der Wiiste Gobi und nehmen dort Staub-
partikel auf, die nun nach Osten transportiert werden (Abbildung 29| (b)). In diesem
Fall ist Wiistenstaub in Peking présent. Vor allem in den Friihlingsmonaten Mérz bis
Mai stellt Mineralstaub einen dominanten Aerosoltyp — nicht nur in Peking, sondern in
ganz Ostasien (Shimizu et al.|2004) — dar. Der Verlauf der Trajektorien der Dunsttage
weist einen Knick auf. Die eigentlich aus Nordwesten kommenden Luftpakete erreichen
Peking aus Westen bzw. Siidwesten und nehmen bei der Uberquerung der im Siiden
von Peking gelegenen Industriegebiete anthropogenes Aerosol auf.

Abbildung [30] zeigt Aufnahmen der zu den in Abbildung [29] gezeigten Trajektorien ge-
hoérenden Sichtverhéltnisse. Die Bilder entstanden morgens nach Start der Sonnenpho-
tometermessung. Meist war dies gegen 8 Uhr Ortszeit. Das Sonnenphotometer befand
sich auf dem Dach eines Gebdudes auf dem Geldnde der PKU. Gezeigt ist der Blick
nach Norden. Ein Foto vom 17. Januar liegt nicht vor. Die Trajektorien des 25. Januars
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Abbildung 30: Sichtverhéltnisse in Peking entsprechend der in Abbildung [29| vor-
gestellten Trajektorienmuster. Gezeigt ist der Blick nach Norden. Alle Fotos ent-
standen morgens nach dem Start der Sonnenphotometermessungen. (a) Dunst
(eine deutliche Dunstschicht ist iiber den Bergen zu erkennen); (b) Hintergrund
mit Verschmutzung aus lokalen Quellen; (¢) Hintergrund, sauber und (d) Wiis-
tenstaub.

zeigen allerdings einen dhnlichen Verlauf und auch die Sichtverhéltnisse an diesem Tag
waren denen vom 17. Januar sehr dhnlich.

Saubere Verhéltnisse (18. Januar, Hintergrund ohne Verschmutzung) sind in Teilbild
(c) gezeigt. Die im Norden von Peking gelegenen Jundu-Berge sind deutlich zu er-
kennen. In Teilbild (a) (9. Januar, Dunst) ist eine brédunliche Dunstschicht iiber der
Bergkette zu erkennen, wohingegen in (b) (10. Januar, Hintergrund mit Verschmut-
zung) die Berge nicht mehr zu sehen sind. Am 25. Januar (Staub) sank die Sichtweite
so weit, dass auch die sonst gut sichtbaren Kréne und das Gebdude am linken Bildrand
(in etwa 1 km Entfernung) in Teilbild (d) nur zu erahnen sind.
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Abbildung 31: Zeitreihen (a) der optischen Dicke, (b) der Angstrém—Exponenten
im Wellenléngenbereich 381/502 nm und 502/1046 nm, (c¢) des Lidarverhéltnisses
und (d) der Hohe der Dunstschicht fiir den Zeitraum der Messungen vom 7. bis
25. Januar 2005 (DOY 7-25) in Peking. Die durchgezogene Linie entspricht dem
Mittelwert der jeweiligen Grofle, die gestrichelten Linien der Standardabweichung.

3.2.2 Optische Aerosoleigenschaften

Ubersicht Abbildung zeigt die Verlaufe und mittleren Werte der optischen Dicke,
der Angstr('jm—Exponenten, des Lidarverhéltnisses und der Dunstschichthohe fiir die
Messungen in Peking im Januar 2005. Im Gegensatz zu den Messungen in Xinken ist
die optische Dicke wesentlich geringer. Der Januar stellt den Monat mit den geringsten
Werten von 7 in Peking dar (Li und Lu/|{1997; |Qiu und Yang||1999; |[Eck et al. 2005)).
Der Mittelwert von 7 = 0.22 £ 0.16 liegt deutlich unter dem in Xinken gefundenen
Mittelwert. Zudem wird dieser Wert durch zwei Phasen mit besonders hoher optischer
Dicke (die Nacht zum 17. Januar und der 21. Januar) angehoben. Diese zwei Phasen
sorgen fiir die grofle Standardabweichung. Am 22. und 23. Januar muss die optische
Dicke dhnlich hoch oder hoher als am 21. Januar gewesen sein. An diesen Tagen war das
Sonnenphotometer nicht in der Lage, die Sonne zu finden und deren Lauf automatisch
zu folgen. Demnach liegen keine Werte der optischen Dicke vor. Der Mittelwert der op-
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Abbildung 32: Korrelation der Angstrém—Exponenten mit der optischen Dicke. g
und @ sind positiv mit 7 korreliert.

tischen Dicke im Januar fiir den Zeitraum 1980-1994 liegt bei 7 = 0.31 (Qiu und Yang
1999)). In [Eck et al. (2005) werden Ergebnisse der optischen Dicke bei der Wellenlédnge
A = 500 nm fiir den Januar 2003 gezeigt. Der Mittelwert liegt bei 7 = 0.42, aber der
Verlauf der optischen Dicke zeigt, dass auch hier der Mittelwert durch einzelne Fille
mit einer extrem hohen optischen Dicke von 7 ~ 1.5-2 angehoben wird. Einhergehen-
de geringe Werte der Angstrémexponenten lassen vermuten, dass bereits im Januar
vereinzelt Wiistenstaub nach Peking transportiert wird.

Die AngstrbmeXponenten sind fiir beide Wellenldngenbereiche gréfler als in Xinken
und betrugen im Mittel @, = 1.09 + 0.21 und a = 1.32 £ 0.19. Bis auf den 9., den
17. und den 24. Januar entsprachen die téglichen Verhiltnisse gut dem Mittelwert.
Die genannten Tage fallen dadurch auf, dass die Angstrém—Exponenten beider Wellen-
langenbereiche nahe beieinander lagen. Am 9. Januar waren sie relativ grof}, was auf
verhéltnismafBig kleine Partikel schlieflen lasst, wohingegen sie an den beiden anderen
Tagen — vor allem am 17. Januar — unter dem Durchschnitt lagen. An diesen Ta-
gen lagen demnach verhéltnisméBig grofle Partikel vor. Die Phasen 9. und 10. Januar,
12. und 13. Januar sowie der 17. Januar werden spéter genauer untersucht.

