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1 Einleitung

Die Atmosphédre der Erde mit ihren zahlreichen internen und externen Wechselwirkungen ist
ein dullerst komplexes System, was bei weitem noch nicht in voller Gédnze verstanden ist. Da-
bei bestimmen die Phinomene von Wetter und Klima den menschlichen Alltag. Die Bildung
von Wolken und Niederschlag und deren Einfluss auf das globale Klima ist derzeit ein stark
umforschtes Gebiet und auch die atmosphirische Eisphase und deren Bildungsprozesse sind
von zentraler Bedeutung fiir aktuelle Klima- und Wetterstudien.

Eisbildung in der Atmosphére kann iiber verschiedene Prozesse geschehen. Man kann grob in
zwel Teilbereiche unterscheiden: die Bildung von Eis an einem Keim aus dem atmosphéri-
schen Aerosol (heterogene Eisnukleation) und die Bildung von Eis direkt aus der Gasphase
ohne den Einfluss einer anderen Phase (homogene Eisnukleation). Unter atmosphérischen
Bedingungen spielt die eben genannte Form der homogenen Eisnukleation keine Rolle, was
die Bedeutung eines Keimes hervorhebt. Erst ab einer Temperatur von ca. -38 °C frieren un-
terkiihlte Flissigwassertropfchen durch. Die Eisbildung bei wéirmeren Temperaturen muss
also durch einen sog. Eiskeim (INP von engl. ,,ice nucleating particle ) initiiert werden.
Durch ihren Einfluss auf die Prozesse in Wolken beeinflussen Eiskeime ebenfalls den globa-
len Strahlungshaushalt und damit das weltweite Klima. Dies machen Eiskeime zu einer rele-
vanten Fraktion des atmosphérischen Aerosols und die Bestimmung ihrer Eigenschaften, at-
mosphirischer Konzentration und chemischer Zusammensetzung zu einer wichtigen wissen-
schaftlichen (und technischen) Herausforderung.

Um einen Eiskeim als solchen zu identifizieren muss er in einem Messgerit aktiviert werden.
Der entstandene Eiskristall kann so gezéhlt und ggf. klassiert werden. In der vorliegenden Ar-
beit wird der Eiskeimzdhler FINCH (von engl. ,, Fast Ice Nucleus Chamber ‘) [Bundke, 2008]
genutzt um eine Aussage iiber Eiskeimeigenschaften zu treffen. Durch Inkonsistenten in der
Datenaufnahme oder -verarbeitung sowie einer Vielzahl technischer Probleme bei der Umset-
zung eines solchen Eiskeimzéhlers, war es notwendig das System vollstdndig zu hinterfragen.
Im Rahmen dieser Arbeit wurden deshalb zentrale Anderungen im Aufbau durchgefiihrt (be-
zogen auf das urspriingliche Design) sowie die elektrische Signalverarbeitung und die Aus-
wertesoftware ersetzt.

Das Ziel dieser Arbeit ist es zu belegen, dass mit FINCH Eiskeime aktiviert und als solche de-
tektiert werden konnen. Besondere Bedeutung bekommt dabei die FINCH-Optik (F-OPS),
dem optischen Messinstrument zur Bestimmung der Aerosoleigenschaften. Es soll gezeigt

werden, dass der F-OPS sowohl als alleinstehendes Instrument zur Aerosolmessung benutzt
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werden, aber auch in Kombination mit dem restlichen FINCH-System zuverldssig eingesetzt

werden kann.

1.1 Motivation

Die Oberfliche unseres Planeten ist permanent zu etwa 2/3 von Wolken bedeckt. Jeder Nie-
derschlag der auf die Erde féllt wird als Teil des globalen Wasserkreislaufes in den Wolken
gebildet.

Die Entstehungsprozesse von Wolken und Niederschlag sind aus diesen Griinden von zentra-
lem Interesse der Menschheit. In der modernen Wissenschaft sind viele Fragen geldst, aber
auch noch viele weitere Aspekte ungekléart und unverstanden. Im Hintergrund des anthropo-
gen beeinflussten Klimawandels wird der Atmosphirenforschung und damit auch dem The-
menfeld Wolken und Niederschlag weitere Bedeutung zugeschrieben.

Allgemein anerkannt ist, dass Wolken ein Schliisselelement des globalen Strahlungshaushaltes
sind [u. a. Lohmann et al., 2016]. Durch Reflexion kurzwelliger Sonnenstrahlung haben sie
einen kiihlenden Beitrag zum Strahlungsbudget, gleichzeitig aber auch einen erwarmenden
Beitrag, da die von der Erdoberflache emittierte langwelligere Strahlung an der Ausstrahlung
in den Weltraum gehindert wird. Um eine Wolke in der Atmosphidre zu bilden sind Wolken-
kondensationskeime (CCN von engl. ,,cloud condensation nuclei*) in ausreichender Anzahl
notwendig. Jedes Tropfchen einer Wolke bildet sich an einem Kondensationskeim. Keime, an
welchem das Wachstum von Eis begiinstigt wird, werden eisnukleierende Partikel (INP von
engl. ,,ice nucleating particle*) oder kurz Eiskeime genannt, welche weiter fiir den Nieder-
schlag eine wichtige Rolle spielen. Alle Keime entstammen dabei dem atmosphirischen Aero-
sol, was die Gesamtheit aller Aerosolpartikel in der Atmosphére bezeichnet. Ein Aerosol ist
dabei eine Dispersion aus festen oder fliissigen Schwebstoffen (den Aerosolpartikeln) und der
Luft als Trigergas [Seinfeld und Pandis, 2006]. Eine Anderung in der Aerosol-Zusammenset-
zung (u. a. durch Anderung der Anzahl, GroBe oder chemischen Zusammensetzung) kénnte
also auch eine Anderung der Wolkenbedeckung oder des Niederschlages nach sich ziehen.
Der IPCC (,, Intergovernmental Panel on Climate Change *“) weist in seinen regelméfigen Be-
richten zur Klimadnderung, auch den Strahlungsantrieb und die Unsicherheiten dessen Anteile
auf (Abb. 1.1). Im letzten Bericht von 2013 wird das Vertrauensniveau des Anteils zum globa-
len Strahlungsantrieb durch ,, Wolken-Anpassungen aufgrund von Aerosolen‘ als ,, gering“
eingestuft. Somit tragen Aerosole ,, weiterhin die grofite Unsicherheit zu Schétzungen des ge-

samten Strahlungsantriebs“ [IPCC, 2014b]. Durch diese Einstufung werden die Wissenslii-
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Abbildung 1.1: Schdtzwerte des globalen Strahlungsantriebs fiir verschiedene An-
triebsparameter im Jahr 2011 bezogen auf 1750, sowie dem jeweiligen Vertrauensni-
veau. Diese sind mit ,,sehr hoch* (SH) bis ,,gering“ (G) bezeichnet. [IPCC, 2014a]

cken im Bereich der Aerosole deutlich. Gerade die Population der INP ist dabei eine noch un-
terrepréasentierte Spezies, welche weiterer Untersuchung benoétigt.

Der Anzahl der Messungen von INP, wie auch die weltweite, geografische Verteilung solcher
Messungen ist bisher unzureichend und liickenhaft (z. B. [DeMott et al., 2010]). Auch die Ei-
genschaften, welches ein solches Aerosolpartikel mitbringen muss, um effektiv als Eiskeim
wirken zu konnen, sind noch nicht vollstindig verstanden (u. a. [Kanji et al., 2008], [Kam-
phus et al., 2010] und [Hoose und Moéhler, 2012]).

Dabei stellt die geringe Anzahl der INP im Verhiltnis zu den restlichen Aerosolpartikeln ein
Hindernis in den Messungen dar. INP werden je nach Methode im Bereich von weniger als ei-
nem INP pro Liter Probeluft bis hin zu Konzentrationen die 1000 INP pro Liter (in Staub-
schichten) iiberschreiten, gemessen [DeMott et al., 2003]. Im Vergleich dazu liegen die An-
zahlkonzentrationen der gesamten Aerosolpartikel um mehrere Grof3enordnungen hoher. Nach

[Roedel, 2011] liegen die Konzentrationen von bodennahen Aerosolpartikeln in urbanen Ge-
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bieten bei etwa 5000 — 50.000 cm™, in Landluft bei etwa 1000 — 10.000 cm™ sowie bei weni-

ger als 1000 cm™ in der freien Troposphére.

1.1.1 Aktivierung von INP
Homogene Eisnukleation setzt in der Atmosphire erst ab etwa -38°C ein. Ab dieser Tempera-

tur frieren unterkiihlte Wassertropfchen auch ohne einen Gefrierkern durch. Bei wérmeren

Principal ice nucleation modes

Deposition S;>1
P i HE el >
T4 imm
A : act
Immersion freezing h —5 . .

S,>1 and T<TM

Condensation freezing e > > R

e
B act
Contact freezing . . My
®

Abbildung 1.2: Die vier heterogenen Gefriermoden nach [Vali 2004].

Temperaturen, wie sie z. B. in Mischphasenwolken herrschen, wird demnach ein Eiskeim be-
noétigt, um die Eisbildung zu initiieren.

In der allgemein anerkannten Terminologie spricht man von einem eisnukleierenden Partikel,
wenn es sich um ,, Material, Substanz, Objekt, [..] oder anderes“ handelt, ,, welches als Erre-
ger fiir die beobachtete heterogene Eisbildung verantwortlich ist.“ [Vali et al., 2015]. Damit
wird betont, dass es nicht das Aerosolpartikel selber sein muss, dass die Nukleation auslost.
Beispielsweise konnen auch an Partikel angeheftete Substanzen (z. B. Proteine von Pilzen
[O‘Sullivan et al., 2016] oder strukturelle Eigenschaften (z. B. bevorzugtes Wachstum an Ris-
sen [Kiselev et al., 2016]) die Eisbildung einleiten. In diesem Zusammenhang spricht man
auch von engl. ,, (active) site* fiir die bevorzugte Stelle der Eisnukleation [Vali et al., 2015].
Im deutschen Sprachraum ist weiterhin der Begriff Eiskeim fiir ein eisnukleierendes Partikel

etabliert.
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Fiskeime konnen auf unterschiedliche Arten das Gefrieren auslosen. Man unterscheidet hier

in vier heterogene Nukleationsmoden (Abbildung 1.2):

Depositionsnukleation: Bei der Depositionsnukleation lagern sich Wassermolekiile aus der
Gasphase direkt als Eiskristalle an einem INP an. Voraussetzung ist eine Temperatur unter
0 °C sowie eine Ubersittigung des Wasserdampfpartialdruckes in Bezug auf die Eisoberfli-
che.

Immersionsgefrieren: Voraussetzung fiir das Immersionsgefrieren ist ein in einem fliissigen
Tropfchen eingeschlossener INP. Sinkt die Temperatur unter den Wert der Immersionsgefrie-

ren auslost ( 7<T™ ) gefriert das Tropfchen.

act
Kondensationsgefrieren: Beim Kondensationsgefrieren wirkt das INP zunéchst als Wolken-
kondensationskeim und bildet bei einem Sattigungsverhéltnis von Sy > 1 ein Wassertropfchen,
welches bei T<T<" gefriert.

Kontaktgefrieren: Das Kontaktgefrieren stellt sich als spontanes Gefrieren von unterkiihlten

Wassertropfchen bei Kontakt mit einem INP dar. Hier ist eine Temperatur von 7<T¢,  Vor-

act

aussetzung.
Immersions-, Kondensations- und Kontaktgefrieren werden auch als gefrierende Nukleation
(engl. ,,freezing nucleation ) bezeichnet, da es in allen Féllen zu einer Eisnukleation inner-

halb eines unterkiihlten Tropfchen

18
Yor, kommt [Vali et al., 2015].
J‘"’l/,. . . . .
1.6 \"”OK homogeneous Auf welche Weise die Eisnukleation
freezing of
Tl cloud droplets eintritt, hadngt von unterschiedlichen
i
1 homoi\. ° Faktoren ab. Neben den Eigenschaften
geneous/ ’.\' imm§r5|on )
L, mmein® ® \&:ﬂg i des INP sind vor allem Temperatur und
N freezing of / freezin .s
solution droplets .'\eez g Feuchte ausschlaggebend fiir den Nu-
« Iy
1Qf==mnmnnn- Py Wy P kleationsprozess, durch welchen die
°
Eisbildung beginnt. Abbildung 1.3 zeigt
60 50 -40 30 -20 10 0
Tin*C dazu die Bereiche der Eisnukleation in
Abbildung 1.3: Die unterschiedlichen Nukleati- einem Diagramm von Sittigungsver-
onsmoden in Abhdngigkeit von Temperatur und o
Séttigung [Hoose und Méhler, 2012]. hiltnis und Temperatur. Aufgetragen

sind auch die Regime, in welchen ho-

mogenen Eisbildung eintritt. Die untere gestrichelte Linie stellt dabei die Eisséttigung dar,
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wiéhrend die durchgezogene Linie die Wassersittigung zeigt. Der Bereich des homogenen
Durchfrierens wird durch die obere, gestrichelte Linie dargestellt.

Die Unterscheidung zwischen einzelnen Moden, z. B. ob ein INP im Immersionsgefrieren
oder Kontaktgefrieren aktiviert wurde, ist zu weilen sehr schwierig. Zu dem muss ein Eiskeim
nicht in allen Moden gleich gut wirksam sein. In einer Veroffentlichung von Murray et al.
wird zusammen gefasst, dass in Mischphasenwolken die Depositionsnukleation nur eine se-
kundére Rolle spielt, da aus einigen Studien hervorgeht, dass fliissige Tropfchen eine Voraus-
setzung fiir Eisbildung sind [Murray et al., 2012]. Fiir Lohman und Diehl ist Kontaktgefrieren
bei leichter Unterkiihlung der effizienteste Prozess, wihrend bei niedrigeren Temperaturen

Immersionsgefrieren vorherrschend ist [Lohman und Diehl, 2006].

1.1.2 Vorkommen von INP
Anzahlkonzentrationen von INP werden hauptsichlich durch die Quellregionen der Aerosole

und den weiteren atmosphérische

5 i Transport bestimmt [Pruppacher und
_; i Klett, 2004]. Bekannte GroBenord-
T;" 10 nungen sind z. B. weniger al 10 INP
g | pro Liter [DeMott et al., 2003a]. Da-
- bei gilt dies wiederum fiir das Mittel
£ ol der Troposphére. Fiir Staubschichten
0.0l F—v—r—r—v—1 - (S sind auch Konzentration groBer 1000
-40 -30 -20 -10 0

Temperature (°C) pro Liter zu erwarten [DeMott et al.,

Abbildung 1.4: Variabilitdt der INP-Anzahlkonzen- 2003]. Auch Chou et al. fanden eine

trati bhdngi der T t DeMott et al., . .
;g 1100];.1 abhdngig von der Temperatur [DeMott et a 10 bis 20-fach erhohte Konzentration

wihrend die Messstation unter Ein-
fluss von Staubevents stand [Chou et al., 2011]. Dies bestitigt, dass eine kurzfristige, zeitliche
Variation um mehrere Grof3enordnungen erfolgen kann [Cotton und Yutter, 2009].
Abbildung 1.4 zeigt die Anzahlkonzentrationen verschiedener INP-Messungen bei Wassersét-
tigung. Auch hier variieren die Anzahlkonzentrationen iiber mehrere Gréf8enordnungen.
Danielczok zeigt in Abbildung 1.5 die mittleren Monatskonzentrationen von INP im Depositi-
onsmode in den Jahren 2008 bis 2014 an einer festen Messstation [Danielczok, 2015]. Die
mittlere INP-Konzentration betrégt tiber den gesamten Zeitraum 0,11 + 0,31 L™, Fiir die Som-
mermonate ergibt sich allerdings eine etwa vierfach hohere Konzentrationen als in den Win-

termonaten.
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Abbildung 1.5: Monatsmittelwerte der INP-Konzentrationen gemessen am
Taunus-Observatorium in den Jahren 2008 — 2014 [Danielczok, 2015].

Bereits seit Jahrzehnten wird versucht die Eiskeimkonzentration zu parametrisieren (z. B.
nach [Fletcher et al., 1962] oder [Meyers et al., 1992], auch eingetragen in Abb. 1.4). Moder-
ne Parametrisierung folgen [Tobo et al., 2013] und [DeMott et al., 2015], welche in Gleichung

1.1 wieder gegeben ist:
nINP(Tk):<cf>(na>0,5um)(a(273’16_n)+ﬁ)exp(y(273:16_Tk>+6> 11

Dabei ist cf = 1 ein Korrekturfaktor fiir unterschiedliche Messgerite. Die von DeMott et al.
empirisch gewonnenen Parameter sind a =0, B = 1,25, y = 0,46 und 6 = -11,6 [DeMott et al.,
2015]. Tx ist die Wolkentemperatur in Kelvin und 7, die Anzahl der Aerosolpartikel mit einem

Durchmesser D, > 0,5 pm.

1.1.3 Eigenschaften von INP

Bereits in friiheren Auflagen von Pruppacher und Klett werden Eigenschaften die ein INP be-
sitzen muss beschrieben. So ist ein INP meist wasserunldslich und Wasserdampfmolekiile
konnen mit der Oberfldche des INP chemische Bindungen eingehen[Pruppacher und Klett,
2010]. Auch eine kristallographische Oberfldche dhnlich des Eises ist von Vorteil [Murray et
al., 2012]. Auch Levin und Cotton bestitigen eine eisdhnliche, meist hexagonale Struktur [Le-

vin und Cotton, 2009].

Eine Untersuchung von Eisresiduen durch Kamphus et al. zeigt, dass es sich bei den Eisresi-

duen vor allem um Minerale handelt. So ergeben sich 57% der Eisresiduen aus den Klassen 1
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_ class 1: Mineral |:| class 4: 5ulfate, carbon/crganic
I:l class 2: Mineral, sulfate, organics, nitrate _ class 5: Potassium
[ 1 class 3: Sulfate, organics, nitric oxide I class 6: Potassium, sulfate, nitric oxide
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Abbildung 1.6: chemische Zusammensetzung verschiedener Aerosolklassen (u. a.
Eisresiduen) [Kamphus et al., 2010]

und 2 (Abb. 1.6), was auch einen deutlichen Unterschied zum Hintergrundaerosol und den
Residuen der Tropfen darstellt, bei welchen Klasse 3 (Sulfate, organische Stoffe, Stickoxide)
den grofiten Anteil darstellt [Kamphus et al., 2010]. Bei Eisresiduen handelt es sich aber
grundsétzlich um die Residuen von Eiskristallen aus einer Wolke, was nicht zwingend mit
INP gleichzusetzen ist.

Mineralstaub wurde allerdings in zahlreichen weiteren Studien als guter Eiskeim identifiziert.
Gerade aus den ariden Gebieten Afrikas und Asien gelangen viele Staubpartikel in die Atmo-
sphére, welche einen Grofteil der INP ausmachen (z. B. [DeMott et al., 2003], [Pratt et al.,
2009] und [Atkinson et al., 2013]). Mit Illit NX als Referenz fiir natiirliche Wiistenstiaube zei-
gen Hiranuma et al. allerdings, dass selbst Labormessungen mit einem Referenzstoft Abwei-
chungen um mehrere GréBenordnungen haben kann [Hiranuma et al., 2015].

Atkinson et al. fanden weiter, dass Feldspat einer der wichtigsten INP in der Atmosphére ist
[Atkinson et al., 2013]. Auch Yakobi-Hancock et al. kommen zu dem Schluss, dass Feldspat
das am meisten eisaktive Mineral in der Studie ist [ Yakobi-Hancock et al., 2013].

Neben den stofflichen Eigenschaften spielt auch die GroBle der INP eine Rolle fiir die Féhig-
keit Eisnukleation auszuldsen. Je nach Quelle werden Gréen von Dp > 0,1 um [Pruppacher
und Klett, 2010] und Dp > 0,5 um [DeMott et al., 2010] angegeben. Weiter spielt die Oberfla-
chenstruktur eine Rolle [Kiselev et al., 2016]. Risse, Stufen und andere lokale Phinomene
konnen ebenfalls einen Einfluss haben (u. a. [Pruppacher und Klett, 2010], [Vali et al., 2015]).

Aufgrund eines inversen Kelvineffektes' ist es auch moglich, dass Wasser in Hohlrdumen

1 benannt nach William Thomson, 1. Baron Kelvin (1824 — 1907), britischer Physiker
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oder Poren eines Partikels am Verdunsten gehindert wird, welches dann die Nukleation initi-
iert [Marcolli et al., 2014].

Durch Prozessierung in der Atmopshire kann zudem die Eisaktivitit von Staubpartikeln ver-
andert werden [Niedermeier et al., 2010]. Auch bei Sullivan et al. kommt es zu einer Reduzie-
rung der Eisaktivitit durch eine Beschichtung mit Schwefelsdure [Sullivan et al., 2010].
Neben Mineralstaub konnen auch Partikel biogenen Ursprungs als Eiskeime aktiviert werden
(u. a. [Mohler et al., 2007], [Pratt et al., 2009] und [Prenni et al., 2009]). Nach Henderson-
Begg et al. konnen dies Pilzsporen, Bakterien oder Pflanzenmaterial sein [Henderson-Begg et
al., 2009]. Messungen und Modellrechnungen zeigen, dass bei Temperaturen wirmer als
-25°C in Wolken iiber dem Amazonas, die erste Eisbildung durch primére biologische Partikel
ausgelost wird [Poschl et al., 2010]. Auch Wasser welches mit Pollen in Berithrung gekom-
men ist, zeigt die gleiche Eisaktivitidt wie die Pollen selber [Pummer et al., 2012]. Das INP
muss nach dieser Studie ein einfach in Wasser zu 16sendes Makromolekiil (INM, engl. ,,ice
nucleation active macromolecules®) sein, welches vorher auf den Pollen zu finden war. Nach
Studien mit Birkenpollen-Waschwasser kann auch hier ein INM als effektiv eisaktiv identifi-

ziert werden [Augustin et al., 2013].

1.1.4 Einfluss und Auswirkungen von INP

Eispartikel und damit auch INP sind vor allem in Mischphasenwolken fiir die Niederschlags-
bildung relevant. Koaleszenz alleine braucht hohe Wasserdampfmengen, um Regentropfen
wachsen zu lassen. In den Wolken der mittleren Breiten ist dies nicht der Fall, so dass ledig-
lich Nieselregen entstehen wiirde [Hickel, 2008]. Uber den Wegener-Bergeron-Findeisen-
Prozess® verdunsten fliissige Tropfchen zugunsten der Eispartikel. Durch weitere Bereifung
konnen diese eine Grofle erreichen, um als Niederschlag auszufallen. Die Prozesse in einer
Wolke werden in Abbildung 1.7 zusammengefasst. In der Abbildung ist eine konvektive Wol-
ke mit unterschiedlichen Temperaturbereichen dargestellt, so dass die Prozesse fiir Warme-,
Mischphasen- und Eiswolken gezeigt werden konnen.

Die Niederschlagsbildung durch die Eisphase ist dabei effektiver als die nur auf der fliissigen
Phase basierenden Prozesse. In Wolken deren Oberseite aus Mischphase oder Eisphase beste-
hen entsteht der Niederschlag iiber die Eisphase (sog. kalter Regen). Warmer Regen entsteht
demnach nur aus der fliissigen Phase.

Uber den tropischen Ozeanen (auBerhalb der ITCZ) ist warmer Regen die dominante Nieder-

schlagsform. Hier finden sich auch die geringsten Anteile an Wolken mit Eisoberflichen

2 benannt n. Alfred Wegener (1880 - 1930), Tor Bergeron (1891 - 1977) und Walter Findeisen (1909 - 1945)
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Abbildung 1.7: Zusammenfassung mikrophysikalischer Prozesse in einer konvektiven Wol-
ke mit einer Wolkenbasistemperatur warmer als 0 °C und einer Temperatur in der Wolken-
spitze von kdlter als -38 °C. [Lohmann et al., 2016]

(Abb. 1.8). Innerhalb der ITCZ und iiber den Kontinenten ist Regen iiber die Eisphase vor-
herrschend.

Warmer Regen spielt {iber den Kontinenten keine Rolle, so dass der Regen hier nur aus Eis-
phasen und Mischphasenwolken fallt. Der Anteil des Regens aus Mischphasenwolken nimmt
dabei mit der geographischen Breite zu [Miilmenstidt et al., 2015].

Eine Verinderung z. B. in der INP-Anzahl kann also auch einen Anderung in den Wolken-
und Niederschlagsverhédltnissen mit sich bringen. Abbildung 1.9 zeigt dazu zwei Wolkengat-

tungen: hohe Cirrus-Wolken und mittelhohe Regenwolken. Nach [DeMott et al., 2010] fithren
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Abbildung 1.8: Anteil regnender Wolken mit Eisphase an der Wolken-
oberseite in einem Mittel iiber die Jahre 2006-2011. [Miilmenstddt et

al, 2015]

mehr INP zu mehr Eis und Niederschlag in einer Regenwolke aber gleichzeitig auch zu einer

kiirzer Lebenszeit dieser. Ein erhdhte Anzahl an INP im Cirrus-Regime fiihrt zu weniger und
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Abbildung 1.9: Schematisches Darstel-
lung der Wirkung von INP verschiedener

Quellen auf mittelhohe Regenwolken und
Cirruswolken [DeMott et al., 2010)].

dafiir groBeren Eispartikeln in den Wolken. Nach
Prenni et al. fithrt eine héhere Konzentration an
INP zu optisch diinneren Wolken, was wiederum
einen Einfluss auf den globalen Strahlungshaus-

halt hat [Prenni et al., 2007].

1.2 Eiskeimzihler und -instrumente

Wie Eingangs kurz erldutert, ist die einzige, der-
zeit bekannte Mdoglichkeit ein Aerosolpartikel als
Eiskeim zu klassifizieren diesen zu aktivieren.
Der entstandene Eiskristall kann detektiert wer-
den und aufgrund seiner Grofle oder Polarisati-
onseigenschaft vom Hintergrundaerosol unter-

schieden werden. Dabei wird impliziert, dass je-

dem Eiskristall auch ein Eiskeim zugeordnet werden kann. Fiir Methoden, welche auf Immer-
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sionsgefrieren basieren, werden gefrorene Tropfchen ebenfalls durch optische Eigenschaften
von fliissigen Tropfchen unterschieden. Auch hier gilt, dass mind. ein Eiskeim in einem
Tropfchen vorhanden sein muss.

Messgerite, mit denen die Anzahlkonzentrationen von Eiskeimen ermittelt werden konnen,

i A werden Eiskeimzéhler genannt, wo-
Diffusion and settling EDB

cloud chambers

Expansion
Cloud Chamber 1 1 1 .
g bei auch hier essentielle Unterschie

de in Geriteaufbau und Funktions-
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L
L] e

. Ort und Stelle durchgefiihrt werden.
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polarization ‘_,

auf Filtern oder anderen Oberfla-

detection

Abbildung 1.10: Verschiedene Typen von Eiskeimzdh-
lern und -instrumenten. Fliissigwassertropfchen sind
als schwarze Punkte und Eiskristalle als hexagonale borexperiment aktiviert und ausge-
Plittchen dargestellt. Luftstrome sind als Pfeile ge-
kennzeichnet, wobei rot wirmere und blaue kdiltere
Bereiche abbildet. [DeMott et al., 2011] dabei versucht die Aktivierung der

INP unter moglichst genau spezifi-

chen werden i. d. R. in einem La-

wertet. Mit allen Gerétetypen wird

zierten Verhaltnissen zu erreichen.

Der weit verbreitetste und bestverstandene Typ von in-situ-Eiskeiminstrumenten ist die ,,Con-
tinuous Flow Diffusion Chamber (CFDC)“ (in Abbildung 1.10 in unterschiedlichen Baufor-
men zu sehen). Diese Art der Diffusionskammern ist seit Jahrzehnten im Einsatz und aus die-
sem Grund gut verstanden. Die CFDC nach Rogers et al. besteht beispielsweise aus zwei un-
terschiedlich gekiihlten, konzentrischen Zylindern (Bauart CFDC-2 Abb. 1.10), welche durch
Flutung mit Wasser mit einer diinnen Eisschicht bedeckt werden [Rogers et al., 1988]. Durch
die unterschiedliche Kiihlung der Zylinder bildet sich im Inneren der Kammer ein Tempera-
turgradient aus. Wasserdampf diffundiert vom wérmeren zum kélteren Zylinder, so dass sich
ein Ubersittigter Bereich im Zwischenraum bildet, in welchem Aerosolpartikel aktiviert wer-
den konnen. Die Bauformen von CFDC-1 und CFDC-3 folgen diesem Prinzip der Aktivie-
rung. Es werden lediglich plan-parallele Platten anstelle der konzentrischen Zylinder genutzt.

Des Weiteren variiert die Orientierung der Platten. Horizontal orientierte Platten werden z. B.
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von Kanji und Abbatt benutzt, wahrend vertikal orientierte Platten z. B. bei Stetzer et al. be-
nutzt werden ([Kanji und Abbatt, 2009] und [Stetzer et al., 2008]).

Der derzeit einzige, kommerzielle Eiskeimzdhler SPIN (engl. ,, spectrometer for ice nuclei*)
von Droplet Measurement Technologies Inc. ist ebenfalls eine CFDC(-3) mit plan-parallelen
Platten in vertikaler Anordnung [Garimella et al., 2016]. Die Grundlagen dieses Gerites beru-
hen auf ZINC (engl. ,, Zurich ice nucleation chamber ) [Stetzer et al., 2008] und der portablen
Version PINC (engl. ,, portable ice nucleation chamber ‘) [Chou et al., 2011], welche an der
Eidgenossische Technische Hochschule in Ziirich entwickelt wurde.

Neben den Methoden mit einer Wachstumskammer kénnen INP auch mit Kamera- und Mi-
kroskopmethoden untersucht werden. Beispielsweise konnen in Wasser geldste INP tropf-
chenweise auf Oberflachen aufgebracht werden, welche gekiihlt werden kdnnen und die INP
so im Immersionsmode aktivieren. Die Anderung der Reflektivitit oder der Lichtdurchlissig-
keit weisen auf durchfrierende Tropfchen hin (z. B. nach [Murray et al., 2010]).

Im Depositionsmode koénnen INP auf einem Probentrdger in Diffussionskammern aktiviert
werden, wie es u. a. bei FRIDGE (engl. ,, Frankfurt Ice nuclei Deposition Freezing Experi-
ment ) der Fall ist [Schrod et al., 2016]. Die Aerosolproben werden dabei auf Siliziumwafer
gesammelt und in einer Vakuumdiffusionskammer aktiviert. Eine Detektierung erfolgt hierbei
durch eine CCD-Kamera sowie einer automatisierte Software zum Zihlen der Resultate. Im
weiteren ist es moglich die Probentrdger zusétzlich im Elektronenmikroskop zu untersuchen.
Eine weitere Methode um Eiskeimstudien zu betreiben sind klassische Wolken-Expansions-
Kammern, welche erste Experimente schon in den 1940er Jahren zulieBen [DeMott et al.,
2011]. Auch konnen mit Windtunnel [Diehl et al., 2014] oder EDB (engl. ,, electrodynamic
balance*) [Hoffmann et al., 2013] fiir geladene Tropfen Studien iiber Eisnukleation durchge-
filhrt werden. In diesen Féllen wird das Frieren ebenfalls durch eine CCD-Kammera detek-
tiert.

Viele der eingesetzten Techniken zeigen selbst bei Parallelmessungen eines Referenzstoffes
deutliche Unterschiede in Anzahlkonzentration der aktivierten INP (u. a. [Hiranuma et al.,
2015]). Da derzeit lediglich ein Gerédt kommerziell erhiltlich ist, welches Anzahlkonzentratio-
nen von INP ermitteln kann und die Anschaffung des Gerites mit erheblichen Kosten verbun-
den ist, ist die Anschaffung eines solchen Gerétes nicht immer mdglich. Zudem bringt Spin
ebenfalls einige Messunsicherheiten mit [Garimella et al., 2016]. Einige Universititen und
Forschungseinrichtungen entwickelten deshalb eigene Messinstrumente und Methoden, um

ihren Beitrag zum besseren Verstdndnis iiber INP zu leisten.
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So auch die Johann Wolfgang Goethe-Universitét in Frankfurt am Main, an welcher u. a. der
Eiskeimzédhler FINCH entwickelt wurde. Mit FINCH soll es moglich sein, Anzahlkonzentrati-
onen von Eiskeimen in-situ zu messen. Allerdings zeigte sich, dass reproduzierbare Messun-
gen schwer oder gar nicht mdglich waren. Durch Fehlzédhlungen, Probleme in der Datenauf-
nahme und Verarbeitung war es nicht moglich gezielte Messphasen nachzuvollziehen. Weiter
waren eine Vielzahl von technischer Hiirden die Ursache dafiir, dass das komplette System in
Frage gestellt wurde. Um diese Problemen zu beheben wurde im Rahmen dieser Arbeit grund-
legende Anderungen im Aufbau von FINCH und der Optik durchgefiihrt sowie die elektrische

Signalverarbeitung und die Auswertesoftware ersetzt.

In dieser Arbeit wird anschliefend an diese Einfithrung in einer detaillierten Methodenbe-
schreibung das Messgeriit und die gemachten Anderungen erliutert. Kapitel 3 und 4 befassen
sich mit den Ergebnissen der ersten Messungen und Charakterisierungen des neuen Systems,
wihrend in Kapitel 5 erste Anwendungen von FINCH und F-OPS in Labor und Feldexperi-

ment priasentiert werden.
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2 Methoden

Die beiden zentralen Geriteteile des Eiskeimzéihlers FINCH sind die Wachstumskammer und
die FINCH-Optik als optisches Messgerit. In diesem Kapitel wird im Rahmen einer ausfiihrli-
chen Methodenbeschreibung auf den Aufbau, die Funktionsweise und die im Zuge dieser Ar-
beit vorgenommenen Anderungen an der Wachstumskammer und an Optik eingegangen. Wei-
ter folgt am Ende des Kapitels ein Beschreibung der genutzten Versuchsaufbauten.

Grundlage fiir eine Aktivierung der Aerosolpartikel in der Wachstumskammer ist die Mi-
schung von Luftfliissen unterschiedlicher Sattigung und Temperatur. Auch dieses soll im wei-
teren ndher behandelt werden.

Die bisherige Beschreibung von FINCH ist in [Bundke, 2008] nachzulesen.

2.1 Aufbau FINCH

FINCH ist in einem HALO-Rack fiir Flugzeugmessungen aufgebaut (Abb. 2.1). Die zentrale
Wachstumskammer besteht aus einem konisch zulaufendem Edelstahlrohr mit einer Lénge
von 80 cm und einem Innendurchmesser von 8,5 cm.
Zur Kiihlung der Kammer wurde Kupferrohr spiralfor-
mig an die Aullenwand der Kammer geldtet, durch wel-
ches Ethanol (oder Silicondl fiir den Betrieb im Flug-
zeug) als Kiihlmittel flieBt. Als Kiihler kommt eine in
Reihe geschaltete Batterie aus sechs Stirlingkiihlern
(SC-TD08 80W Stirling Cooler der Firma Twinbird)
zum Einsatz, welche iiber Aluminium-Wairmetauscher
das Kiihlmittel und somit die Kammer abkiihlen.
Ebenfalls im Rack verbaut sind zwei weitere, identische
Stirlingkiihler, welche fiir die Kiihlung der Luftstrome
benutzt werden. Kammer und Wirmetauscher sowie Zu-
und Ableitungen sind mit AEROFLEX-Dammmaterial
geddmmt.