Abbildung [32| zeigt die Korrelation zwischen der optischen Dicke und den Angstrémf
Exponenten. Auch hier ist ein Unterschied zu den Messungen in Xinken zu erkennen.
Beide Angstrém—Exponenten sind positiv mit der optischen Dicke korreliert. Im Gegen-
satz zu den Verhéltnissen in Xinken wurde die Zunahme der optischen Dicke in Peking
auch durch eine Zunahme der Konzentration relativ kleiner Partikel verursacht. Weitere
Korrelationen wurden nicht gefunden.

Das mittlere Lidarverhéltnis von S = 38 + 7 sr war im Vergleich zu den Messungen
in Xinken kleiner, allerdings erstreckten sich die gefundenen Werte von S = 25-60
st iiber einen grofleren Bereich als in Xinken. Das kleinere Lidarverhéltnis in Verbin-
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Abbildung 33: Histogramme der optischen Dicke fiir (a) die Messungen mit SPM
und (b) mit Lidar, (¢) der Angstrom-Exponenten und (d) des Lidarverhaltnisses.

dung mit den hohen Angstrémexponenten deutet darauf hin, dass die Partikel in
Peking im Mittel weniger absorbierend waren als in Xinken. Ein Grund konnte in der
vorliegenden Anstromung liegen. Da der Wind die meiste Zeit aus nordlichen Richtun-
gen wehte und sich die Messstation im nordwestlichen Teil der Stadt befand, sich die
groflen Industriegebiete der Stadt allerdings im Siiden befinden, war der Einfluss der
lokalen Verschmutzung eher gering. Stattdessen traf hauptséchlich relativ saubere und
unbeeinflusste Luft aus der Mongolischen Hochebene ein.

Die Hohe der Dunstschicht betrug im Mittel 1.5 £+ 0.5 km. Am Tag wurden {iiblicher-
weise Hohen von etwa 2 km erreicht. In der Nacht kam es vor, dass die Dunstschicht
bis auf eine Hohe von 500 m zusammenfiel. Die Hohe der Oberkante der Dunstschicht
zeigt in der Nacht eine stiarkere Variation als am Tag.

Die zur Zeitserie gehorigen Histogramme der optischen Dicke, der Angstrbmf
Exponenten und des Lidarverhéltnisses sind in Abbildung[33|gezeigt. Der am hiufigsten
aufgetretene Wert stimmt meist mit dem jeweiligen Mittelwert der Zeitreihe {iberein.
Lediglich die néchtlichen optischen Dicken (Abbildung 33| (b)) zeigen eine Abweichung.
Die Mittelwerte von 7 der Tages— und Nachtmessungen stimmen gut iiberein, allerdings
zeigen die néichtlichen Lidarmessungen eine sehr hohe Anzahl (etwa 65%) von Werten
unter dem Mittel der Zeitreihe. Diese Tendenz ist auch in Abbildung 31| (a) deutlich
zu erkennen. Diese Verschiebung der Werte der optischen Dicke ist womoglich auf das
gesteigerte Verkehrsaufkommen am Tag zuriickzufiihren.
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9. und 10. Januar 2005 Der 9. und der 10. Januar fallen durch sehr konstante opti-
sche Dicken der tédglichen Sonnenphotometermessungen auf. Die Resultate der Messun-
gen sind in Abbildung [34] gezeigt. Die Tageswerte von 7 und auch die Lidarverhéltnisse
entsprechen etwa den Mittelwerten der Zeitreihe. Auch die Angstrém—Exponenten am
10. Januar entsprechen sehr gut dem Mittelwert. Am 9. Januar ist ein Zunahme der
optischen Dicke in den Morgenstunden zu erkennen. Diese wurde durch relativ klei-
ne Partikel verursacht. Wie zuvor erwahnt, ist diesem Tag entsprechend des Verlaufs
der Trajektorien der Aerosolzustand Dunst zuzuordnen. Der Wind drehte im Verlauf
des Tages nach Siiden und begiinstigte den Herantransport neu entstandener Partikel
aus den siidlich von Peking gelegenen Industriegebieten und dem Gebiet der Stadt.
Wie die Lidarmessungen der Morgenstunden des 9. Januars zeigen (Abbildung [34] (1)
und (2)), trafen diese Partikel in einer abgehobenen Schicht am Messort ein. Der Ex-
tinktionskoeffizient erreichte innerhalb dieser Schicht Werte von bis zu 150 Mm ™', das
entspricht mehr als dem Vierfachen der Werte vor Eintreffen der Schicht. Im Verlauf
des Tages sank diese Schicht nach unten ab (Abbildung [34] (3) und (4)) und verschwand
schlieBllich in den Morgenstunden des 10. Januars. Das Absinken der Schmutzschicht
und die Zunahme der optischen Dicke sind sehr gut im Verlauf des extinktions— und
hohenkorrigierten Signals zu erkennen (Abbildung 34 (a)).

Der 10. Januar entspricht einem typischen Tag der Messungen in Peking. Die optische
Dicke, die Angstrémexponenten und die Lidarverhiltnisse entsprechen den Mittelwer-
ten der gewonnen Zeitreihe. Lediglich die Hohe der Dunstschicht weist hohere Werte
auf, als dies im Mittel der Fall war. Geschuldet ist dies einer ausgeprégten Grenzschicht-
entwicklung, die in Abbildung |34 (a) deutlich zu erkennen ist. Die Trajektorienanalyse
(fiir die Zeiten 08:00 Uhr, 14:00 Uhr und 20:00 Uhr Ortszeit) dieses Tages deutet auf
Hintergrundaerosol hin. Die relativ hohe optische Dicke fiihrt jedoch zu der Vermutung,
dass noch kein Luftmassenwechsel stattgefunden hatte und noch Partikel vom Vortag
vorhanden waren. Der relativ niedrige Wert von a, ldsst vermuten, dass eine grofle
Anzahl gealterter anthropogener Partikel vorlag. Gegen Abend dieses Tages nahm die
optische Dicke dann stark ab und die entsprechenden Lidarmessungen zeigen, dass die
am Tag zuvor herantransportierte Schmutzschicht nun verschwunden war (Abbildung

(5)).