Die Datenerfassung und Steuerung des Gerites erfolgt

iiber ein NI ¢cRIO 9014 der Firma National Instruments,

welcher uber Ethernet mit einem ebenfalls im Rack ver-

Abbildung 2.1: Konstruktions- bauten PC verbunden ist.
zeichnug des Eiskeimszdhlers
FINCH im HALO-Rack.
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Abbildung 2.2: Schematischer Aufbau von FINCH mit Anordnung der Sensorik und Flussldu-
fen im "closed loop"- (a) und Druckluftbetrieb (b).

Die Steuerung der Luftstrome wird iiber eine Pumpe der Firma Vaccubrand und Massen-
durchflussregler (engl.: ,, Mass-Flow-Controller (MFC)) der Firma Bronkhorst gewéhrleis-
tet.

Abbildung 2.2 zeigt den schematischen Aufbau von FINCH. Die Luftstrome kénnen mit zwei
Varianten betrieben werden: Die vier fiir die Mischung notwendigen Luftstréme, Aerosolpro-
benfluss (Qa), kalter Fluss (Qc), feuchter Fluss (Owm) und warmer Fluss (Qw) konnen entweder
iiber ein ,,closed loop*“-System (Abb. 2.2a) oder mittels einer externen Druckluftleitung (Abb.
2.2b) erzeugt werden.

Im ,,closed loop*“-System wird durch die Pumpe ein Kreislauf aufrecht erhalten, in welchem
die Fliisse Qc, Om und Qw geregelt durch die MFC nach einem Kammerdurchgang getrocknet
und gefiltert werden und dann wieder dem System zu Verfiigung stehen. Ein weiterer MFC
wird dazu benutzt, einen gewdhlten Fluss aus dem System heraus zu lassen. Durch das Prinzip
der Massenerhaltung ldsst sich somit ein Aerosolprobenfluss am Einlass erzeugen.

Im Druckluftbetrieb werden die MFCs von Oc, Ou und Ow mit einer externen Druckluftquelle

betrieben. In Flussrichtung hinter Kammer und FINCH-Optik wird ein weiterer MFC einge-
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setzt, welcher mit der Summe aus den Fliissen QOc, Ov und Qw und dem gewiinschten Aerosol-
probenfluss angesteuert wird. Auf diese Weise wird der gesamten Fluss tliber die Pumpe abge-
saugt.

Im Betrieb bieten beide Varianten Vor- und Nachteile. Es hat sich gezeigt, dass gerade fiir ldn-
gere Regelphasen oder bei einer Kopplung mit nachgeschalteten Gerdten (z. B. einem Impak-
tor genauer einem CVI (engl.: ,, counterflow virtual impactor )), die Versorgung mit externer
Druckluft stabiler lauft. Weiter ldsst sich die Druckluft z. B. in einem Laborexperiment effek-
tiver trocknen, da ein zusétzlicher Trockner vor das Gerit gebaut werden kann. Der Betrieb in
einem ,,closed loop* bietet sich vor allem aus Griinden des Platzmangels an oder bei Feldmes-
sungen bei denen keine Druckluftversorgung zur Verfiigung steht. Im Rahmen dieser Arbeit
wurde FINCH ausschlieBlich mit Druckluft betrieben.

Der Stromungsverlauf aller Fliisse vor dem Einlass der Wachstumskammer ist bei beiden Va-
rianten gleich.

Der Aerosolprobenfluss (in der Abbildung 2.2 orange dargestellt) ist liber einen Aluminium-
Wiérmetauscher mit einem Kiihler verbunden, wodurch dieser bereits vorgekiihlt werden
kann. Dieser Wiarmetauscher ist direkt iiber ein T-Stiick mit der Kammer verbunden, womit
von Einlass-Wirmetauscher bis zur Kammer nur ca. 10 cm Abstand sind. Der Warmetauscher
(sog. Kiihlkopf) fiir den Aerosolprobenfluss ist mit in Flussrichtung gefrésten Kiihlrippen ver-
sehen (Abbildung 2.3a), um Partikelverluste beim Durchgang durch den Wérmetauscher zu
verringern.

Der partikelfreie kalte Fluss Oc wird wie Oa durch eine Kombination aus Wérmetauscher und
Kiihler gekiihlt. Hierbei wird jedoch eine Anordnung aus rechteckigen Kiihlelementen ge-
nutzt, um die Oberfliche und dadurch die Kiihlleistung zu maximieren (Abb. 2.3b).

Der Vollstindigkeit halber ist auf Abbildung 2.3 auch die Bauform der Warmetauscher fiir die
Kammerkiihlung gezeigt (c¢). Hier wird die Kiihlfliissigkeit in einer gewundenen Kammer
durch den Wirmetauscher geleitet, wobei alle Kiihler bzw. Warmetauscher hintereinander in

Reihe geschaltet sind.
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Kaltkihlkop

Aerosolkihlkopf Kammerkihlkopf

Bohrungen fur

Dichtungsringe Einschrauber

Verschraubungen

Deckel

i Swagelok®-
Einschrauber

£mim
|

155 mm

37,7 mm \

Stromungskanal JKalter Bereich®

I

1143 mm e Flussrichtung Luft

Flussrichtung Kahlmittel

Abbildung 2.3: Bauformen der Wdrmetauscher fiir den Aerosolfluss (a), kalten Fluss (b) und
fiir das Kiihlmittel zur Kammerkiihlung (c). Die gelben Pfeile deuten die Flussrichtung des

Kiihlmittels an, blaue Pfeile den Lufistrom. Bild (d) zeigt beispielhaft die Verbindung zwi-
schen Kiihlkopf und Stirling-Kiihler. Teilweise nach [Twinbird, 2012].

Alle Warmetauscher wurden so gefertigt, dass sie iiber den etwa 7 mm breiten ,,kalten Be-
reich® der Stirling-Kiihler geschoben werden konnen (Abb. 2.3d). Die Kiihler fiir O und QOc
wurden mit dem Wiarmetauscher nach unten in das Rack verbaut.

Die Verrohrung bis zum Einlass des Aerosol-Wéarmetauschers, sowie die Zuleitungen von Qa
und Qc bestehen aus 6mm-Edelstahlrohr und Swagelok-Verschraubungen.

Owm und Qw werden durch eine gemeinsame Zuleitung zum Aerosolfluss geleitet, wobei beide
antiproportional zueinander angesteuert werden. So ist beispielsweise der feuchte Fluss maxi-
mal, wenn der warme Fluss aus ist. Die Summe beider Fliisse wird stets auf einem konstanten

Wert geregelt.
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Baulicher Unterschied zwischen dem warmen und dem feuchtem Fluss ist ein Wasserbad, ge-
fiillt mit destilliertem Wasser (im Schaubild 2.2 engl. ,, humidifier “ genannt), durch welchen
Ow gefiihrt und befeuchtet wird. In der Abbildung 2.2 kann man diesen Stromungsverlauf des
gemeinsamen Flusses in griin-roter Markierung sehen. Es folgt noch ein Partikelfilter um Ver-
unreinigungen aus dem Wasserbad oder der Verrohrung auszuschlieBen. Zusédtzlich wurden
zudem Riickschlagventile vor den MFCs eingebaut.

Vor dem Einlass in die Wachstumskammer, der ebenfalls {iber ein T-Stiick erfolgt, wird der
Fluss aus Ou und Qw mit dem Aerosolprobenfluss zusammen gebracht. Im Folgenden be-

kommt dieser nun aus drei Komponenten bestehende Fluss die Bezeichnung Qawwm.

1 - Anschluss Kuhlkopt Q.
2 —Anschluss HYT T,

3 — Anschluss Q_

4 — Einlass Q,,,,

5 — Anschluss pt100 T,

6 — Zuleitung Q.,,..,

7 = Zuleitung Q,

8 — Kammerverschraubung

Abbildung 2.4: Technische Zeichnung des Kammerdeckels mit Einldissen fiir Qawm und Qc.
Gezeigt ist ein Querschnitt sowie eine Seitenansicht mit Beschriftungen der wichtigsten Ele-
mente.Der Anschluss fiir Qwv wiirde an der markierten Stelle aus der Bildebene herausragen.

Der Deckel zur Kammer und auch die Einlasséffnungen fiir Qawm und Qc sind aus Polyoxy-
methylen (POM) gefertigt, wodurch u. a. die Fliisse voneinander thermisch getrennt werden
sollen. In der Mitte des runden Deckels wird Qawwm eingeleitet (Abb. 2.4). Hinzu kommt der
etwas seitlich versetzte Anschluss fiir den kalten Fluss, welcher durch eine weitere POM-R6h-
re zundchst vom Qawwm getrennt ist. Die Mischung beider Fliisse beginnt 5 cm unter dem De-
ckelrand, wo die mechanische Trennung der Fliisse endet.

In Abbildung 2.5 ist die Lage der Sensorik im System skizziert. Zur Temperaturbestimmung
sind jeweils zwei Pt100-Sensoren an der Kammer-AuBenwand ( Tupper wait Und Tiower wail) Und zen-
tral im Luftstrom in der Kammer (7 upper chamber UNd Tiower chamber) angebracht. Weitere Pt100-Sen-
soren befinden sich an den Warmetauschern der oberen Kiihler (7cp cois und 7cp acrosol) SOWi€ im
Fluss der ,kalten Luft (Teow fiow). Zwei digitale HY GROCHIP® HY T-Sensoren, verbaut in der
Einlassleitung (7 und rH,) sowie direkt vor der Kammer (7awm und #Hawwm), geben Tempera-

tur und relative Luftfeuchtigkeit an.
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Uber einen piezoresistiven Drucktransmitter der Serie 21 MC von Keller (Abb 2.5x) wird der
Kammerdruck und der in Flussrichtung vor den MFCs herrschende Druck (Abb 2.5y) ermit-
telt. Ein in der Einlassleitung verbauter Honeywell Differenzdrucksensor liefert einen Wert

proportional zur Flussgeschwin-

digkeit im Rohr (Abb 2.5z).

cooler |-.-X|
ml n? Der aktuelle Aufbau von FINCH

enthilt u. a. folgende Abweichun-

=i | romidine  VEC } gen zum Aufbau beschrieben in

[Bunde et al., 2008]:

b cooler

Im Zuge des Umbaues fiir Flug-

.3

zeugmessungen wurde die Kam-

HYT-Sensoren mer von ehemals 115 cm auf 80
a TaIH,
b T Ha cm verklirzt, die Fliisse verringert
Pt100-Sensoren sowie die Kiihlung mit einem
1 Teconeomn Kompressor durch die Stirling-
2 Thum/mfler p g
3 Teocow Kiihler ersetzt. Im urspriinglichen
4 T

cold flow . . .
5 T Design wurde weiter ein Fluss we-
6 T . .

Jower wall niger (es fehlte der Ow) eingesetzt,
7 Tupper chamber
8 T iverchamber welcher aber zur Aufrechterhal-
Drucksensoren tung der Temperatur notwendig
X Differenzdruck Einlassleitung
y  Vordruck MFC ist. Auflerdem wurde noch ein

' z Kammerdruck

' Sheath-flow in der Kammer be-

) nutzt, auf welchen aktuell verzich-
Abbildung 2.5: Aufbau von FINCH nach Abb. 2.2 mit

gesonderter Erlduterung der verbauten Sensorik. tet wird.

Auch der festintegrierte ,, Virtual
Impactor”, um grof3e Partikel zu separieren, ist nicht mehr im aktuellen Design vorgesehen.
Die Sensorik wurde komplett liberarbeitet und anstelle der benutzten Taupunktspiegel werden
nun digitale Feuchtesensoren benutzt.
Um die Kiithlung der Kammerwand im oberen und unteren Bereich einheitlich zu halten, kann
die Durchflussmenge des Kiihlmittels iiber Ventile verdndert werden. Auch dieses war im ur-

spriinglichen FINCH-Aufbau noch nicht vorgesehen.
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2.2 Mischprinzip

In der FINCH-Kammer werden Luftstrome definiert miteinander gemischt, um so eine ge-
wiinschte Zieltemperatur und eine Zielséttigung in der Kammer zu erhalten. Auf diese Weise
konnen zwei (oder mehrere) vorher ungesittigte Luftstrome bei Mischung eine (Uber-)Stti-
gung erreichen. Die bendtigten Temperaturen sowie die Feuchte werden in FINCH dabei ge-
zielt iiber PID-Regler (von engl. ,, proportional—integral—derivative controller *“) angesteuert.
Die Abbildung 2.6 zeigt die Kurven des Sattigungsdampfdrucks iiber einer Eis- und Wasser-
oberfldche und zwei exemplarische Mischungsbeispiele, wobei die blaue Linie die Mischung
von zwei (eis-)gesattigten Luftpaketen und die griine Linie die Mischung eines geséttigten

und eines ungesittigten Luftpaketes widerspiegelt.

10
g — — —  Sattigungsdampfdruck Wasser ;‘
Q. 84 | —— Sattigungsdampidruck Eis /)
= ——=—— Dampfdruck bei Mischluft /J’
S ——e—— Dampfdruck bei Mischluft Pl
S 61 /_./ e
o
= Y
-U ,.'.
a4 / 7/
g /S 7
= 7
= /e
3] 2 4 YV
_
0 — I- = .I_ = -\- : T T T T T T T

-45 -4 35 -30 -25 -20 -15 -10 -5 0 5 10
Temperatur [°C]

Abbildung 2.6: Kurven des Sdttigungsdampfdruckes iiber der Eis-
und Wasseroberfliche. Dargestellt ist weiter der Mischungsdampy-
druck fiir zwei Beispiele. Mit leichten Anderungen nach [Nillius,
2008].

In diesem Beispiel ist es so mdglich durch die Mischung einer ungeséttigten Luftmasse bei
5 °C und einer eisgesattigten Luftmasse von -20 °C (griine Endpunkte) entlang der griinen Li-
nie Bereiche der Eis- aber auch Wasseriibersittigung zu erreichen. Allgemein gesagt, lasst
sich entlang dieser Mischungslinien der aktuelle Dampfdruck entnehmen, welcher lediglich
vom Mischungsverhéltnis der beiden urspriinglichen Luftstrome abhéngig ist.

Genauso wie fiir die Mischung von zwei Luftmassen, ldsst sich auch die Mischung von meh-
reren Luftstromen bestimmen. Die Mischungstemperatur (7wix) und der Dampfdruck (pisx) ei-
ner Mischung von unterschiedlichen Flussraten Q; sind durch folgende Gleichungen beschrie-

ben [Stocker, 2010]:
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Z 0T, Zl O, p;

TMix = und pMix = n

0, 2.0,

i=1 i=1

2.1

wobei:

O Flussrate [L min™],
T; Temperatur [K] und
pi Dampfdruck [hPa] der jeweiligen Fliisse sind.

Durch gezielte Wahl der Flussraten, Temperaturen und Dampfdriicke ist es demnach mdglich
in FINCH unterschiedliche Ubersittigungsbereiche und Temperaturen anzusteuern.
Aus den Werten des Wasserdampfdruckes pwix und dem Sattigungsdampfdruck ps bei der zu-

gehorigen Temperatur Twix 1dsst sich das Séttigungsverhiltnis der Mischung ermitteln:

p Mix

Syp=— P
M ps(TMix)

2.2

Um den Sittigungsdampfdruck ps zu berechnen wird die Goff-Gratch-Gleichung® in ihren
Formen fiir die Sattigung iiber der Wasser (ps w)- und Eisoberfliche (ps .is) benutzt (siche Glei-
chung I1.4 und IL.5 im Anhang II). Alle in dieser Arbeit benutzten Sattigungsverhéltnisse be-
ziehen sich immer auf die Eisoberfldche.

Der Flussverlauf in FINCH setzt sich aus vier Komponenten zusammen (vgl. Kapitel 2.1).

Diese sind:
Oa Aerosolprobenfluss [L min™],
Oc kalter Fluss [L min™],
Om feuchter Fluss [L min™'] und
Ow warmer Fluss [L min™].

3 Dbenannt nach J. A. Goff und S. Gratch, welche eine erste Variante der Gleichung 1942 auf dem ,,52nd annual
meeting of the American Society of Heating and Ventilating Engineers“ in New York présentierten.
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Da Qa, Ow und Qwm bereits gemischt iiber eine gemeinsame Leitung in die Kammer geleitet
werden, wird im Regelfall die Mischung in der Kammer iiber Qawm und Qc herbeigefiihrt. Es
ist allerdings mdoglich {iber einen rechnerischen, weiteren Ansatz auch eine Mischung aller

vier Komponenten durchzufiihren. Im folgenden sind beide Fille besprochen.

2.2.1 Mischung der Fliisse Qawm und Qc
Im Falle der Mischung der Fliisse Qawm und QOc reduzieren sich die Gleichungen 2.1 auf fol-

gende Form:

_ Onwn T awntOc T

T = _QAWM'pAWM+Qc'pc
Mix Oawmt0c

und P O awm*0c =

Im Messablauf werden die Fliisse Q;, die Zieltemperatur Twvix, die Zielsittigung Swix, und die
Temperatur des QOawm (Tawnm) vorgegeben. Das heilit, dass der Kiihler fiir Qa so lange kiihlt,
bis die Zieltemperatur Tawm erreicht ist, was liber den HY T-Sensor iiberpriift wird. Im Regel-
prozess wird diese Temperatur gehalten.

Durch Umstellen der Gleichung 2.3 fiir Twix ldsst sich weiter ein Wert flir Tcold fiow €rmitteln:

T _(QAWM"‘QC)'TMix_QA'TA
cold flow — Q
C
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Die Kiihlung des kalten Flusses wird so geregelt, dass Tcod fiow (gemessen durch einen Pt100-
Sensor) erreicht und gehalten wird. Wenn beide Fliisse (Qawm und Qc) die Zieltemperaturen
erreicht haben, kann auch die Zieltemperatur 7vix in der Kammer oben erreicht werden.

Die Zielfeuchtigkeit Swix wird nun {iber Gleichung 2.2 berechnet, wobei eine vorherige Um-
rechnung in den Wasserdampfpartialdruck erfolgt (siche Anhang II). Der Wert fiir pawm wird
ebenfalls aus dem HYT-Sensor (iiber rHawwm) geliefert. Im Gegensatz dazu wird pc liber eine
Annahme bestimmt, wozu die Feuchtigkeit des kalten Flusses regelmiflig mit einem Tau-
punktspiegel (MBW dewpoint mirror 373) {liberpriift wird. Die Variation der Sattigung erfolgt
(bei konstanter Temperatur) durch Andern des feuchten Flusses (Qw), welcher direkten Ein-
fluss auf den HYT-Sensor des AWM-Flusses hat.

Zusammengefasst ergeben sich die Anfangsbedingungen, Annahmen und Rechnungen fiir die

Mischung der beiden Fliisse wie in Tabelle 2.1 gezeigt.
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Tabelle 2.1: Uberblick iiber die Soll- und Ist-Werte einer Mischung aus dem Q. und Qc zum
Erreichen der Zieltemperatur und Zielfeuchte.

Variable Qawm Oc Oswum + Qc

T; Soll: Anfangsbedingung Soll: Gleichung 2.4
Ist: HYT-Sensor (b) Ist: pt100-Sensor (4)
wird tiber Tawm geregelt wird geregelt

Di Soll: - Soll: -
Ist: HYT-Sensor (b) Ist: Annahme*
wird tiber Ou geregelt

0O: Soll: Anfangsbedingung Soll: Anfangsbedingung
Ist: MFC Ist: MFC

Twix Soll: Anfangsbedingung
Ist: pt100-Sensor
Regelung tiber Kombi-
nation der Variablen

Smiix Soll: Anfangsbedingung
Ist: Gleichung 2.2
Regelung iiber Kombi-
nation der Variablen

* Uberpriifung durch externen Taupunktspiegel.
Die Nummerierung der Sensoren folgt Abb. 2.5.

Zum besseren Verstidndnis soll an dieser Stelle eine Beispielrechnung die Mischungsrechnung
in der Kammer erldutern. Die Zieltemperatur soll 7uvix = -15 °C betragen und das gewiinschte
Sattigungsverhéltnis Svix = 1,1 {iber der Eisoberflache. Als Anfangsbedingungen werden 7 awwm
= 0 °C und die Fliisse Qawm = 3 L min (Qaww setzt sich wie bereits erwdhnt aus Qs =2 L
min”' und Ow + Ou = 1 L min" zusammen) und Qc = 4 L min™ festgelegt. Durch Gleichung
2.3 ergibt sich flir 7coa niow €in Wert von -26,25 °C, welcher nun vom System angesteuert wird.
Um das Sittigungsverhdltnis anzusteuern fehlt noch die Restfeuchte des Oc, welche mit dem
Taupunktspiegel bestimmt werden kann (vgl. dazu Kapitel 4.4). Die AWM-Feuchte wird im
System gemessen und dient als Prozessvariable fiir die Regelung des feuchten Flusses.

Das Sattigungsverhéltnis Swix bezieht sich auf die errechnete Ist-Mischtemperatur 7wix. Es gilt

demnach:

SMix:SMix(TMix) . 2.5

Allerdings konnen Unsicherheiten in der Temperaturmessung der Fliisse den Wert von Twix

beeinflussen. Aus diesem Grund kann wahlweise auch die gemessene Temperatur in der Kam-
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mer als Referenz fiir den Sattigungsdampfdruck gewéhlt werden. Dabei werden folgende Va-

riablen fiir das Sittigungsverhéltnis definiert:

p Mix
A) upper S upper ( r upperchamber) - ( T )
p s upper chamber
und
Pwmix
Slower - Slower ( Tlower chamber) - ( T
S

lower chamber )

2.6

2.7

Die engl. Begriffe folgen dabei der Position des jeweiligen Pt100-Sensors in der Kammer,

nidmlich im oberen (,, upper chamber *“) bzw. unteren (,, lower chamber “) Bereich der Kammer

(vgl. Abb.2.5).

2.2.2 Mischung aller vier Fliisse

Ein weiterer Betriebsmodus von FINCH lésst eine Berechnung der Zielséttigung und Zieltem-

peratur tliber alle vier Fliisse zu. Da Temperatur und Feuchte nicht von allen Fliissen gemessen

werden konnen, miissen in diesem Fall weitere Annahmen getroffen werden, um das Mi-

Qu (Tyy Py) o (T P
N J
Y
Quit (T Prss) (7.5 py)
N J
Y
QAWM (T-A\/\/M*’ 'OA\/VM) (?c*’ pc)
. J
Y
QMix (TMix’ pMix)

Abbildung 2.7: Schematische Mischung aller vier
Fliisse. Die grau markierten Fliisse lassen sich ein-

stellen, wihrend schwarz dargestellte Fliisse bereits

aufsummiert sind. orangefarbene Variablen konnen
im System geregelt werden, hellblaue basieren hin-
gegen auf dem vorherigen Mischungsschritt. Die
tiberstrichenen Variablen stellen die Zielwerte dar:
Fiir Variablen, die mit Stern gekennzeichnet sind,
konnen Korrekturen angegeben werden.

schungsverhalten in der Kammer zu
simulieren.

Rechnerisch verdndert sich der Ab-
lauf nur minimal. Grundlage hierfiir
ist auch die Mischgleichung nach 2.1,
wobei diese in drei Schritten zum
Einsatz kommt. Die Aufteilung in
drei Schritte ermdglicht das Einbrin-
gen von Temperaturkorrekturen um
ggf. den Einfluss der Kammerwand
auf die Flusstemperatur zu berlick-
sichtigen. Abbildung 2.7 vereinfacht
die drei Mischvorginge und die resul-
tierenden Fliisse. Auch hierbei wer-

den zundchst die Zielwerte festgelegt
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(Tawm, Swmix Uber pmix und Teod fiow (dieser wird auf der Abbildung der mit 7¢ bezeichnet)) und
die Fliisse gewihlt (Abb. 2.7 grau markiert).

Die Mischung wird in drei Stufen durchgefiihrt:

1. Aus Qw und QOu wird ein Mischfluss mit zugehdriger Feuchte und Temperatur {iber Glei-
chung 2.1 errechnet.

2. Der Qwwm wird im néchsten Schritt mit dem Aerosolprobenfluss zum Qawm gemischt. Auch
diese Rechnung ldsst sich iiber Gleichung 2.1 fiir Temperatur und Feuchte nachvollziehen.
Der Dampdruck pww lisst sich durch Andern des Mengenverhiltnisses zwischen Oy und QOw
und die Temperatur 7 durch einen Kiihler regeln.

3. Oawm und QOc (vgl. Kapitel 2.2.1) werden gemischt. Die Variablen 7. und pvix werden in-
direkt durch den vorherigen Schritt beeinflusst, wéhrend 7%oq fiow auch direkt durch einen Kiih-
ler geregelt werden kann. Fiir die Variablen T4, Tcold flow Und Tawm sind zudem Temperaturkor-
rekturen moglich.

Tabelle 2.2 gibt einen Uberblick iiber die Anfangsbedingungen bei einer Mischungsrechnung

mit allen vier Fliissen im System.

Tabelle 2.2: Uberblick iiber die Soll- und Ist-Werte einer Mischung aus den vier einzelnen
Fliissen zum Erreichen der Zieltemperatur und Zielfeuchte.

Variable Oa Oc Om Ow

T: Soll: - Soll: Gleichung Soll: - Soll: -
Ist: Annahme oder 2.3 Ist: Annahme Ist: Annahme oder
HYT-Sensor (a) Ist: Annahme oder Pt100-Sen- Pt100-Sensor (2)
mit Korrektur*® oder Pt100-Sen- sor (2)

sor (4)

Di Soll: - Soll: - Soll: - Soll: -
Ist: Annahme Ist: Annahme Ist: Annahme Ist: Annahme

0; Soll: Anfangs- Soll: Anfangs-  Soll: Anfangs-  Soll: Anfangsbedin-
bedingung bedingung bedingung gung
Ist: MFC Ist: MFC Ist: MFC Ist: MFC

* Der HY T-Sensor ist vor dem Kiihler verbaut, so dass die Abkiihlung und und evtl. Anderung der
Feuchte beriicksichtigt werden muss.
Die Nummerierung der Sensoren folgt Abb. 2.5.

Fiir die Mischung aus vier Fliissen ist es einerseits moglich eine Berechnung aufgrund von
Messwerten zu machen. Andererseits kann die Berechnung der Mischung auch rein auf An-
nahmen basieren, um evtl. Abweichungen der Sensorik vom realen Wert auszugleichen. Dies

wird notig, da aus Platzgriinden nicht iiberall Sensoren verbaut werden konnten, wo sie ge-
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braucht werden. AuBBerdem kann es zu Fehleinschédtzungen (z. B. durch ungeniigende Lage im
Fluss) der Sensoren kommen, welche so korrigiert werden kdnnen.
Fiir das Séattigungsverhiltnis lassen sich durch die oben getroffenen Aussagen einer rein auf

Annahmen basierenden Messung folgende Variablen definieren:

pMixtheo
Su ea:Su ea(Tu er)zi 28
th th PP ! (Tupper)
und
pMixtheo
) _ Pue 2.
Sltheo Sltheo ( TZOW”) ps( Tlower) ’ 9

wobei diese sich wieder auf die Kammertemperaturen fiir den Séttigungsdampfdruck bezie-

hen.

Eine Kombination der Methoden ist auch mdglich. So ist mdglich anstelle der Annahmen
auch die Sensoren teils oder komplett eingehen zu lassen. Ein Beispiel wére dabei der Betrieb
mit zwei Fliissen aber einer festen Annahme des Wasserdampfpartialdruckes von Qw.

Fiir beide Mischvarianten gilt auerdem, dass die Wandtemperatur der Kammer gleich der
Zieltemperatur gesetzt wird. Dies soll ermoglichen, dass die Fliisse im Mischbereich mit der
Kammer im thermodynamischen Gleichgewicht sind und es nicht zu (signifikantem) Einfluss

der Wand auf die Luftstrome kommt.

2.3 Software FINCH

Die Steuerungssoftware fiir FINCH wurde im Rahmen dieser Arbeit neu geschrieben. Dazu
kam das grafische Programmiersystem LabVIEW der Firma ,,National Instruments* zum Ein-
satz, welches eine schnelle und einfache Integration der Hardware zuldsst. Eine grundlegende
Anderung der vorherigen Software wurde nétig, da u. a. eine Wechselwirkung zwischen der
Regelung der FINCH-Kammer und dem Auslesen der FINCH-Optik nicht auszuschlieBen
war. Die Aerosolpartikelkonzentration beeinflusste beispielsweise die Reaktionszeit der Re-
gelsoftware von FINCH und die Verarbeitungszeit der Partikelsignale, wodurch es u. a. zu In-

konsistenzen im Zdhlvorgang kam.
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Peripheriegerate
(Sensoren, Pumpen, _..)

Analog Input
. Analog Output
i Digital 1/0

_________________________________

Jst-Werte* ermitteln ~Soll-Werte* ~Steuermn” LAufzeichnen®
errechnen

Sensoren Mischungsrechnung| Ubergabe der Speichern aller
MFC Kiihlkopfe S0llwerie® und | Soll- und Ist-Werte
Gerate Fliisse Regelung

\—( Fehlerabfrage {—‘

Abbildung 2.8: Schematischer Ablauf der Softwaresteuerung von FINCH.

Aus diesem Grund wurde die gesamte Optik logisch und technisch ausgelagert (s. Kap. 2.7)
und wird nun auf einer separaten Hardware betrieben. Die bereits zuvor genutzte Hardware
aus cRIO 9014 und PC (s. Kap. 2.1) wird nun mit einer neuen Software ausschlieBlich zur
Steuerung der FINCH-Kammer betrieben.

Das Ansteuern und Auslesen der Peripheriegerite und Sensoren erfolgt (teilweise iiber Relais)
iiber mehrere Analog-Input und -Output Steckmodule im cRIO. Fiir das Auslesen der digita-
len Sensoren ist weiter ein digitales Input/Output-Modul verbaut. Die Kommunikation zwi-
schen PC (mit dem Hauptprogramm) und dem cRIO erfolgt via Ethernet.

Das Hauptprogramm ldsst sich wie in Abbildung 2.8 zu sehen, in vier nacheinander ablaufen-
de Prozesse aufteilen. Am Anfang steht das Auslesen der aktuellen Sensorwerte (und ein Um-
rechnen in gingige Einheiten). Auerdem werden die aktuellen Zustinde von Mass-Flow-
Controllern, Pumpen und Ventilen ermittelt.

Aus diesen ,,Ist-Zustdnden* lassen sich im folgenden Schritt mittels der vorgegebenen Ziel-
werte die ,,Soll-Werte* errechnen. Festgelegte und vordefinierte Werte sind die Fliisse (QOa,

Oc, sowie die Summe aus Qv und Qw), der Wert der Mischtemperatur 7Tawm aus den Fliissen
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O, Om und Qw, die Zielsittigung (Swix) und die Zieltemperatur (7wix). Zielsdttigung und Ziel-
temperatur sind dabei festgelegte Groflen der Mischungsrechnung, welcher an dieser Stelle
durchgefiihrt wird. Aus selbiger Rechnung wird auch ein Wert fiir die Temperatur des kalten
Flusses (Toud fiow) ermittelt (vgl. Kap. 2.2).

Die Sollwerte von Tawm und 7o now Werden in LabVIEW-eigenen Regler-Bausteinen (PID-
Regler) angesteuert, wobei als Prozessvariablen die ,,Ist-Werte* von Tawm und Teow now benutzt
werden. Die Regelgrofen werden direkt an ein Analog-Output-Modul im cRIO gesendet, wel-
che so die Kiihler mehr oder weniger stark kiihlen, bis die Sollwerte erreicht sind. Selbiges
wird fiir den Sollwert der Kammerwand (7 upper wait bBZW. Tiower wan) gemacht, wobei die Zieltem-
peratur Twix auch fiir die Wand tibernommen wird und die Kiihler fiir die Kiihlfliissigkeit da-
mit angesteuert werden.

Ein viertes Regelmodul wird fiir die Zielséttigung bendtigt. Die Prozessvariable berechnet
sich hier direkt aus einer Ist-Mischungsrechnung zum aktuellen Zeitpunkt der gewliinschten
Zielsattigung (Swix oder eine der auf die Kammertemperatur bezogene Grofe (z. B. Supper). Als
Regelgrofle bleibt der feuchte Fluss Ou, welcher so direkt angesteuert wird.

Im Ablaufschema der Software werden nach den Mischungsrechnungen die aktuellen Steuer-
werte (auch aus den Regelprozessen) an den cRIO iibertragen. Ein Vergleich der Soll- und Ist-
werte u. a. von Drucksensoren und Mass-Flow-Controllern liefert eine einfache Fehleranalyse
und Informationen iiber den Vereisungszustand von Einlass und Kammer.

AbschlieBend werden alle relevanten Daten in wiederkehrender Abfolge von 5 Sekunden in
einer ASCII-Datei abgespeichert. Eine genaue Ubersicht iiber alle gespeicherten Werte lisst

sich im Anhang I einsehen.

2.4 Betriebsablauf FINCH

Zum besseren Verstindnis der Abldufe in FINCH sowie der Vor- und Nachbereitungen eines
Experimentes soll in diesem Kapitel der regulidre Betriebsablauf einer Messung mit FINCH
erldutert werden.

Zu Beginn einer Messung mit FINCH muss festgestellt werden, dass es nicht zu Leckagen
oder Verunreinigungen (durch Ablagerungen o. 4.) der Probeluft gekommen ist. Dies ge-
schieht auf zwei Arten: zum einen durch eine Nullfiltermessung im Messbetrieb und zum an-
deren durch einen Drucktest. Der Drucktest ist insbesondere bei Anderungen im System
durchzufiihren. Dies wére u. a. nach Austausch eines Sensors, Nachfiillen des Befeuchters

oder Anbringen der Optik.
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Abbildung 2.9: Evakuieren der Wachstumskammer zur Uberpriifung der Dichtigkeit. Darge-
stellt ist der Kammerdruck (schwarze Linie) sowie als Referenz der MF C-Vordruck in
rot. Wichtige Zeitpunkte sind gestrichelt markiert.

Um den Drucktest durchzufiihren, wird der Einlass zur Kammer verschlossen sowie die
Druckluftzufuhr (im Druckluftbetrieb) abgedreht. Weiter wird die Durchflussmenge des Qa-
MFC maximiert und die Pumpe angestellt.