12. und 13. Januar 2005 Auch die Trajektorien des 12. und 13. Januars lassen
auf Hintergrundaerosol schlielen. Die Ergebnisse der Messungen dieser Tage sind in
Abbildung gezeigt. Zu Beginn des 12. Januars war der Wert der optischen Dicke
noch sehr gering. In der Nacht zuvor sorgten Windgeschwindigkeiten von >6 km/h
offensichtlich dafiir, dass die lokale Verschmutzung wegtransportiert und durch sau-
bere Luft aus Norden ersetzt wurde (siche auch Abbildung 28| (d)). Mit Beginn des
Tages nahm die Windgeschwindigkeit ab, was eine Ansammlung lokalen Aerosols be-
glinstigte. Als Konsequenz stieg die optische Dicke im Verlauf des Tages an. Auch die
Angstrb’m—Exponenten zeigen einen markanten Tagesgang, der im Messzeitraum haufi-
ger beobachtet wurde. Demnach lagen um die Mittagszeit deutlich mehr grofie Partikel
vor, als dies in den Morgen— und Abendstunden der Fall war.
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Abbildung 34: Peking, 9. und 10. Januar 2005. Die Graphen sind analog zu Ab-
bildung (1) 9.01., 00:00-02:00 Uhr; (2) 9.01., 04:00-06:00 Uhr; (3) 10.01.,
00:00-02:00 Uhr; (4) 10.01., 04:00-06:00 Uhr; (5) 10.01., 20:00-22:00 Uhr.
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Abbildung 35: Peking, 12. und 13. Januar 2005. Die Graphen sind analog zu Ab-
bildung [17 (1) 21.01., 00:00-02:00 Uhr; (2) 12.01., 20:00-22:00 Uhr; (3) 13.01.,
00:00-02:00 Uhr; (4) 13.01., 02:00-04:00 Uhr; (5) 13.01., 20:00-22:00 Uhr.
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In der Nacht zum 13. Januar sorgte die niedrige Grenzschicht mit einer Héhe von etwa
500 m fiir eine sehr hohe Aerosolkonzentration in Bodennéhe. Die néchtliche Zunahme
der Aerosolkonzentration am Boden ist in einer Zunahme des Extinktionskoeffizienten
in den Lidarmessungen dieser Nacht (Abbildung (2), (3) und (4)) zu erkennen.
Der Extinktionskoeffizient erreichte Werte von bis zu 500 Mm™" bei einer optischen
Dicke von 7 =~ 0.3. Im Verlauf des 13. Januars blieb die optische Dicke konstant,
nachdem mit Tagesanbruch die Durchmischung der Atmosphére fiir eine Abnahme
der Aerosolkonzentration am Boden sorgte. Am Abend waren die Partikel besser in
der Saule verteilt, so dass bei einer &hnlichen optischen Dicke wie am Abend zuvor die
Extinktionskoeffizienten am Boden wesentlich kleinere Werte um 200 Mm ™' annahmen.
Auch fiir diesen Tag ist in Abbildung [35| (a) eine deutliche, wenn auch durchbrochene
Grenzschichtentwicklung zu erkennen.

17. Januar 2005 Die Trajektorien am Morgen des 17. Januars zeigen einen Verlauf,
der dem Muster Wiistenstaub zugeordnet werden kann. Obwohl der Januar auflerhalb
der chinesischen Wiistenstaubsaison liegt, zeigen die Messergebnisse in Abbildung [36]
dass es sich hier wahrscheinlich um das Eintreffen einer Staubschicht handelte. Die
Indizien, die neben den Verlaufen der Trajektorien fiir ein solches Ereignis sprechen,
sind deutlich. Zunéchst wurde in der Nacht zum 17. Januar die hochste optische Dicke
des gesamten Messzeitraums beobachtet. Die Lidarprofile dieser Nacht (siehe Abbildung
(1), (2), (3) und (4)) zeigen dementsprechend hohe Extinktionskoeffizienten von bis
zu 800 Mm ™. Am Hohenverlauf von 8 und « ist zu erkennen, dass in einer Hohe von
500 m eine Schicht in das Sichtfeld des Lidars eintrat und im weiteren Verlauf der
Nacht zum Boden sank. Weiterhin zeigen die Profile sehr geringe Lidarverhéltnisse von
30-40 sr, ein Zeichen fiir relativ grofle Partikel.

Mit Tagesanbruch nahm die Windgeschwindigkeit rasch auf Werte von bis zu 10 m/s
zu (vergleiche auch Abbildung [28| (d)) und sorgte fiir einen schnellen Abtransport der
Staubfahne. Die optische Dicke am Tag war demnach wesentlich geringer als in der
vorhergehenden Nacht. Die anfangs sehr geringen und dann steigenden /f\ngstrémf
Exponenten sind allerdings ein Indiz dafiir, dass noch immer eine grofle Anzahl relativ
grofler Partikel vorlag. Die Konzentration kleinerer Partikel nahm erst im Verlauf des
Tages zu.