Abbildung 2.9 zeigt diesen Vorgang als Zeitreihe. Die Kammer evakuiert bis auf einen Wert
von etwa 0,05 bar, welcher zugleich die Nachweisgrenze des benutzen Sensors darstellt. Ers-
te, groBere Leckagen zeigen sich bereits in diesem Arbeitsschritt, da ansonsten dieser Wert
nicht erreicht wird. Nach dem die Kammer evakuiert wurde, wird die Pumpe ausgeschaltet
und mindestens 10 Minuten gewartet. Der Druck in der Kammer sollte in dieser Zeit um we-
niger als 0,05 bar angestiegen sein, wie in Abbildung 2.9 gezeigt. Die Druckdnderung in der
Kammer betrdgt nach 15 Minuten lediglich Ap = 0,02 bar.

Durch den bereits erwdhnten Nullfiltertest konnen Leckage und Verunreinigungen ebenfalls
ausgeschlossen werden. Es ist erforderlich dies auch im weiteren Messbetrieb regelméBig zu
iberpriifen, da es im Laufe der Messung zu Ablagerungen oder temperaturbedingten Undich-

tigkeiten kommen kann (vgl. Kap. 4.3).
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Konnen mit Drucktest und Nullfiltertest die Dichtheit der Kammer bestétigt werden, kann der
Kiihlvorgang gestartet werden. Dazu werden die Zielwerte eingestellt und die Kammer sowie
Oaund Qc auf die gewiinschte Temperatur gekiihlt.

Nach Erreichen der Zieltemperatur (je nach Regelfall Twix oder Tipper) Wird der feuchte Fluss
und damit die Sattigungsregelung gestartet. Dadurch wird verhindert, dass bereits im Kiihl-
vorgang zusétzliche Feuchtigkeit in das System geleitet wird, da die Messdauer im wesentli-
chen durch ein ,Einfrieren” der Warmetauscher begrenzt wird. Des Weiteren wird kein expli-
zites Fluten der Kammer durchgefiihrt, wie es bei CFDCs der Fall ist.

Wihrend der Messung ist es moglich ldngere Zeiten bei konstanter Sattigung und Temperatur
zu messen oder diese zu variieren.

Eine Messung ist zeitlich beschrinkt, da sich Wasserdampf in den Wérmetauschern nieder-
schlédgt, festfriert und diese langsam verschlieft. Durch die Fehlerabfrage in der Software
werden Anderungen in Fluss, Kammerdruck oder Differenzdruck in der Einlassleitung detek-
tiert, so dass auf ein Einfrieren schnell reagiert werden kann. Mit den in den Warmetauschern
angebrachten Heizpatronen werden in diesem Fall die Wéarmetauscher auf 45 °C geheizt und
zusitzlich mit trockener, gefilterter Luft durchgespiilt, um die Feuchtigkeit aus dem System
zu entfernen. Sind die Sensoren wieder auf die Normalwerte zuriick gefallen, wird mindestens
eine weitere halbe Stunde die Temperatur gehalten und weiter mit partikelfreier, trockener
Luft gespiilt, um auch andere Ablagerungen zu entfernen. Gleichzeitig wird die Kammerkiih-
lung ausgestellt und diese somit auf Raumtemperatur gebracht.

Mit dem Autheizvorgang wird weiter verhindert, dass Schmelzwasser aus dem Kammerinne-
ren in die Optik gelangt.

Nach dem Auftauen und dem Autheizprozess kann erneut mit der Kiihlung begonnen werden.

2.5 Aufbau Optik

Die FINCH-Optik nach [Bundke et al., 2010], ist in der Regel direkt unter der Aktivierungs-
kammer an FINCH angeschlossen, kann aber auch separat betrieben werden. Im Rahmen die-
ser Arbeit wurde die Optik fiir die Messung weiter optimiert. Dazu wurden grundlegende me-
chanische und elektrische Anderungen, vorgenommen, welche im Folgenden explizit erldutert
werden.

Das optische Messgerit, welches im folgenden mit FINCH-Optik oder kurz ,,F-OPS* (von
engl. ,, FINCH optical particle sizer ) bezeichnet wird, ist mechanisch so aufgebaut, dass es

direkt iiber eine Kleinflansch-Schnellverbindung (KF25) an die Unterseite der Wachstums-
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Abbildung 2.10: Prinzipskizze des optischen Partikelzdhlers mit optischen, mechani-
schen und elektrischen Bauelementen.

kammer von FINCH angeflanscht werden kann. Dadurch wird die Flugstrecke der aktivierten
und/oder nicht aktivierten Aerosolpartikel zwischen Kammeraustritt und Detektion minimiert.
Abbildung 2.10 zeigt den Aufbau der Optik. Hauptkomponenten des Gerétes sind ein Dioden-
laser (Eigenbau mit PHR-805T-Dioden und Treiber eines STAR405F100 von Roithner Laser-
technik) mit einer Wellenlédnge von 405 nm bei einer Leistung von 100 mW sowie vier Photo-
multiplier. Diese werden zur Unterscheidung fiir die elektrische Weiterverarbeitung von 0 bis
3 (typische LabView-Nummerierung) durchnummeriert. Tabelle 2.3 zeigt alle verbauten Pho-

tomultiplier mit Einsatzart, Typ und Bezeichnung.

Tabelle 2.3: Bezeichnungen der Photomultiplier sowie Einsatzart und Typ.

Kanal Photomultiplier Typ
CHO Polarisationsverhaltnis Hamamatsu H10723-110
CHI1 Polarisationsverhéltnis Hamamatsu H10723-110
CH2 Vorwirtsstreuung Hamamatsu H10723-110

CH3 Fluoreszenz-Signal Hamamatsu H10723-20
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Die Photomultiplier CHO und CH1 sind iiber einen Strahlteilwiirfel in einem Winkel von 115°
zum Laserstrahl angebracht. CH2, der Photomultiplier fiir die Vorwirtsstreuung, ist direkt ne-
ben der Strahlfalle in Vorwirtsrichtung unter einem Winkel von etwa 35° angebracht. Um 90°
von der Strahlrichtung versetzt befindet sich CH3, wobei zusétzlich eine Sammellinse fiir eine
grofere Signalausbeute sorgt.

Die Photomultiplier sind licht- und druckdicht in die Fassung eingeschraubt und je nach
Funktion mit vorgeschalteten Filtern versehen. Bei den Photomultipliern CHO — CH2 wird ein
optischer Bandpassfilter mit einer Zentralwellenldnge von 405 nm benutzt. CH3, ausgelegt fiir
Fluoreszenzmessungen, ist hingegen mit einem Langpassfilter versehen, welcher nur fiir Licht
mit einer Wellenldnge grofer als 450 nm durchléssig ist.

Dem Laser ist ein Verzogerungsplittchen (auch A/4-Pléttchen oder engl. A/4-Retarder genannt)
nachgeschaltet, um zirkular polarisiertes Licht zu erzeugen. Ein weiteres A/4 -Plattchen befin-
det sich vor dem Strahlteilungswiirfel von CHO und CH1.

Elektrisch sind die Kabel zur Signaliibertragung, Ansteuerung und Spannungsversorgung der
einzelnen Photomultiplier mit einer ,,Elektronikbox* verbunden, in welcher durch Drehpoten-
tiometer die Sensitivitdt der Photomultiplier gedndert werden kann (iiber die Verstirkungs-
spannung (Uc), was der Beschleunigungsspannung in den Photomultipliern entspricht). Des
Weiteren werden iiber die Elektronikbox die Signale der vier Photomultiplier zusammen ge-
fiihrt und {iber ein acht-poliges, geschirmtes Kabel zur Ausleseeinheit geleitet. Auch die Span-
nungsversorgung der Photomultiplier erfolgt iiber diese Box. Der Laser wird derzeit iiber ein
separates Netzteil betrieben.

Zu Beachten ist, dass die Detektionseffizienz und somit gerade die untere Detektionsgrenze
der Partikel von den Verstirkungsspannungen abhingig ist. Diese miissen in regelmiBigen

Abstdnden kontrolliert und protokolliert werden (vgl. Kap. 3.1).

Im Vergleich mit [Bundke et al., 2010] wurden grundlegende Anderungen im Aufbau der Op-
tik durchgefiihrt. Im dort beschriebenen Aufbau wurde urspriinglich ein 635 nm Laser und zu-
sétzlich eine UV-LED mit einer Wellenldnge von 365 nm zur Fluoreszenz-Anregung benutzt.
Anstelle der jetzigen Photomultiplier befanden sich in der urspriinglichen Optik Photodioden
zur Detektion der Streulichtsignale, die weniger sensitiv sind. Der Laser war aullerdem iiber
eine Glasfaserkopplung in das Gehéduse der Optik integriert. Auch im Bereich der optischen
Bauelemente finden sich Unterschiede wieder. So wird auf einen zentral im Gehiuse verbau-

ten sphérischen Spiegel als Reflektor fiir Fluoreszenzlichtimpulse verzichtet.
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Die Entwicklung des optischen Partikelzdhlers wurde immer wieder durch technische und vor
allem elektrische (vgl. Kap. 2.8) Einschrinkungen und Probleme beeintrichtigt, welche erst
mit viel Aufwand behoben werden konnten. Kaputtgegangene Photomultiplier mussten ausge-
tauscht werden, konnten infolge eines Wechsels in der Produktpalette der Hersteller nur durch
ein nicht baugleiches Modell ersetzt werden. Dies fiihrte zu grolen Verzogerungen wéhrend
der Charakterisierungsmessungen. Ebenso musste der Laser ersetzt werden, was die Messung
zusétzlich zeitlich verzogerte und die Vergleichbarkeit mit vorherigen Messung zunichte

machte.

2.6 Messgrofien

Durchstromen Aerosolpartikel den F-OPS und damit den Laserstrahl, werden unterschiedliche
Signale von den Photomultipliern detektiert. Aus der Detektion dieser Signale lassen sich vier
Partikeleigenschaften ableiten, die sich teilweise aus dem Signal eines einzelnem Photomulti-
plier und teilweise aus der Kombination dem Vergleich von mehreren Kanélen ergeben. Diese
vier GroBen sind Partikelanzahl, Partikelgrof3e, Fluoreszenz sowie eine Information {iber die

Form des detektierten Partikels.

2.6.1 Partikelanzahl

Die Partikelanzahl ldsst sich prinzipiell aus jedem Photomultiplier auslesen. Dazu werden le-
diglich die aus dem Grundrauschen herausragenden Signalbeitrdge gezihlt. Effektiv wird nur
CH2 benutzt, da hier der groBte Eintrag an Streulicht vorliegt. Die Anzahl der fluoreszieren-
den Partikel (fP) kann aus der Anzahl der Signale in CH3 abgeleitet werden (siche Kap.
2.6.3). Die Software-Losung zum Zdhlen der Partikel wird in Kapitel 2.7 beschrieben.

2.6.2 Partikelgrofle
Die PartikelgrofBe lasst sich aus der Signalamplitude am Photomultiplier ableiten. Nach [Boh-
ren und Huffmann, 1998] ist die Intensitdt der durch Partikel gestreuten Strahlung nach fol-
gender Formel definiert:
2

_ TCQsloD

l i £ 2.10

Wobei
Os der dimensionslose Streukoeffizient,

D, der Durchmesser des Partikels,
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1 die Intensitéit des einfallenden Strahls und

F die vom Streulicht bestrahlte Flache ist.

Daraus ergibt sich ein allgemeine Néherung fiir Partikel mit D, > 1 um zu:

\/YOCDP .

2.11

Die Wurzel der Intensitét des gestreuten Lichtes ist demnach proportional zum Durchmesser

des Partikels. Vereinfacht ldsst sich sagen, dass damit die Partikelgroe direkt aus dem elektri-

schen Signal der Photomultiplier (genauer aus der Wurzel des Signals) ausgelesen werden

kann. Dies wird im Betrieb mit dem Kanal CH2 sowie mit der Summe aus CHO und CH1 ge-

macht, wobei CH2 die bevorzugte Wahl im Rahmen dieser Arbeit war.

2.6.3 Anzahl der fluoreszierenden Partikel
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Abbildung 2.11: Fluoreszenzbereich von Ribo-
flavin in Abhdingigkeit von der Anregungswel-

lenliinge. Mit leichten Anderungen nach
[Pohlker, 2012]

Der Photomultiplier fiir CH3 wird dazu
benutzt, um die Anzahl der fluoreszieren-
den Partikel zu ermitteln. Durch den Laser
angeregt, emittieren fluoreszenzfdhige
Stoffe Licht beim elektronischen Uber-
gang eines angeregten Zustandes in den
Grundzustand. Das emittierte Licht ist in
der Regel energiedrmer und hat damit eine
lingerer Wellenldnge als das zuvor absor-
bierte Licht. Wie in Abb 2.11 [Pohlker,
2012] zu sehen ist, liegt der hier verwen-
dete 405 nm Laser genau im Anregungsbe-

reich von Riboﬂavin (C17H20N40(,).

Durch den Einsatz des optischen Lang-

passfilters (vgl. Abb. 2.10), welchen nur

Wellenlidngen grofer 450 nm passieren konnen, muss ein mit CH3 detektiertes Signal durch

Fluoreszenzprozesse entstanden sein. Das Maximum der Emission von Riboflavin liegt etwa

bei einer Wellenldnge von 520 nm, welche den optischen Filter passieren kann.
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Wird iiber CH3 ein Fluoreszenzsignal aufgezeichnet, so entsteht dies hauptsidchlich aus der
Fluoreszenz von Riboflavin. Da Riboflavin ein Vitamin aus dem B-Komplex ist, kann man es
als einen Marker fiir biologisches Material heranziehen und somit indirekt auf die Anzahl der

biologischen Partikel schliefen.

2.6.4 Form der Partikel

Die Form der Partikel wird aus den Signalen der Photomultiplier CHO und CHI1 abgeleitet.
Das durch das Verzogerungsplittchen zirkularpolarisierte Laserlicht wird an den durch die
Optik stromenden Partikeln gestreut. Beim Durchgang durch das zweite Verzogerungsplétt-
chen wird das Streulicht wieder in linear polarisiertes Licht umgewandelt (2.10). Je nachdem
ob das Licht vorher rechts- oder links-zirkular polarisiert (Prc und Prc) war, wird es im
Strahlteilwiirfel in die beiden orthogonalen Komponenten (vertikal oder horizontal orientiert)
aufgeteilt wird. So kann iiber die zwei Photomultiplier CHO und CHI1 eine Aussage iiber die
Depolarisation des Streulichtes getroffen werden. Dabei ist unter Depolarisation die Anderung
des Polarisationszustandes des Streulichtes zu verstehen.

Eine ausfiihrlich Herleitung des im F-OPS benutzen Polarisationsverhéltnisses ,, P,,/P;; “ ist in
[Hu et al., 2003] und [Bundke et al., 2010] zu lesen. Das Polarisationsverhiltnis ergibt sich

demnach zu:

Pu_Pr~P,_CHO-CHI

= 2.12

wobei das Polarisationsverhiltnis abhdngig von den Anteilen des rechts- bzw. links-zirkularen
Streulichtes ist, was direkt aus den Signalintensitdten der Photomultiplier CHO und CH1 aus-
gelesen werden kann. Mit dem Polarisationsverhiltnis Ps/P); 1dsst somit ein Aussage iiber
die Oberfldchenbeschaffenheit treffen. Laut [Hu et al., 2003] ist damit eine Unterscheidung in
sphirische und asphérischen Partikel moglich, was einen Riickschluss auf Tropfchen oder ge-

wachsenen Eispartikeln zulésst.

Die Abbildung 2.12 zeigt, dass der maximale Unterschied zwischen Eiskristallen (Prismen,
Stdbchen und Agglomerate) und Wassertropfchen (sphirisch) unter einem Streuwinkel von
115° £ 15° zu erwarten ist. Aus diesem Grund ist der Aufbau der Optik so gewéhlt, dass die

Photomultiplier das Streulicht in einem Winkel von 115° detektieren. Das Pas/P1i-Verhiltnis
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Abbildung 2.12: P./P,-Verhdltnisse bei Wassertropfen und ver-
schiedenen Eiskristallformen in Abhdngigkeit des Streuwinkels
[Hu et al., 2003].

ist abhédngig von einer Kalibration fiir Wassertropfchen. Idealsphirische Partikel weisen keine

Depolarisation auf und das Pa/Pii-Verhéltnis wird damit null.

Tabelle 2.4 fasst die Partikeleigenschaften, die aus der Detektion mit den Photomultipliern der
Optik abgeleitet werden konnen, noch einmal zusammen. Aus diesen Eigenschaften ldsst sich
wiederum die Anzahlkonzentrationen der in FINCH aktivierten Partikel (INP) sowie die An-
zahl der biologischen Partikel (fP) sowie der biologischen INP (fINP) ableiten. Dies wird an-
schlieBend in Kap. 2.7 gezeigt.

Tabelle 2.4: Zusammenfassung der ermittelten Partikeleigenschaften aus den Signalen der
Photomultiplier der FINCH-Optik.

Abgeleitete Grofie Kanal
Anzahl CH2; Zéhlen der Signale
Partikelgrofle CH2;iber VI ~D,
Form der Partikel CHO, CH1; iiber Pa/Pi;
Anzahl biologischer Partikel CH3; Zihlen Fluoreszenz-Signale

2.7 Software Optik
Die Softwaresteuerung der FINCH-Optik wurde im Rahmen dieser Arbeit ebenfalls neu pro-

grammiert, wozu wie auch bei der FINCH-Wachstumskammer das grafische Programmiersys-
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Abbildung 2.13: Schematischer Aufbau der neuen Software-Steuerung der FINCH-

Optik.

tem LabVIEW der Firma ,,National Instruments benutzt wurde. LabVIEW bietet sich in die-
sem Fall vor allem durch die einfache Integration der vorhandenen Hardware an, welche
ebenfalls von der Firma ,,National Instruments* bezogen wurde.

Der programmatische Ablauf der neuen Software gliedert sich in Datenaufnahme, Peakdetek-
tion, Analyse und Speichern der Daten (Abb. 2.13). Die Photomultiplier detektieren Licht, das
von den einzelnen Partikeln, die die Optik durchstromen, als Streulicht oder Fluoreszenz ab-
gegeben wird, und geben dieses in Form einer Spannung von 0 bis 5 V aus.

Dieses analoge Voltsignal der Photomultiplier wird {iber die Analog/Digital-Wandler im Mo-
dul NI 9223 des 9074 cRIO digitalisiert. Die Abtastung erfolgt mit einer Rate von 1 MS/s
synchron in jedem der vier Kanile, was einer Abtastung pro Mikroskunde entspricht. Auf die-
se Weise wird ein Datenfeld (Array) mit 4 x 1000 Abtastungen erzeugt, welches iiber Ethernet
zum angeschlossenen PC gestreamt wird. Der Netzwerkstream wirkt an dieser Stelle wie ein
Puffer, um einen Datenverlust zu verhindern. Nach dem Einfiigen eines Elementes in den
Stream wiederholt sich die Datenerfassung und es wird ein nichstes Element hinzugefiigt. Je-
des dieser Elemente enthdlt Datenmaterial von einer Millisekunde Probenzeit fiir jeden der

Kanile.
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Abbildung 2.14: Schematischer Ablauf der einfachen Peakdetektion.

Die weitere Datenverarbeitung des Messprogrammes erfolgt auf dem PC, auf welchem die
einzelnen Signale ermittelt und analysiert werden (Peakdetektion). Um Rechenzeit zu sparen,
wird eine einfache Spitzenwertanalyse durchgefiihrt, mit der durch eine festgelegte Rausch-
grenze und logischen Operatoren ein Maximalwert, eine triviale Breite und ein zeitlicher In-
dexpunkt fiir jeden Spitzenwert ermittelt werden (siche Abb. 2.14).

Sobald ein Messwert den Schwellenwert tibersteigt, wird dieser und der zugehdrige Zeitpunkt
(in Schritten von einer Mikrosekunde) in ein Zwischenarray eingetragen. Mit allen weiteren
Messwerten, die grofler als der Schwellenwert sind, wird ebenso verfahren. Sobald ein folgen-
der Messwert unterhalb der Schwelle liegt, wird aus dem erstellten Zwischenarray der Maxi-
malwert ermittelt und dieser mit dem zugehorigen Indexwert des Zeitschrittes weitergegeben.
Des Weiteren wird iiber die Anzahl der im Zwischenarray erstellten Zeilen die einfache Breite
der Basislinie des Peaks ermittelt, welche ebenfalls in den nichsten Programmteil {ibergeben
wird. Die Breite wird an dieser Stelle genutzt, um Fehlzédhlungen durch nicht deutlich abge-
grenzte Peaks auszuschlieBen. Es konnen mit einer definierten unteren (/) und oberen Brei-
tengrenze (W.) Peaks bestimmter Breiten ausgesondert werden. Auf diese Weise werden Feh-
ler durch nicht exakt abgetastete Spitzenwerte und Fehldeutungen durch zu breite Verteilun-

gen verhindert.
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Diese Spitzenwertermittlung wird fiir alle vier Kanéle parallel ausgefiihrt. Auf eine Kurvenan-
passung der einzelnen Peaks wurde bewusst verzichtet, da die Rechenleistung des Systems fiir
einen solchen Vorgang nicht ausreicht.

Im Programmverlauf schlieBt die ,,Analyse-Schleife* an, in welcher die Peakwerte aller vier
Kanile miteinander verglichen und bewertet werden. Dazu wird ein Triggerkanal gewihlt (im

Regelfall ist dies der CH2-Kanal, zur Detektion des vor-

o N N o [ | wirts gestreuten Lichts) mit dem die restlichen Kanile

verglichen werden.

Das Zahlen der Partikel im Programm ldsst sich folgen-

dermallen nachvollziehen: Wurde im Triggerkanal ein

:;E Peak ermittelt, gibt es dazu einen weitergegebenen In-
E dexwert des Arrays. Die Anzahl der gezdhlten Partikel
:_E:j' im Datenmaterial einer Millisekunde ergibt sich somit
aus der Anzahl der giiltigen Indexwerte im Array.
Die Anzahl der fluoreszierenden Partikel werden eben-
532 534 53 53 530 52 534 5% falls auf diese Weise gezihlt, wobei lediglich die Signa
Zeit [us] le die mit CH3 detektiert werden ausgewertet werden.
Abbildung 2.15: Beispiel eines ) ) ] )
Pealks in den Kandlen CHO - Dies geschieht ohne Einfluss des Triggerkanals.

CH2, wobei die Maxima der Ka-  Fiir die Auswertung der Messwerte in den Kanilen CHO
ndle in einem Sampleschritt (hier oo . L

530) liegen. Der Kanal fiir Fluo- und CH1 (Polarisationsverhéltnis), sowie fiir den Ver-
reszenzmessung zeigt keinen Ein-  gleich mit dem Triggerkanal, werden die Peakdaten bei-
e der Kanile (CHO, CH1) nach den Indizes des Triggerka-
nals durchsucht. Bei einem Treffer werden die zugehdrigen Amplituden ausgewéhlt und mit
den Werten von CH2 und CH3 in ein neues Datenfeld geleitet. Im Falle von ,,kein Treffer*,
also der Index des Triggerkanals ist nicht in den anderen Kanélen auffindbar (d. h. Fiir CHO,
CHI und oder CH3 existiert kein Peak zum Zeitpunkt des Peaks im Triggerkanal), wird in das
Datenfeld ein ,,NaN*“ eingetragen. Fiir das in Abbildung 2.15 gegebene Beispiel wird ein
Streulichtpeak eines Partikels in den Kandlen CHO - CH2 detektiert. Die Maxima aller Kanile
konnen mit dem Index ,, 530 lokalisiert werden und somit lasst sich fir dieses Partikel ein
Polarisationsverhéltnis berechnen.

Um Datenverlust auszuschlieBen werden die so gewonnenen Daten iiber einen Queue (Zwi-
schenspeicher in Form einer ,,Warteschlange®) zwischengepuffert und in eine ASCII-Datei
(genannt ,, Peak-Datei “, vgl. Anhang I) gespeichert. Dies ist notwendig, da gerade der Spei-

chervorgang der Peakdaten eine rechenzeitintensive Operation ist. Ergidnzend werden in der
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Detektierter Peak
im Triggerkanal

v

Peak groRer als x? j

r Peak gréRer als y? —
r P44/pll groRRer z?

( Peak auch in CH3? 1 J Peak auch in CH3? 1

fINP INP fp Partikel

Abbildung 2.16: Vereinfachte Darstellung der Klassierung der Partikel. "Wahre"
Bedingungen werden als griine, falsche Bedingungen als rote Pfeile dargestellt

—— Bedingung wahr

Bedingung falsch

ASCII-Datei noch die Breiten und die Zeitstempel (vgl. Abbildung 2.13) fiir eine spétere Aus-
wertung eingetragen.

Partikelanzahl, die Anzahl der INP und fINP kdnnen ohne spétere Auswertung direkt ausgele-
sen werden. Die Klassierung zu einem INP oder fINP erfolgt durch den Vergleich der Peakda-
ten der einzelnen Kanéle nach folgendem Schema:

Um ein Partikel als Eispartikel zu klassifizieren muss es angewachsen sein. Es kann also iiber
die Grofle als Eispartikel bestimmt werden. Auf Abbildung 2.16 sind dazu die logischen
Bedingungen abgebildet. Ist beispielsweise ein Peak im Triggerkanal CH2 gréBer als ein
Grenzwert x und zum gleichen Zeitpunkt auch im Kanal CH3 ein Peak vorhanden, so handelt
es sich um ein fluoreszierendes Eispartikel. Wird die erste Bedingung verneint, dann greift das
P4/Pyi-Kriterium, wozu aber wiederum eine minimale Grofe von y {iiberschritten werden
muss. Ist das Pss/P1i-Verhiltnis des gezdhlten Partikels im néchsten Schritt groBer als z (im
Regelfall ist z = 0,45, vgl. Kap. 2.6.4) dann wird das Partikel ebenfalls als INP gezdhlt und es
folgt der Vergleich mit CH3, um weiter eine evtl. Fluoreszenz zu ermitteln.

Ist dies nicht der Fall, also das Partikel ist weder groer x noch y und/oder das P44/P11-Ver-
héltnis ist kleiner als z, wird ein Vergleich mit CH3 durchgefiihrt. Ist ein Peak zu diesem Zeit-
punkt in CH3 vorhanden, dann muss es sich um ein fluoreszierendes Partikel handeln. Wird
keine der Bedingungen erfiillt handelt es sich um ein Aerosolpartikel, ohne dass weitere Ei-

genschaften festgestellt werden kdnnen.
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Die Bedingungsgroflen x, y und z sind abhingig von der Kalibration der Optik und miissen
vor einem Messvorgang bestimmt werden. Weiter gilt x > y.

Um eine Zeitreihe der Werte zu erzeugen werden nacheinander jeweils 1000 Arrays aus der
Peakdetektion auf diese Weise verarbeitet. Da jedes Array einer Probenzeit von einer Millise-
kunde entspricht, ergibt sich so ein Sekundenwert fiir die Anzahl der Partikel. Fiir die klassier-
ten Werte von INP, fINP und fP wird ebenfalls so verfahren. Diese Werte werden in eine zwei-
te ASCII-Datei (die sogenannte ,, Mittel-Datei*) abgespeichert. Eine Auflistung aller aufge-
zeichneten Daten der Mittel- und Peak-Datei findet sich im Anhang 1.

Es ist zu beachten, dass die Verarbeitung des Datenmaterials fiir eine Sekunde Probenzeit
etwa sechs bis acht Sekunden bendtigt. Aus diesem Grund werden die Zeitstempel # bis #

aufgezeichnet, um die genaue Probenzeit ermitteln zu kénnen (vgl. Abb. 2.13).

2.8 Elektrische Verarbeitung

Ein Problematik in der Entwicklung des optischen Partikelzéhlers stellte die ,,Elektromagneti-
sche Vertrdglichkeit” (EMV), genauer die Einstrahlfestigkeit des Detektors dar. Es zeigte sich
schnell, dass der an die Kammer angeflanschte Partikelzéhler in Kombination mit den neu
verbauten Photomultipliern sehr empfindlich auf elektromagnetische Wellen (unterschiedli-
cher Frequenzbereiche) reagierte. Je nach Art und Abstand der Storquelle wurde so ein Signal
von bis zu 10% (~ 500 mV) des Detektionsbereiches aufgenommen.

Die Ursache der Storungen kann durch die Ausbildung einer Induktivitit durch Rack, Parti-
kelzdhler und deren Versorgungs- und Signalleitungen erkldrt werden. Abhingig von Lage
und Lange der Leitungen bildete sich so eine ,,Spule mit einer Windung®, in welcher durch
die Anderung eines duBeren Magnetfeldes die Induktionsspannung entsteht.

Die Storsignale wurden in unterschiedlichen Formen abgegriffen. Je nach Storquelle zeigten
sich einfache Sinus-Schwingung, abgegrenzte Wellenpakte durch Uberlagerungen mehrerer
Storsignale oder aperiodische Phdnomene. Abbildung 2.17 zeigt Beispiele fiir typische Sto-
rungen in unterschiedlichen Zeitraumen.

Die Graphen geben jeweils den zeitlichen Verlauf der Amplitude der gemessenen Spannung
wieder. In Abb. 2.17¢) zeigt die Storung eine maximale Amplitude von iiber 200 mV. Deutlich
geringer sind die Amplituden in 2.17a) und b), allerdings ist ein periodisches Auftreten der
Wellenpakte zu erkennen. Wohingegen Abb. 2.17¢) kein deutliches periodisches Verhalten
zeigt. In allen Beispielen kann ein Einfluss durch Partikel und Streulicht ausgeschlossen wer-
den, da zum Zeitpunkt der Aufnahmen der Laser ausgeschaltet und die Streukammer licht-

dicht verschlossen war. Somit mussten die Phanomene rein elektrischer Natur sein.
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Abbildung 2.17: Unterschiedliche Erscheinungsformen der elektromagnetischen Storungen
aufgenommen durch die Photomultiplier. Bei der Aufnahme war der Laser aus und die Streu-
kammer lichtdicht verschlossen, um ,,echte* Signale auszuschliefSen. Die Graphen a) und b)
zeigen periodische Storungen, in b) deutlich als Wellenpaket ausgeprdgt. Graph c) zeigt da-
gegen Storungen ohne erkennbar periodisch Anteile.

Da diese Storsignale weit {iber dem Grundrauschen liegen, wiirden diese falscherlicherweise
als Partikel gezihlt. Um diesem Problem zu begegnen, wurde in enger Zusammenarbeit mit
dem hauseigenen Elektronik-Labor mehrere Schritte unternommen, um diese Fehldetektionen
durch elektromagnetische Einstrahlung auszuschliefen. Dazu wurden zunidchst Abschirmmal-
nahmen getroffen. Die Zuleitungen der Photomultiplier sowie die Signalleitungen wurden mit
leitfahigem Drahtgeflecht ummantelt. Auch die Signalzuleitung zum cRIO wurde weitgehend
durch eine symmetrische Kabelfiihrung ersetzt (durch geschirmtes Twisted-Pair-Kabel aus der
Netzwerktechnik). Die Gehéduse der Photomultiplier wurden zudem durch einen Isolator vom
restlichen Gehiuse des Partikelzdhlers und somit von FINCH elektrisch (bzw. leitfdhig) ge-
trennt. Durch eine elektrische Verbindung zwischen der Gehdusemasse von FINCH und dem

Gehiuse des cRIOs wurde ein Potentialausgleich beider Gerite erzielt.
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Abbildung 2.18: Storungsfreies Grundrauschen der FINCH-Optik. Bei der Aufnahme
war der Laser abgeschaltet und die Streukammer lichtdicht verschlossen.

Durch diese MaBnahmen konnten die Stérung deutlich verringert, allerdings nicht vollstandig
ausgeschlossen werden. Aus diesem Grund sollte das elektrische Hintergrundsignal in regel-
méaBigen Abstinden iiberpriift werden.

Abbildung 2.18 zeigt das storungsfreie elektronische Grundrauschen welches auf den Quanti-
sierungsfehler bei der Analog-Digital-Umsetzung zuriick zu fiithren ist. Auch bei dieser Auf-
nahme war der Laser aus und die Streukammer lichtdicht verschlossen. Mit Abbildung 2.18

ist die Grundlage fiir storungsfreie Messungen mit dem F-OPS dargestellt.

2.8.1 Ubertrager

Ein Ansatz zur Losung der EMV-Problematik war der Einsatz von Ubertragern zur Potential -
trennung zwischen den Photomultipliern und der Analog-Input-Karte des cRIOs. Unter
,.Ubertrager* versteht man ein elektronisches Bauteil in gleicher Bauweise wie ein Transfor-
mator. Wihrend Transformatoren aber meist nur bei einer Frequenz oder einem schmalen Fre-
quenzband die gewiinschte Effizienz erreichen, sind Ubertrager im Gegensatz dazu auf breit-
bandige Informationsiibertragung und hohe Signalqualitét ausgelegt.

Die Sekundirspannung der Ubertrager kann vereinfacht als proportional zur Anderung des
Magnetfeldes im Kern angesehen werden. Dadurch wird auch klar, dass bei abnehmendem
Magnetfeld eine negative Spannung gemessen werden kann. Dieses ,,negatives Nachschwin-
gen®, welches flichengleich mit den positiven Peaks ist, stellte sich als problematisch heraus.
Auf Abbildung 2.19 ist eine Aufnahme einer Testmessung mit Ubertrager zu sehen. Mit einer
an einen Funktionsgenerator gekoppelten LED wurde in der Optik eine Rechteckspannung

mit einer Frequenz ca. 5 kHz erzeugt.
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Abbildung 2.19: Die Abbildung zeigt das durch eine blinkende LED initiierte Ausgangssignal
eines Ubertragers im CH2. Das "Nachschwingen" in den negativen Bereich ist deutlich zu
erkennen. Die Abbildung wurden mit der Quicklook-Funktion der Software erzeugt.

Amplitude [V]

Deutlich zu erkennen ist, dass durch den Einsatz der Ubertrager die rechteckige Darstellung
der Signale grundsitzlich verloren geht. Auch die negativen Spannungswerte sind deutlich zu
sehen. Eine weitere, grundlegende Eigenschaft von Ubertragern bzw. Transformatoren ist es,
dass der Gleichspannungsanteil der Primirspannung nicht libertragen wird, so auch bei der
Messung auf Abbildung 2.19. Das hat zur Folge, dass eine Anderung der Verstirkungsspan-
nung der Photomultiplier lediglich zu einer Erh6hung der Spitzenwerte flihrt, nicht aber zu ei-
ner Verlagerung des Grundrauschens.

Kommt es im Falle einer Streulichtmessung nun dazu, dass ein weiteres Partikel kurze Zeit
spiter ein Streulichtsignal ausldst, kann es sein, dass sich der Ubertrager gerade im Zustand
des abnehmenden Magnetfeldes befindet. Dies entspricht etwa dem Bereich der negativen
Flanken auf Abbildung 2.19. Demnach wiirde die neu auftretende Spannungsspitze auf einer
neuen Grundlinie (einer niedrigeren) basieren. Genauer die neue Spannungsspitze und der ak-
tuelle Spannungszustand durch das erste Partikel miissten addiert werden. Effektiv heiB3t dies,
es besteht die Moglichkeit, dass durch die Ubertrager Amplitude und damit GréBeninformati-
on verloren geht.