An diesem Tag musste die Blitzlampe des Lasers gewechselt werden. Darum zeigt Ab-
bildung [36[ kaum Ergebnisse am Tag. Die Lidarmessungen mussten zudem nach dem
17. Januar aufgrund von Systemproblemen eingestellt werden. Die letzten als zuver-
lassig anzusehenden Messungen zeigen eine deutliche Abnahme der optischen Dicke
im Verlauf des Tages. Der Extinktionskoeffizient am Boden war auf einen Wert von
100 Mm ™! gesunken und das Lidarverhéltnis wieder angestiegen. Das Foto vom néchs-
ten Morgen (Abbildung 30| (c)) zeigt eine merkliche Besserung der Sichtverhéltnisse.
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Abbildung 36: Peking, 17. Januar 2005. Die Graphen sind analog zu Abbildung .
(1) 16.01., 18:30-20:00 Uhr; (2) 16.01., 22:00-00:00 Uhr; (3) 17.01., 00:00-02:00
Uhr; (4) 17.01., 02:00-04:00 Uhr; (5) 17.01., 20:00-21:30 Uhr.
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Tabelle 5: Tage und Zeiten der fiir die Inversion vom Typ 2 verwendeten Messungen
von SPM und Lidar in Peking. Die Darstellung ist analog zu Tabelle 2]

Messtag SPM Lidar
t T t T At AT
8. Januar 14:55 0.14 19:00 0.12 +4 h 05 min —0.02
10. Januar 10:00 0.28 01:00 0.40 —9h 00 min -+0.12
13. Januar 15:30 0.21 19:00 0.19 +4 h 05 min —0.02
16. Januar 10:26  0.28 03:00 0.21 —7h 26 min —0.07

3.2.3 Mikrophysikalische Charakterisierung des Aerosols in der Siule

Auch die Ergebnisse der Messungen in Peking wurden als Eingangswerte fiir eine Inver-
sion der optischen Daten verwendet. Aufgrund der geringeren Anzahl von Messtagen
und der variablen Bedingungen eigneten sich nur zwei Messtage fiir eine ausfiihrliche
Inversion vom Typ 2. Fiir zwei weitere Tage wurde testweise die Inversion Typ 2 ohne
die zwanzigprozentige Variation von 3(381 nm) durchgefiihrt. Die Zeiten und optischen
Dicken der fiir diese Rechnungen verwendeten Messungen sind in Tabelle |5| gezeigt.

Da keine gleichzeitigen Messungen von Lidar/SPM und den In-situ-Geriten vorliegen,
konnen die Resultate dieser Inversionsrechnungen nicht mit In—situ-Daten verglichen
werden. Die fiir die Konstruktion der in den Miemodellrechnungen verwendeten Parti-
kel bendtigten chemischen Daten und Partikelgrofienverteilungen wurden erst ab dem
Abend des 17. Januars bestimmt (Meier|2006) — ab dem Zeitpunkt also, an dem die
Messungen mit dem Lidar beendet werden mussten.

Fiir die in Tabelle [0] gezeigten Messtage wurde die Inversion vom Typ 1 mit den Son-
nenphotometerdaten durchgefithrt. Wie an den Ergebnissen der Inversionsrechnungen

Tabelle 6: Tage und Zeiten der fiir die Inversion vom Typ 1 verwendeten Messungen
des SPM mit der jeweiligen optischen Dicke bei einer Wellenlénge von 532 nm.

Messtag Mittelungszeit Optische Dicke
8. Januar 11:30-15:00 0.139 £ 0.011
10. Januar 08:30-16:30 0.270 £ 0.025
13. Januar 09:00-16:00 0.226 £ 0.034
15. Januar 09:00-16:00 0.171 £ 0.023
18. Januar 10:30-16:30 0.182 + 0.054
19. Januar 08:30-16:30 0.173 + 0.021
20. Januar 09:00-14:00 0.071 £ 0.008
14:00-17:00 0.115 £ 0.013
21. Januar 11:00-13:00 0.534 £ 0.041
13:00-16:00 0.705 £ 0.046

24. Januar 13:30-16:30 0.306 + 0.023
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Abbildung 37: Effektiver Radius aus den Inversionsrechnungen und aus In-situ—
Messungen am Boden.

mit den optischen Daten der Messungen in Xinken zu sehen war, liefert dieser Inversi-
onstyp zuverldssige Ergebnisse fiir den effektiven Radius. Damit wurde zumindest ein
Vergleich dieser Gréfle mit den Ergebnissen der am 17., 18.; 22.; 23. und 24. Januar
durchgefiihrten In-situ—Messungen moglich. Der Vergleich ist in Abbildung [37] gezeigt.

Es ist zu erkennen, dass die Qualitdt der Inversionsergebnisse fiir Peking im Gegen-
satz zu den giinstigeren Verhéltnissen in Xinken abgenommen hat. Die Fehlerbalken
der effektiven Radien der beiden Inversionstypen sind nun nahezu identisch, wohinge-
gen fiir die Ergebnisse in Xinken die Fehler der Inversion vom Typ 2 deutlich geringer
waren. Der Vergleich der Inversionstypen zeigt eine im Rahmen der Fehlerbalken lie-
gende Ubereinstimmung der Resultate. Ein direkter Vergleich der Inversionsergebnisse
(Typ 1) mit den Resultaten der In-situ-Messungen ist lediglich fiir den 18. und den
24. Januar moglich. An diesen Tagen liegt eine im Rahmen der Fehlerbalken gute Uber-
einstimmung der Ergebnisse vor. Da die Inversion vom Typ 1 an den vorliegenden Ver-
gleichstagen (8., 10., 13. und 15. Januar in Abbildung systematisch groflere effektive
Radien ermittelt, als die Inversion vom Typ 2, ist anzunehmen, dass auch letztere im
Fall vorhandener Lidardaten an den spiteren Tagen eine gute Ubereinstimmung der
Ergebnisse mit den In—situ—Messungen ergeben hitte.

Die In—situ—Messungen begannen am Abend des 17. Januars, etwa zur Zeit der letzten
Lidarmessung. Der am Morgen dieses Tages aufgetretene Staub war zu dieser Zeit
bereits durch saubere Luft verdréngt worden. Das Inversionsergebnis fiir den 17. Januar
fithrt im Gegensatz zum In—situ—Wert zu sehr groflen Partikeln mit einem effektiven
Radius von 0.42 + 0.07 pum. Dieses Ergebnis ist nicht in Abbildung [37] gezeigt, da es
weit aulerhalb des dort abgebildeten Bereichs liegt.