Da dieser Effekt zu Beginn der UmbaumaBinahmen nicht beachtet wurde (in der Software
wurden die negativen Werte heraus gefiltert) wurde zwischen Januar und Juli 2016 mit diesem
System gearbeitet. Auch auf der Messkampagne ,,INUIT-BACCHUS-ACTRIS Cyprus 2016
in Zypern waren die Ubertrager verbaut. Nach Bekanntwerden der oben beschriebenen Nach-
teile wurden die Ubertrager aus dem System entfernt und die in Kapitel 2.8 gemachten Ande-

rungen weiter verfolgt.
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2.8.2 Frequenzfilter
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Abbildung 2.20: Simuliertes Ausgangssignal des Tiefpassfilters bei exemplarischen Ein-
gangsimpulsen unterschiedlicher Breite (1 us, 2 us, 4 us und 8 us) und einer Amplitude von
1. Zusdtzlich sind die Abtastfehler der Maxima eingezeichnet.

Eine weitere, grundlegende Anderung im elektrischen Aufbau ist das Entfernen eines elektro-
nischen Filters im Zuge des Einbaus des neuen Photomultiplier-Modells. Grundsétzlich verédn-
dern Filter abhédngig von der Frequenz des elektrischen Signals dessen Amplitude und Phasen-
lange. Aufgrund der verbauten Schaltung in der ,,Elektronik-Box* handelte es sich um einen
Tiefpassfilter, der die Amplituden hoherer Frequenzen dampft.

Es ist davon auszugehen, dass dieser Filter benutzt wurde, um als ,,Schnelllosung* die hoch-
frequente Storungen zu unterdriicken, welche durch die Mingel im Aufbau des F-OPS als
Storsignale aufgenommen wurden. (vgl. Kap. 2.8). Dabei entstandene Dampfungen der Si-
gnalamplituden wurden in Kauf genommen. Der Frequenzgang des entfernten Filters wurde
auf eine Eckfrequenz von 250 kHz dimensioniert.

Bei der Verifikation des Messaufbaus hat sich gezeigt, dass die Signale kleiner Partikel zu
sehr abgeschwicht wurden. Dies wird in Abbildung 2.20 verdeutlicht. Im Plot der Impulsant-
wort ist die berechnete Antwort des Tiefpassfilters fiir vier verschiedene Impulsbreiten eines

Rechtecksignals dargestellt.
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Gerade bei den kleineren Impulsen ist die Abschwiachung der Amplitude signifikant womit
der Tiefpassfilter Einfluss auf die GroBeninformation eines Partikelimpulses hat. Aus diesem
Grunde wurde entschieden die Elektronik zu &ndern und die Tiefpassfilter nicht weiter im
System zu lassen, wobei der Einfluss auf groflere Partikel zu vernachldssigen gewesen wire.

Ahnlich wie auch im Falle der Ubertrager wurde dieser Fakt aber erst im Rahmen der EMV-
Fehlersuche entdeckt. Bis November 2016 deshalb wurde mit den eingebauten Frequenzfilter

gemessen.
2.9 Experimentieraufbauten

2.9.1 Versuchsaufbau: LED
Ziel des Autbaus ist es durch eine blinkende LED Lichtimpulse unterschiedlicher Amplitude
und Frequenz zu erzeugen und diese mit der FINCH-Optik zu detektieren. Die FINCH-Optik

wird dabei ohne Kammer alleine in einer Halterung auf dem Labortisch betrieben.

Verschluss

Abbildung 2.21: FINCH-Optik im LED-Aufbau. Gezeigt ist ein Ausschnitt der
Optik mit durch den Aerosoleinlass eingelassener LED.

Abbildung 2.21 zeigt den Schnitt durch den F-OPS im LED-Betrieb. Die LED wird iiber den
Aerosoleinlass in die Streukammer eingefiihrt, welcher dann mit schwarzem Dammmaterial
lichtdicht verschlossen wird. Der untere Kammereinlass wird mit schwarzem Isolierband

lichtdicht verschlossen.
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Die LED wird iiber einen Funktionengenerator (Voltcraft 7202) betrieben, womit unterschied-
liche Signale erzeugt werden konnen. Neben der Variation von Amplitude und Frequenz ist
dies die Anderung der Form der Signale. Breite Peaks kénnen durch Rechteckimpulse und
schmale Peaks mit feinen Spitzen durch Dreiecksignale simuliert werden.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine LED der Wellenldnge 405 nm benutzt, um das Laser-
bzw. Streulicht zu simulieren.

Der LED-Autbau wurde fiir Experimente genutzt, die zur Untersuchung der EMV-Problema-
tik und zur Charakterisierung der Signalverarbeitung (vgl. Kap. 3.2) dienten.

2.9.2 Versuchsaufbau: Warmetauscher

Referenzgerate

Trockner—» Filter m—» Wéarmetauscher g—» CPC (TSI 3025)
OPS (TSI 3330)

) Stirlingkihler
Druckluft Ventil g

Pumpe Manometer

Abbildung 2.22: Messaufbau zur Uberpriifung der Wirmetauscher. Ein-
gezeichnet sind zwei optionale Versuchsreihen: In schwarz ist eine Mess-
aufbau mit Partikelzdhler gezeigt, wihrend in grau der Wirmetauscher
druckdicht verschlossen wird und unter Uberdruck gesetzt oder evakuiert
wird.

Fiir Experimente zur Untersuchung von Kontaminationen (Kap. 4.3) wurden die Wérmetau-
scher der Fliisse Oa und Qc aus FINCH ausgebaut und extern betrieben. Dazu wurde jeweils
ein Stirlingkiihler mit einem Wirmetauscher (nach Abb. 2.3) versehen und in einem Aufbau
nach Abbildung 2.22 betrieben. Hierzu wurde getrocknete und gefilterte Probenluft in den
Wirmetauscher eingeleitet und dahinter die Partikelkonzentration mit zwei Referenzmessge-
riten (CPC, OPS) gemessen (schwarze Pfeile in Abb. 2.22)

In einem weiteren Aufbau wurden die Kiihlkdpfe unter erhohtem Druck oder evakuiert betrie-
ben (Abb. 2.22 graue Pfeile).

Beide Versuchsreihen wurden bei unterschiedlich starker Kiihlung der Warmetauscher durch-

geflihrt.

2.9.3 Versuchsaufbau: Partikelmessungen/Testaerosol
Um die Eigenschaften von FINCH bzw. des F-OPS zu untersuchen, wurden im Labor einige

Experimente mit Probeaerosol durchgefiihrt. Dazu wurde, wie in Abbildung 2.23 zu sehen,
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Abbildung 2.23: Versuchsaufbau der Laborexperimente mit Probeaerosol.
Bei der Generierung der Testpartikel wurde entweder ein "trockene" Er-
zeugung durch Druckluft und Magnetriihrer oder eine "nasse" Erzeugung
mit in VE-Wasser suspendierten Partikeln genutzt. Auch FINCH wurde ent-
weder komplett, d. h. mit an der Kammer angeflanschter Optik benutzt
oder der Partikelzdhler wurde extern betrieben.

ein flexibler Versuchsaufbau gewéhlt, welcher den Betrieb von FINCH als Gesamtgerét wie
auch der Optik alleine zuldsst und einen Vergleich mit Referenzmessgeriten (z. B. CPC, OPS)
erlaubt.

Zur Aerosolgenerierung wurden zwei Moglichkeiten vorgesehen, um verschieden Aerosole zu
erzeugen. Zum einen ist es moglich trockene Stoffe durch Magnetrithrer und Druckluft im
Probenfluss zu dispergieren. Es konnen aber auch in VE-Wasser geldste bzw. suspendierte
Proben iiber einen Atomizer in den Probenfluss eingebracht werden. Im Fall der ,,nassen‘ Par-
tikelerzeugung mit VE-Wasser wird ein Silikageltrockner (SiO;) nachgeschaltet um die ent-

standenen Tropfchen zu verdunsten. Somit bleiben die Aerosolpartikel der Probe {ibrig, wel-
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che dann in eine Mischkammer gelangen. Die Mischkammer ist ein luftdicht abgeschlossener
Edelstahlbehélter mit einem Volumen von ca. 2 Litern, welcher mit zwei Ein- und Ausgéngen
versehen ist. Durch einen Dreiwegehahn vor der Mischkammer lésst sich zudem schnell eine
Nullfiltermessung durchfiihren.

Die Fliisse in die Mischkammer sowie zu den angeschlossenen Gerdten wurden so angepasst,
dass bei Nutzung eines Differentiellen Mobilitatsanalysators (DMA, Modell 3080 von TSI)
zwischen 0,3 und 0,5 L min™ Probenfluss gezogen wurden. Den DMA koénnen abhéngig von
der eingestellten Spannung sowie den Abmessungen des Gerétes nur Partikel einer bestimm-
ten elektrischen Mobilitét verlassen. Durch den Betrieb mit dem eben beschriebenen Proben-
fliissen ldsst sich somit monodisperses Aerosol in einem GroBenspektrum von 100 bis
1000 nm erzeugen.

Der Probenfluss Oa aus der Mischkammer wurde so gehalten, dass durch die FINCH-Optik
stets 7 L min™ stromten. Durch die konstante Stromungsgeschwindigkeit bleiben die Eigen-
schaften der Partikel, welche durch die Stromungsgeschwindigkeit beeinflusst werden (z. B.
Aufenthaltszeit im Laserstrahl und damit Peakbreite) im Verlauf der Experimente gleich.

Fiir den Betrieb des F-OPS alleine ergab sich fiir den Probenfluss demnach 7 L min™. Fiir den
Betrieb von FINCH als Gesamtsystem ergab sich ein Probenfluss von 2 L min™, da sich in
diesem Fall die weiteren Mischfliisse (Qw, Oc und Ou) mit dem Qx zu einem Gesamtfluss von
7 L min™ durch die FINCH-Optik addieren. Tabelle 2.5 zeigt in einer Ubersicht die benutzen

Flussraten wihrend der Experimente in dieser Arbeit.

Tabelle 2.5: Ubersicht iiber die bei den Experimenten benutzen Fliisse in FINCH oder im Auf-
bau mit der FINCH-Optik alleine.

FINCH komplett [L min™] F-OPS alleine [L min™]
O 2 Oa 7
Oc 4

Ow+ Owu 1
Summe: 7 7

Als Referenz zur Bestimmung der Luftfeuchtigkeit kann nach FINCH auch noch ein Tau-
punktspiegel (MBW 373) iiber einen Dreiwegehahn in den Aufbau integriert werden. Ein da-
fiir notwendiger weiterer MFC wird, wie ebenfalls die MFCs zur Steuerung der Mischluft in

der Mischkammer, iiber einen PC gesteuert, auf welchem auch die Auswerteprogramme der
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externen Messgerite ausgefiihrt wird. Der benétigte Fluss fiir den MBW wird durch die Pum-
pe in FINCH mitbedient, wie es auf Abbildung 2.23 zu sehen ist.

Unter Umsténden ist es notwendig die mit FINCH und/oder FINCH-Optik ermittelten Werte
in gingige Einheiten umzurechnen. Dies ist besonders im Hinblick auf den Vergleich der
FINCH-Optik mit anderen Messgeridten notwendig. Wie aus Kapitel 2.7 bekannt, werden die
Daten des F-OPS als Anzahl der gemessenen Partikel pro Sekunde [s'] aufgeschrieben.

Die Anzahlkonzentration () ergibt sich aus der Anzahl der gezdhlten Partikel (7) in einem

Zeitintervall (7) bezogen auf die Flussrate des Probenflusses (Q):

Angaben zum statistischen Fahler finden sich im Anhang III. Bei den Labormessungen wur-
den weiter verschiedene Probesubstanzen benutzt, welche in Tabelle 2.6 kurz erlautert werden
sollen. Die als ,, Teststéube** bezeichneten Stoffe werden lediglich zu Uberpriifung der Funkti-

onalitidt der FINCH-Optik benutzt. Eine genauere Erlduterung ist deshalb nicht notwendig.

Tabelle 2.6: Ubersicht der im Labor benutzten Substanzen.

Substanz Kurzbeschreibung

Snomax® Polydisperser ,,Snowinducer* auf Basis von Pseudomonas
syringae, wird mit VE-Wasser und Atomizer verbreitet.

Riboflavin als Lebensmittelfarbe in Form von polydispersem Pulver
erhéltlich.

Ammoniumsulfat ein Salz, leicht 16slich in Wasser, wird mit VE-Wasser und

Atomizer verbreitet.

PSL Polysterene Latex; kommerziell beziehbare monodisperse
Polymerpartikel in wissriger Losung; erhdltlich in unter-
schiedlichen Grofen.

Melamin Melaminharzpartikel; kommerziell beziehbarer, monodi-
sperser Feststoff; erhiltlich in unterschiedlichen Gréf3en.

Teststaube

argentinischer Staub  Staubprobe aus Argentinien (keine genauere Angabe)

Mlit (NX) Referenzstoft aus Tonmineralien

namibischer Staub Staubprobe aus Namibia (keine genauere Angabe)
Pinienpollen Probe der Pollen der italienischen Steinkiefer
Saharastaub Staubprobe aus der Sahara (keine genauere Angabe)

tunesischer Staub Staubprobe aus Tunesien (keine genauere Angabe)




54 - Kapitel 3 - Charakterisierung: Optik

3 Charakterisierung: Optik

In diesem Kapitel sind erste Messungen und Ergebnisse mit der neuen FINCH-Optik darge-
stellt. Zundchst werden die optimalen Grundeinstellungen beschrieben und die elektrische
Aufnahme gepriift. Erste Streulichtmessungen sowie weitere Charakterisierungen der Optik

schlielen daran an.

3.1 Wabhl der Verstarkungsspannungen

Die Verstirkungsspannung Uc der Photomultiplier hat direkten Einfluss auf die Sensitivitét
dieser (vgl. Kap. 2.5). Eine optimale Wahl der Verstirkungsspannungen ergibt sich, wenn
kleine Partikel noch detektiert werden kdnnen und gleichzeitig fiir groe Partikel noch eine

gute GroBenunterscheidung moglich ist.
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Abbildung 3.1: Verhdltnis der gezdihlten Partikel unterschiedlicher Grofie von FINCH-Optik
und einem CPC (TSI 3025) aufgetragen gegen die Variation der Verstirkungsspannung. Dar-
gestellt sind Werte des ,, Forward-Kanals “ CH?2.

Um ein optimale Wahl der Verstiarkungsspannungen zu treffen, wurde im Versuchsautbau
nach Kapitel 2.9.3 Ammoniumsulfat-Partikel ((NH4).SO) groenselektiert durch die FINCH-
Optik geleitet. Die Optik wurde alleine (d. h. ohne Kammer) betrieben und die Ammonium-
sulfat-Partikel wurden ,,nass* mit dem Atomizer erzeugt. Die Verstirkungsspannungen des

CH2 wurden variiert und bei unterschiedlichen Partikeldurchmessern (von 100 nm bis ca.
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1000 nm) die mit dem F-OPS gemessene Anzahlkonzentration zur Anzahlkonzentration eines
parallel betriebenen Partikelzdhlers (TSI 3025 CPC) ins Verhéltnis gestellt.

Abbildung 3.1 zeigt eine Variation von U, des CH2 im Bereich von 250 bis 500 mV bei unter-
schiedlichen PartikelgroBen. Bei kleinen Partikelgroen (100 und 200 nm) werden nur wenige
Partikel von der FINCH-Optik detektiert, wodurch das dargestellte Verhéltnis zwichen F-OPS
und CPC (TSI 3025) am geringsten ist. Selbst bei hohen Verstarkungsspannungen erreicht der
F-OPS hier nur etwa 3 % der Konzentration des CPCs.

Ab einer U; von 350 mV liegen die Zéhlverhiltnisse jeder Partikelgrole in etwa auf einem
Maximum (fiir D, = 400 — 1023 nm bei 20 — 30 %). Es bietet sich demnach an, fiir CH2 eine
Verstirkungsspannung von mind. 350 mV zu benutzen, so dass eine bestmogliche Zahleffizi-
enz ermdoglicht wird.

Da die Photomultiplier nur einen Ausgabebereich von 0 bis 5 V haben ist es weiter notwendig
auch die obere Grenze zu betrachten. Ist die Verstarkungsspannung sehr hoch gewéhlt, errei-
chen auch kleinere Partikel schon einen hohen Wert der Ausgabespannung, nahe des Maxi-
mums. Kleine und grof3e Partikel erzeugen dann ein &dhnlich hohes Signal, d. h. eine eindeuti-

ge GroBenauflosung wird dadurch nicht mehr moglich.
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Abbildung 3.2: Hdufigkeitsverteilungen von 800 nm Ammoniumsulfat-Partikeln bei unter-
schiedlichen Verstdrkungsspannungen.

Dieses Verhalten ist fiir CH2 auf Abbildung 3.2 zu erkennen. Hier wird die Verteilung der Si-

gnal-Intensitdten von 800 nm Ammoniumsulfat-Partikeln gezeigt. Deutlich erkennbar ist, dass



56 - Kapitel 3 - Charakterisierung: Optik

sich mit zunehmender Uc die Verteilungen in Richtung der hoheren Ausgabespannungen ver-
schieben. Bereits bei 450 mV sieht man einen deutlichen Eintrag im 5 V -Kanal der Vertei-
lung.