In Tabelle [7] sind die Ergebnisse der verschiedenen Inversionsrechnungen und der In—
situ—Messungen gezeigt. Die Ergebnisse basieren auf Messungen zu unterschiedlichen
Zeiten, zu denen sehr verschiedene Aerosolbedingungen vorlagen. Bei den Resultaten
der Inversion Typ 2 handelt es sich um die Mittelwerte der Ergebnisse der in Tabel-
le [f] genannten Tage. Die Mittelwerte der Ergebnisse der in Tabelle [6] gezeigten Tage
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Tabelle 7: Vergleich der Inversionsergebnisse mit den Resultaten der In-situ—
Messungen; Mittelwert fiir die Tage der Messungen in Peking, fiir die optische
Daten invertiert wurden. Die Darstellung ist analog zu Tabelle [3]

Inversion In—situ—Messung
Typ 2¢ Typ 1° und Modell 1
To [pm] 0.23 £ 0.06 0.27 + 0.04 0.23 £ 0.01
v [pm?em ™3] 25+ 7 29+ 6 28/210¢
a [pm2em ™3] 330 £+ 60 340 + 45 340/2850¢
n [em™3] 1690 £+ 690 1360 £+ 390 -
Myeal 1.62 £ 0.11 1.58 £ 0.11 1.53/1.80
Mimag 0.019 £ 0.012 0.015 £ 0.013 0.00/0.54
w 0.78 £ 0.11 - 0.69

% Gemittelt wurde iiber die Ergebnisse der in Tabelle |5| gezeigten Tage.
b Gemittelt wurde iiber die Ergebnisse der in Tabelle @ gezeigten Tage.

¢ Der erste Wert ist der Mittelwert iiber der Ergebnisse des 17., 18. und 24. Januars, der

zweite Wert ist der Mittelwert der Ergebnisse des 22. und 23. Januars. Die Mittelwerte iiber

alle Tage sind v = 101 gm3cm ™2 und a = 1344 pm?cm—3.

bilden die Werte der Inversion Typ 1. In-situ—Ergebnisse liegen fiir den 17., 18., 22,
23. und 24. Januar vor (siche auch Abbildung [37). Die Mittelwerte der Resultate der
In-—situ-Messungen sind ebenfalls in Tabelle [7] gezeigt. Fiir die Oberflaichen— und Vo-
lumenkonzentration sind zwei Mittelwerte angegeben. Diese beschreiben die mittleren
Verhéltnisse am 17., 18. und 24. Januar (an diesen Tagen entsprach die optische Dicke
etwa dem Mittelwert der Zeitreihe) bzw. am 22. und 23. Januar. An den letztgenann-
ten Tagen wurden sehr hohe optische Dicken beobachtet, so dass Messungen mit dem
Sonnenphotometer nicht moglich waren (sieche Abbildung und demzufolge keine In-
versionsrechnungen zum Vergleich vorliegen. Die In—situ—Messungen zeigen fiir die Tage
mit stark verschmutzter Luft Werte von v = 180 pm®cm ™ und a = 2550 pm?cm=3
(am 22. Januar) bzw. von v = 250 pm3*cm ™ und a = 3140 pm?cm™? (am 23. Janu-
ar). Im Vergleich dazu waren die Oberflichen— und Volumenkonzentrationen an den
anderen drei Tagen um etwa eine Groflenordnung geringer. Der Mittelwert fiir diese
Tage mit vergleichsweise unverschmutzter Luft stimmt gut mit den Ergebnissen der
Inversionsrechnungen iiberein. Die in Tabelle [7] gezeigten Werte der In—situ—Ergebnisse
fiir den effektiven Radius und die Einfachstreualbedo entsprechen dem Mittelwert der
Ergebnisse aller fiinf Messtage. Die Mittelwerte des effektiven Radius aus den Inversi-
onsrechungen und den In-situ-Messungen zeigen eine gute Ubereinstimmung.

In |Qiu et al.| (2004) sind Werte des Imaginérteils des komplexen Brechungsindexes fiir
den Zeitraum 1993-2001 vorgestellt. Der Mittelwert des Winters liegt hier bei mimag =
0.026, der des gesamten Jahres bei mimaes = 0.023. Das Inversionsergebnis liegt bei
Mimag = 0.019 £ 0.012.

Auch wenn keine zeitgleichen Messungen stattfanden, ist in Abbildung [38| die Zeitrei-
he fiir die Einfachstreualbedo — bestimmt durch die Inversionsrechnung vom Typ 2
und den auf In-situ-Messungen basierenden Miestreumodellrechnungen (Meier|2006))
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Abbildung 38: FEinfachstreualbedo aus den Inversionsrechnungen und aus den auf
In—situ-Messungen basierenden Miestreurechnungen.

— gezeigt. Aufgrund der groflen Spanne der Ergebnisse und Fehlerbalken ist hier aller-
dings keine objektive Beurteilung méglich. Der mittels Inversionsrechnungen bestimmte
mittlere Wert der Einfachstreualbedo von w = 0.78 = 0.11 stimmt gut mit Werten von
w = 0.82 (Mittelwert iiber die Winter 1993-2001, abgeleitet aus Pyrheliometer— und
Pyranometermessungen (Qiu et al|[2004)) und w = 0.81 4+ 0.08 (Mittelwert im Ju-
ni 1999, abgeleitet aus kombinierten Messungen mit einem Nephelometer und einem
Partikel-RuB—Absorptionsphotometer (PSAP), ebenfalls auf dem Geldnde der PKU,
Bergin et al.|2001) bisheriger Messungen in Peking iiberein. Der Unterschied der Ergeb-
nisse der beiden Miestreumodelle ist im Gegensatz zum gezeigten Ergebnis in Xinken
sehr grofl und entspricht etwa dem Fehlerbalken der Inversionsergebnisse. Die Werte
der Einfachstreualbedo der Inversion und des Modells 2 (extern und intern gemischte

Partikel) stimmen besser mit den in der Literatur gefundenen Resultaten iiberein, als
die Ergebnisse des Modells 1 (siche Abbildung .

Tabelle [§] zeigt einen aus den vorliegenden Verdffentlichungen entnommenen Vergleich
von Werten der Einfachstreualbedo im asiatischen Raum. Die in Peking und Xinken
gefundenen Ergebnisse der Einfachstreualbedo liegen teilweise deutlich unter den in
Tabelle [8] gezeigten Werten und weisen zudem einen groflen Fehlerbalken auf. Dies-
beziiglich ist zu beachten, dass die Fehlerbalken der der Literatur entnommenen Er-
gebnisse sehr gering sind. Im Fall der Ergebnisse fiir Peking ist zu erkennen, dass die
Werte der verschiedenen Verdffentlichungen stérkere Unterschiede aufweisen, als es die
Standardabweichung der individuellen Ergebnisse zulassen wiirde.

Die in Tabelle[§|gezeigten Vergleichswerte wurden mit dem in dieser Arbeit verwendeten
Inversionsalgorithmus aus optischen Daten bestimmt. Dabei beschreibt w = 0.90£0.06
die Einfachstreualbedo von stark verschmutzten Aerosolschichten, die vom indischen
Subkontinent zu den Malediven transportiert wurden (Miiller et al.2003) und w =
0.95+0.06 die Einfachstreualbedo von vom européischen Kontinent herantransportier-
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Tabelle 8: Resultate der Einfachstreualbedo aus verschiedenen Beobachtungen ver-
schmutzter Aerosolpartikel im asiatischen Raum. Zudem sind mit dem in dieser
Arbeit vorgestellten Inversionsschema bestimmte Ergebnisse bisheriger Messun-
gen gezeigt.

Ort Zeit w A Quelle

Xinken, Siidchina ~ Oktober 2004 0.78+0.13 532 nm diese Arbeit

Peking, Nordchina Januar 2005 0.78+0.11 532 nm diese Arbeit

Xinken, Stidchina ~ Oktober 2004 0.84+0.01 532 nm [Eichler| (2006)

Peking, Nordchina Januar 2005 0.69 £0.01 532 nm Meier| (2006)), Modell 1
Peking, Nordchina Januar 2005 0.87+0.02 532 nm Meier (2006), Modell 2
Peking, Nordchina Juni 1999 0.81 £0.08 550 nm |Bergin et al.| (2001])
Peking, Nordchina Friihling 2001 0.88+0.04 500 nm Xia et al. (2005)
Peking, Nordchina Juni 2003 0.88+0.01 550 nm [Eck et al.| (2005)
Peking, Nordchina Winter 1993-2001 0.82 Qiu et al.| (2004
Linan, China November 1999 0.95+0.03 500 nm Xu et al. (2003)
Gelbes Meer Friihling 2001 0.88 +£0.03 550 nm |Anderson et al. (2003)

Gosan, Stidkorea ~ November 2001 0.88+0.02 550 nm Kim et al.| (2005)

mittels Inversion bestimmte Ergebnisse anderer Regionen zum Vergleich

Malediven Mérz 2000 0.90 +0.06 532 nm Miiller et al.| (2003])
Portugal Juni/Juli 1997 0.95+0.06 532 nm Miiller et al.| (2002al)

ten Schmutzfahnen an der Atlantikkiiste Portugals (Miiller et al.2002a)). Die fiir das
chinesische Aerosol gefundenen Werte der Einfachstreualbedo liegen weit unter diesen
Ergebnissen und verdeutlichen die starke absorbierende Wirkung dieser Partikel. Derart
geringe Werte der Einfachstreualbedo stehen fiir Aerosolpartikel, die den Strahlungs-
haushalt der Erde merklich beeinflussen. Durch ihren Strahlungsantrieb verursachen
sie eine Erwdrmung der unteren Luftschichten. Die daraus resultierende Stabilisierung
kann das lokale Wettergeschehen beeinflussen.
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4 Zusammenfassung

Diese Arbeit beschéftigte sich mit der Auswertung von kombinierten Messungen mit
einem Ramanlidar und einem Sonnenphotometer in verschiedenen Regionen Chinas.
Die Messungen fanden in Xinken im subtropisch geprigten Siiden des Landes (Ok-
tober 2004) und in Peking im kontinental geprdgten Norden Chinas (Januar 2005)
statt. Die gesammelten Daten ermoglichten eine Untersuchung der optischen Parti-
keleigenschaften verschiedener Aerosoltypen. Ein Uberblick iiber die Ergebnisse der
Messungen in Xinken wurde in [Ansmann et al| (2005) gegeben. Im ersten Teil die-
ser Arbeit wurden die dort gewonnenen Erkenntnisse vertieft. Im zweiten Teil wurden
die ersten Ramanlidarmessungen des Aerosols innerhalb einer chinesischen Groflstadt
ausgewertet. Die gewonnenen optischen Partikeleigenschaften (in Form der Koeffizien-
ten von Riickstreuung und Extinktion) ausgewihlter Tage wurden fiir weiterfithrende
Inversionsrechnungen verwendet (Miiller et al.|[1999b; Pahlow et al|2006]). Diese er-
moglichten die Bestimmung der Volumenkonzentration, des effektiven Radius und der
Einfachstreualbedo des jeweils vorliegenden Partikelensembles. In Xinken war zudem
ein Vergleich dieser Groflen mit zeitgleich durchgefiihrten In—situ—Messungen am Boden
moglich.

Auferst unterschiedliche Aerosolverhiltnisse wurden vorgefunden. Diese reichten von
Féllen mit anthropogen kaum beeinflusstem Hintergrundaerosol (Peking, bei nordwest-
licher Anstromung aus der Mongolischen Hochebene) iiber klare Tage mit geringer
bis moderater anthropogener Aerosolbelastung (Peking) und Situationen mit méfiigen
Wiistenstaubausbriichen (Peking) bis hin zu massiven und wohl gesundheitsschidlichen
Aerosol-Smogzusténden (PRD).

Die wichtigsten Aerosolquellen im Bereich des PRD sind die Verbrennung fossiler
Brennstoffe und Biomasse (Industrie und Hausbrand), der Straffenverkehr sowie die
regen Bautétigkeiten. Die geringen Windgeschwindigkeiten im Messzeitraum forderten
die Anreicherung der Luft mit lokal emittierten Aerosolpartikeln. Die Verwendung von
Biomasse als Brennstoff fithrt zu einer relativ hohen Konzentration grober Partikel.

In Xinken wurde ein sehr hoher Grad an anthropogener Verschmutzung festgestellt.
Die Werte der optischen Dicke bei einer Wellenldnge von A ~ 532 nm erstreckten sich
von 0.21 bis 1.77 bei einem Mittelwert von 0.94 4+ 0.33. Mittlere Angstrém—Exponen‘cen
von 0.97 4+ 0.16 fiir den Wellenldngenbereich 380-502 nm und von 1.20 £ 0.15 fiir den
Wellenléngenbereich 502-1044 nm deuten auf einen hohen Anteil relativ grofler Partikel
hin. Zunehmende Werte der optischen Dicke wurden durch eine steigende Konzentra-
tion grofler Partikel verursacht.

Bei ungiinstiger Wetterlage bildete sich oftmals eine ausgeprigte Dunstglocke aus, die
fiir mehrere Tage iiber der Region lag. Die Sichtweite reduzierte sich dabei teilweise
auf unter 2 km. Bei entsprechender Anstromung war zu beobachten, dass Aerosol aus
dem Landesinneren herantransportiert wurde. Dieser Effekt war deutlicher zu erkennen
als der Effekt der Land-Seewindzirkulation. Fine marine Grenzschicht mit einer eher
geringen optischen Dicke und sehr groflen Partikeln wurde am Messort trotz der Lage
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an der Siidkiiste Chinas nicht beobachtet. Der Transport von Schmutz aus anderen
Regionen zur Messstelle iiberlagerte diesen Effekt deutlich.

An Tagen mit einer geringen Windgeschwindigkeit war eine sehr ausgepriagte Grenz-
schichtentwicklung zu beobachten. Am spéten Nachmittag fiel diese Grenzschicht zu-
sammen und es bildete sich nach Sonnenuntergang eine néchtliche Grenzschicht mit
einer verbleibenden Dunstschicht dariiber. Diese Dunstschicht erstreckte sich im Mit-
tel bis in eine Hohe von 2 km und zeigte nur sehr geringe tégliche Schwankungen.

Die mithilfe von Inversionsrechnungen ermittelten effektiven Partikelradien betrugen
0.21 bis 0.28 pum. Der fiir anthropogene Partikel innerhalb einer vom Kontinent zur
Kiiste Portugals transportierten Schmutzfahne gefundene Wert des effektiven Radius
liegt bei 7o ~ 0.15 £ 0.06 pm (ACE-2, Miiller et al.|2002a)). Dieser Wert ist deut-
lich geringer als die Ergebnisse der Inversionsrechnungen der in Xinken gesammelten
optischen Daten. Die in Xinken ermittelten Ergebnisse fiir die Partikel innerhalb der
Saule stimmen sehr gut mit den In-situ-Werten der Bodenmessungen iiberein. Die
Inversionsrechnungen und die Bodenmessungen ergaben Volumenkonzentrationen von
30-120 pm3cm™ mit einem Mittelwert von v = 80 20 pum3cm™ (typische Werte
fiir Leipzig liegen unter 20 ym®cm™3 am Boden). Die Werte der Einfachstreualbedo
lagen zwischen 0.74 und 0.83 mit einem Mittelwert von w = 0.78 £ 0.13. Dieser Wert
liegt deutlich unter den bisher gefundenen Ergebnissen der Einfachstreualbedo fiir die
Region Ostasien.

In Peking wurden im Vergleich zu Xinken relativ saubere Verhéltnisse gefunden. Laut
Qiu und Yang (1999) und Eck et al.| (2005) zeigt der jéhrliche Verlauf der optischen Di-
cke in Peking ein Minimum im Januar. Fiir den Messzeitraum wurden Werte zwischen
0.04 und 0.87 mit einem Mittelwert von 0.22 + 0.16 gefunden. Dieser Wert stimmt
mit dem Mittelwert fiir Januar aus Langzeitmessungen gut iiberein. Die Angstr'dm—
Exponenten betrugen im Mittel ¢, = 1.09 + 0.21 und a4 = 1.32 £+ 0.19. Die indivi-
duellen Werte in Verbindung mit den Riicktrajektorien der entsprechenden Zeitraume
lieBen auf eine hohe Konzentration kleiner Partikel schliefen, wenn die Luft vom Gebiet
der Stadt zur Messstelle herangefiihrt wurde. Bei nordwestlicher Anstromung wurden
sehr saubere Verhéltnisse gefunden. In diesem Fall wird anthropogen unbeeinflusstes
Aerosol aus der Mongolischen Hochebene in die Stadt gefiihrt.

Die Hauptquellen des Aerosols in Peking liegen ebenfalls in der Verbrennung von Bio-
masse und fossilen Brennstoffen, den Emissionen des stark gestiegenen Straflenverkehrs
und der regen Bautétigkeit im Gebiet der Stadt. Eine weitere wichtige Quelle sind die
Wiisten Zentralasiens. Mineralstaubausbriiche erreichen Peking vorwiegend im Friih-
jahr, in der Zeit von Mérz bis Mai. Allerdings wurde auch im besprochenen Messzeit-
raum ein Tag gefunden, an dem Mineralstaub als dominierender Anteil des lokalen
Aerosols anhand der geringen Werte der z&ngstr('jmexponenten und des Lidarverhalt-
nisses identifiziert werden konnte.

Die optische Dicke in Peking wird im Gegensatz zu den Verhéltnissen in Xinken nicht
nur durch gealterte grobe Partikel verursacht. Vielmehr zeigt sich hier die gleichzeitige
Wirkung der Zunahme der Konzentration relativ kleiner und relativ grofler Partikel.
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Fiir Peking konnten nur wenige Inversionsrechungen durchgefithrt werden. Die Wer-
te des effektiven Radius liegen in Peking fiir die Inversion kombinierter Extinktions—
und Riickstreudaten zwischen 0.22 und 0.25 pm. Werte der Einfachstreualbedo lagen
zwischen 0.74 und 0.82, bei einem Mittelwert von 0.78 4+ 0.11.

Die vorgestellten Ergebnisse stellen lediglich einen Ausschnitt der in China vorliegen-
den Verhiltnisse dar. Fiir eine ausfiihrliche Charakterisierung des chinesischen Aerosols
sind langerfristig weitere Untersuchungen — vorzugsweise in Form eines umfangreichen
und langer dauernden Groflexperimentes in der Art von ACE—-Asia oder INDOEX —
notwendig. Chinas fithrenden Rolle als Schadstoffemittent im Gebiet Ostasiens (Streets
et al.[2003) unterstreicht die Notwendigkeit der genauen Kenntnis der optischen, che-
mischen und mikrophysikalischen Partikeleigenschaften und der damit verbundenen
Klimabeeinflussung.
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A Abkiirzungsverzeichnis

ACE-2
ACE-Asia
AERONET
AD-Net
BC

cps

DOY
HYSPLIT
IfT
INDOEX
Lidar
MOUDI
Nd:YAG
PKU
Polly
PMT
PRD
PSAP
Radar
SPM
TDMPS
UTC
ZBAA

North Atlantic Regional Aerosol Characterization Experiment 2
Regional Aerosol Characterization Experiment — Asia
Aerosol Robotic Network

Asian Dust Network

black carbon

counts per second

day of the year

hybrid single-particle Lagrangian integrated trajectories model
Leibniz—Institut fiir Troposphérenforschung

Indian Ocean Experiment

Light Detection and Ranging

Micro—Orifice Uniform Deposit Impactor
Neodym-—dotiertes Yttrium—Aluminium—-Granat

Peking University

Portable Raman Lidar System

Photomultiplier Tube

Pearl River Delta

particle soot absorption photometer

Radio Detection and Ranging

Sun photometer oder Sonnenphotometer

Twin Differential Mobility Particle Sizer

Coordinated Universal Time

Identifikationscode der Wetterstation Peking Flughafen
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B Symbolverzeichnis

oo
=
®
o+
23

S I e

Oberflachenkonzentration des Partikelensembles

Fldche des Empfangsteleskops

Gewichtsmatrix

Angstrb’m—Exponent

kurzwelliger Angstrémexponent

langwelliger Angstrémexponent

Angstrém—Exponent der Extinktion

Angstrém—Exponent der Riickstreuung
Volumenextinktionskoeffizient

Volumenextinktionskoeffizient der Molekiile
Volumenextinktionskoeffizient der Partikel

Basisfunktion

Volumenriickstreukoeffizient

Volumenriickstreukoeffizient der Molekiile
Volumenriickstreukoeffizient der Partikel
Volumenriickstreukoeffizient reiner Ramanstreuung
Lichtgeschwindigkeit

Lichtgeschwindigkeit im Vakuum

Normierungskonstante

Partikeldurchmesser

Empfangsspiegeldurchmesser

Energiedifferenz zwischen den Vibrations-Rotations-Zustédnden ei-
nes Molekiils

Zeitunterschied zwischen zwei Messungen

Unterschied in der optischen Dicke zwischen zwei Messungen
differentieller Wirkungsquerschnitt der ramanstreuenden Molekiile
maximal akzeptierter Abstand zwischen den Vektoren Aw und g
Systemfunktion

Summe aus experimentellem und mathematischem Fehler
experimenteller Messfehler

mathematischer Residuenfehler

Vektor der Fehler €

Transmission

Brennweite

verallgemeinerte Form der optischen Daten o und (3

Vektor der optischen Daten

Lagrange—Multiplikator

Bestrafungsterm, enthélt die Forderung nach Glattheit
Planck-Konstante

Matrix, enthélt die Forderung nach Glattheit



84 B SYMBOLVERZEICHNIS
i Laufindex
Ji Laufindex
K Kernfunktion
A Wellenlénge
Ao ausgesandte Wellenldnge
AR Ramanwellenlidnge
m komplexer Brechungsindex
Mimag Imaginéarteil des komplexen Brechungsindexes
Mreal Realteil des komplexen Brechungsindexes
n Anzahlkonzentration des Partikelensembles
Ngr Anzahlkonzentration der ramanstreuenden Molekiile
v Frequenz
v Wellenzahl
Vaus Wellenzahl des gestreuten Lichts
Vein Wellenzahl des einfallenden Lichts
O Uberlappungsfunktion
w Einfachstreualbedo
w Mittelwert der Einfachstreualbedo
P Laufindex
P Leistung
= ausgesandte Leistung
T Kreiszahl
Q Streueffizienz
r Partikelradius
Toff effektiver Radius
Tmax obere Inversionsgrenze
Tmin untere Inversionsgrenze

£8 S Q0S VY T T nhnng D

Entfernung

Referenzhohe

Lidarverhéltnis

mittleres Lidarverhéltnis

Lidarverhéltnis der Molekiile

Lidarverhéltnis der Partikel

Zeit

mittlere Zeit einer Messung

optische Dicke

mittlere optische Dicke einer Messung
Pulsdauer

virtuelle potentielle Temperatur

Faktor einer Bernoullischen Differentialgleichung
Volumenkonzentration des Partikelensembles
Faktor einer Bernoullischen Differentialgleichung
Wichtungsfaktor

Vektor der Wichtungsfaktoren
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