Daraus ergibt sich, dass fiir CH2 eine Uc von 350 mV am geeignetsten ist. Uc ist damit hoch
genug um eine gute Detektionseftizienz bei D, > 400 nm zu erreichen und niedrig genug um
grof3e Partikel (D, > 1 um) aufzulosen.

Die Verstarkungsspannungen fiir die anderen Kanile lassen sich auf gleicher Weise ermitteln,
wie es fiir CH2 geschehen ist. Alle verwendeten U.-Werte liegen im mittleren Bereich der
moglichen Einstellung und bieten so einen guten Schnitt zwischen den eben gestellten Bedin-
gungen. Tabelle 3.1 zeigt die Einstellungen aller Photomultiplier wie sie fiir alle weiteren Ex-
perimente genutzt wurden.

Auffallend ist, dass CH2 nur mit einer Verstirkungsspannung von 350 mV betrieben wird,
wiéhrend die anderen Kandle mit 500 mV betrieben werden. Dies liegt daran, dass in Vor-
wirtsrichtung die hochste Intensitit des gestreuten Lichtes detektiert wird und somit der be-

schriebene Effekt schon eher eintritt.

Tabelle 3.1: Ubersicht iiber die gewihlten Verstirkungsspannungen der einzelnen Photomul-
tiplier.

Photomultiplier Uc [mV]
CHO 500
CH1 500
CH2 350
CH3 500

3.2 Signalaufnahme und Verarbeitung

Um eine Referenz iiber die Leistungsfahigkeit und die Verarbeitungszeit der FINCH-Optik zu
erhalten, wurde wie in Kapitel 2.9.1 beschrieben der F-OPS mit einer LED betrieben. Mit die-
ser Methode werden periodische, elektrische Impulse in optische Signale umgewandelt, die
dann von den Photomultiplier detektiert werden konnen.

Abbildung 3.3 zeigt das Ergebnis einer solchen Messung. Dargestellt ist unter a) der zeitliche
Verlauf einer Rechteckfunktion mit einer am Frequenzgenerator eingestellten Frequenz von
mit f, = 10 kHz. Durch Definieren einer unteren und oberen Breitengrenze eines Peaks (vgl.

Kap. 2.7) ist es moglich, jedes einzelne Rechteck als einen Peak zu zdhlen. So kann (je nach
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Abbildung 3.3: Zeitlicher Verlauf der Amplituden des CH?2 bei Detektion eines Signal mit ei-
ner Frequenz von 10 kHz. Oben (a) wurde ein Rechtecksignal gewdhlt und unten (b) ein
Dreieckssignal.

gewahlter Breite des Peaks) ein Signal nicht gezédhlt werden, wenn die Mindestbreite unter-
schritten oder die maximale Begrenzung tliberschritten wird. In dem Beispiel in Abbildung
3.3a) kann man dies am letzten Rechteck ab etwa 970 us erkennen. Das Rechteck ist abge-
schnitten und wird so, bei entsprechende Einstellung, nicht mehr gezihlt.

Der daraus resultierende Fehler in der Anzahl der detektierten Spitzen ist abhidngig von der
Frequenz und somit von der Breite der einzelnen Impulse. Je kleiner die Frequenz ist, desto
groBer die Wahrscheinlichkeit fiir eine Fehlzdhlung. Die Anzahl der Impulse wird demnach
unterschétzt.

Eine weitere Beobachtung zeigt sich ebenfalls auf Abbildung 3.3: Bei beiden Abbildungen
werden 13 Signalspitzen dargestellt. Bei einer Frequenz von 10 kHz und einer Abtastungsrate
von 1MS/s sollten allerdings nur 10 Spitzen in einem Sample von einer Millisekunde gezdhlt
werden. Mit einer Oszilloskop-Messung (Tektronix TDS 1012) direkt am Ausgang des Photo-
multipliers konnte ausgeschlossen werden, dass es sich um ein Umwandlungsproblem zwi-

schen elektrischem und optischem Signal handelt. Daraus resultiert, dass nur die Aufnahme
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Abbildung 3.4: Relative Abweichungen der zweiminiitigen Mittel einer Mes-
sung bei unterschiedlichen Blinkfrequenzen der LED.

tiber den cRIO als Ursache in Frage kommt. Demnach muss die Abtastung durch den cRIO
mit einer Rate geringer als die angegebene 1 MS/s erfolgen muss.

Durch Variation der Frequenz zeigte sich ein linearer Zusammenhang zwischen der eingestell-
ten Frequenz der LED sowie der gezdhlten Spitzen durch das System der FINCH-Optik (Abb.
3.5). Im Bereich von 10 — 130 kHz kann die Abhéngigkeit der gezéhlten Impulse von der ein-
gestellten Frequenz als streng linear angenommen werden. Erst ab 140 kHz zeigt sich keine
Anderungen mehr bzw. die Anzahl der Impulse geht gegen Null. Ursache ist auch hier die Ab-
tastrate des cRIOs. Auch bei niedrigen Frequenzen (in Abb. 3.5 sind auch Frequenzen zwi-
schen 1 — 500 Hz aufgetragen) gilt dieser lineare Zusammenhang nicht.

Die in Abbildung 3.5 gezeigten Daten beziehen sich jeweils auf arithmetische Mittelwerte ei-
ner zweiminiitigen Messung pro Frequenz. Fiir das obige Beispiel mit 10 kHz ( Abb. 3.3) er-
gibt sich ein Mittelwert von 13.513 gezdhlten Impulsen pro 1000 verarbeiteten Samples. Die
Standardabweichung betrégt dabei + 0,78 %. Dies entspricht demnach den 13 gezeigten Im-
pulsen auf Abbildung 3.3. Mit der aus Abbildung 3.5 abgeleiteten linearen Gleichung lésst
sich ein Riickschluss auf die Abtastrate des cRIOs ermitteln. Im Frequenzbereich von 10 —
130 kHz ergibt es sich, dass die Dauer einer Abtastung im Mittel 1,30 = 0,02 ps betrégt. Dar-
aus ldsst sich auch ableiten, dass im Gegensatz zur Herstellerangabe das System aus
cRIO 9074 und NI 9223 in Verbindung mit dem eingesetzten PC ,,nur* eine Sample-Rate von
etwa 770 kS/s erreicht.

Fiir die Standardabweichungen der gezdhlten Impulse gilt nach Abbildung 3.4, dass diese im

betrachteten Frequenzbereich zwischen 20 und 120 kHz deutlich unter einer Promille liegt.
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Abbildung 3.5: Variation der Blinkfrequenz der LED und gezdhlite Lichtimpulse mit dem F-
OPS. Aufgetragen ist jeweils das arithmetische Mittel der gezdihlten Impulse pro 1000 Samp-
les einer zweiminiitigen Messung.

Wie erwartet nimmt die Abweichung mit abnehmender Frequenz zu (vgl. Abb. 3.3 a). Auch zu
hoheren Frequenzen steigt die Abweichung deutlich an und liegt bei 160 kHz schon bei etwa
6 % (vg. Abb. 3.5).

Eine weitere Fehlerquelle zeigt sich bei schmalen Impulsen und damit den héheren Frequenz-
bereichen. Die Abbildung 3.3 b) zeigt dazu ein Dreiecksignal mit schmalen Spitzen. Je
schmaler der Impuls, desto hoher die Wahrscheinlichkeit, dass dessen Maximum nicht genau
abgetastet wird und damit die Hohe des Signals unterschitzt wird. Der markierte Peak in Ab-
bildung 3.3 b) ist beispielsweise sichtbar niedriger als die angrenzenden Spitzen. Die Fehl-
schitzung der Amplitude ist dabei abhéngig von der Abtastrate des cRIO. Je hoher die Abtast-

rate, desto genauer lassen sich die eigentlichen Amplituden detektieren.

Die Moglichkeit groBenaufgeloste Messungen mit dem F-OPS zu machen kann ebenfalls im
Aufbau nach 2.9.1 gezeigt werden. Hierzu wurde bei gleicher Blinkfrequenz der LED ( f, = 10
kHz) die Amplitude variiert. Abbildung 3.6 zeigt dazu die relativen Haufigkeiten unterschied-
licher Amplituden. Die Variationen sind von 1 - 6 nummeriert und orientieren sich lediglich
grob an der analogen Einstellmdglichkeit des Funktionengenerators. Die Hohe der Amplitude
des LED-Signals wurde von Schritt 1 zu 6 erhoht. Es zeigt sich deutlich, dass die Variation
der Amplitude des LED-Signals auch zu einer Anderung in der Intensititsverteilung fiihrt. Die
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Verteilungen sind dabei recht schmal und haben im Mittel eine Standardabweichung von

0,001 V, was fiir eine exakte Abbildung der Amplitudenvariation spricht.
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Abbildung 3.6: (a) Relative Hdufigkeitsverteilungen der Amplitudenintensitdt. (b) Anzahl der
gezdhlten Impulse im betrachteten Zeitraum aufgetragen.

Die Anzahl der gezihlten Impulse ist ebenfalls auf Abbildung 3.6b) aufgetragen. Diese deckt
sich mit den vorherigen Erkenntnissen und liegt {iber den Zeitraum bei 13509 + 477 gezéhlten
Impulsen [s"']. Wie erwartet dndert sich bei einer Variation der Amplitude nicht die Anzahl der

gezdhlten Impulse.

3.3 Messung von Testaerosol

Die im vorherigen Kapitel gewonnen Erkenntnisse beziehen sich rein auf die optisch/elektri-
sche Verarbeitung des F-OPS. Effekte von Streuung an Aerosolpartikeln werden im folgenden
behandelt. Dabei werden mit dem in Kapitel 2.9.3 beschriebenen Messaufbau unterschiedli-

che Partikel erzeugt und durch den F-OPS geleitet.

3.3.1 Erste Streulichtmessung
Zuerst wird eine Messung mit groBenselektierten Snomax“-Partikeln (Dp = 200 nm) gezeigt,
welche tliber den Atomizer erzeugt wurden und durch die FINCH-Kammer zur FINCH-Optik

geleitet wurden.
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Abbildung 3.7: Dargestellt sind Snomax®-Partikelimpulse mit einer Dauer von zwei Minuten.
Die schwarze Linie gibt die von F-OPS aufgenommene Partikelanzahl [s”] wieder und in
blau wurde als Referenz ein CPC eingezeichnet.Die Mittelwerte der Konzentration nach
Schliefen des Ventils sind ausgegeben.

Abbildung 3.7 zeigt eine Zeitreihe der F-OPS-Partikelanzahl sowie der Konzentration eines
parallel betriebenen CPCs.

Durch Anderung des Zuflusses mittels Dreiwegehahn wurde in regelméBigen Abstinden zwi-
schen Probenluft mit Snomax®-Aerosol und partikelfreier Luft gewechselt. Bei Offnen des
Ventils stiegt die Konzentration am CPC schnell auf einen Maximalwert an, der F-OPS er-
reicht ebenfalls ein Maximum, bendtigt aber mehr Zeit zum Erreichen des Plateaus. Auch
beim Umschalten auf gefilterte Luft erkennt man dieses Verhalten: die Konzentration des
CPCs fillt rasch auf null zuriick, wihrend die mit dem F-OPS ermittelten Werte langsamer
auf den Nullwert zurtickfallen.

Es ist aber auf Abbildung 3.7 grundsétzlich ersichtlich, dass der Verlauf der Kurven von CPC
und F-OPS deutlich einander folgen. Mathematisch lisst sich das durch eine sehr starke Kor-
relation (nach Pearson® r = 0,956) ausdriicken. Demnach lésst sich bereits jetzt feststellen,
dass die FINCH-Optik in der beschrieben Form inkl. aller Umbau- und Erweiterungsmafinah-
men sowie neuer Software die Funktion eines Partikelzéhlers erfiillen kann.

Betrachtet man die Filterphasen des Experimentes, lassen sich weiter Aussagen iiber die
Funktionsfihigkeit des F-OPS treffen. Nachdem auf Filter geschaltet wurde, nahm die Parti-
kelkonzentration im F-OPS deutlich ab und ging schnell gegen null. Im Mittel werden zwi-
schen den Partikelimpulsen etwa 0,07 s™ gezihlt, was etwa einem Partikel alle 14 Sekunden

entspricht. Dabei muss es sich aber um verbleibende Partikel in Kammer oder Aerosolzulei-

4  benannt nach dem britischen Mathematiker Karl Pearson (1857 — 1936).
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tung handeln, da die Wahrscheinlichkeit eines Counts mit der Dauer der Nullfilterphase ab-
nimmt. Nach dem dritten Partikelimpuls im obigen Beispiel findet sich beispielsweise ab
12:15 kein gezéhltes Partikel mehr. Auf diese Weise konnen auch Fehlinterpretationen durch

elektrische Fehlwerte ausgeschlossen werden.

3.3.2 Zahleffizienz

Das Verhiéltnis der gemessenen Partikelkonzentrationen von F-OPS und einem CPC lasst auf
die Zdhleffizienz der FINCH-Optik schliefen. Um eine solches Verhiltnis zu berechnen miis-
sen zunichst die F-OPS-Daten nach Kap. 2.9.3 in Konzentrationen der Einheit [cm™] umge-
rechnet werden. Eine Anpassung an die Erkenntnisse aus Kapitel 3.2 kann durch Dividieren
von n durch 1,3 erfolgen (da die mittlere Dauer eines Samples 1,3 us betrdgt und demnach die
gesamte Samplezeit 1,3 Sekunden betrdgt). Da allerdings nicht direkt von den periodischen
Signalverldufen auf Partikelmessungen geschlossen werden kann, wird dies zunéchst vernach-

lassigt.
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Abbildung 3.8: Zihleffizienz des F-OPS im Vergleich mit einem CPC (TSI 3025). Die roten
Kreuze geben die Mittelwerte der Messzeitrdume an. Die Fehlerbalken werden durch die
Standardabweichungen beider Messgrofien bestimmt.

Um die Zihleffizienz der FINCH-Optik zu bestimmen, wurde wieder der Messaufbau aus

Abb. 2.23 benutzt, um iiber den DMA groBenselektierte Ammoniumsulfat-Partikel durch den
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F-OPS (ohne FINCH-Kammer) zu leiten. Das Verhiltnis der Partikelanzahlkonzentrationen
zwischen F-OPS und CPC wurde in Abbildung 3.8 aufgetragen. Dabei ist zu erkennen, dass
das Verhéltnis der Konzentrationen und damit die Zéhleffizienz des F-OPS bei kleinen Parti-
kelgroBen (bis 400 nm) stark ansteigt, bevor ab 500 nm das Verhéltnis im Mittel bei etwa
25 % liegt (25,2 = 6,5 %).

Somit kann man festhalten, dass die gemessenen Partikelkonzentrationen mit der FINCH-Op-
tik etwa mit einem Faktor 4 multipliziert werden miissen, damit die im GroBenbereich ermit-
telten Referenzkonzentrationen erreicht werden.

Dies gilt allerdings nur im Betrieb ohne FINCH-Kammer, da eventuelle Verluste in dieser

hierbei nicht beriicksichtigt werden (dies folgt in Kap. 4.2).

3.3.3 GrofBienverteilung

Fiir die Analyse der AnzahlgroBenverteilung eines Probeaerosols wird eine Haufigkeitsvertei-
lung der mit dem F-OPS detektierten Signalamplituden erstellt. Ein erster Eindruck kann be-
reits in-situ mit dem Quicklook-Tool der Software gemacht werden. Abbildung 3.9 zeigt dazu
einige erste GroBenverteilungen von CH2 (rechte Seite) sowie CHO + CH1 (linke Seite). Ge-
zeigt sind jeweils die iiber F-OPS aufgenommen Amplituden in Volt. Die Graphen a) und b)
zeigen eine Messung mit wenigen Partikeln mit kleiner Amplituden (das Maximum der An-
zahl liegt bei CH2 zwischen 0,02 und 0,03 V). Der Unterschied zwischen CHO + CH1 ist hier
auch wieder die Sensitivitdt der eingesetzten Photomultiplier sowie die Abfrage in der Aus-
wertung. Es gibt demnach deutlich weniger Partikel die einen Eintrag in CHO und CH1 haben
und gleichzeitig im Triggerkanal CH2 gesehen wurden.

In Reihe 2 der Abbildung 3.9 (Graphen c) und d)) lasst sich ganz deutlich eine zweite Mode
erkennen, welche von groflen Partikeln dominiert werden muss. In beiden Graphen werden
Amplitudenwerte bis zum maximalen Ausgabewert gezeigt, wobei diese sich deutlich von der
von der kleineren Mode abgrenzen.

Im Gegensatz dazu stehen die Graphen e) und f), in welchem jeweils ein volles Spektrum von
Signalamplituden dargestellt ist. Allerdings ldsst sich auch hier ein Maximum bei niedrigeren
Amplituden sowie ein weiteres im Maximalwert erkennen.

Zur Kalibrierung der FINCH-Optik wurden groBenselektierte Partikel im Aufbau nach Kap.
2.9.3 gemessen. Zunidchst wurden dafiir Ammoniumsulfat-Partikel iiber den DMA selektiert
und durch den F-OPS geleitet. Abbildung 3.10 zeigt dieses Experiment. Da die Wurzel der In-

tensitdt erst ab D, = 1 um proportional zum Durchmesser des Partikels ist, ist in der Abbil-
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Abbildung 3.9: Mit dem Quicklook-Tool der F-OPS-Software erstellte, drei beispielhafte

Grofenverteilungen. Dargestellt sind jeweils auf der linken Seite die Amplitude von CHO +
CHI sowie rechts CH?2.

Amplitude [V]

dung auch die ungewurzelte Verteilung der Intensitdten zu sehen (3.10b). Fiir die weiteren Ex-

perimente wird lediglich die Wurzel der Intensititen dargestellt.
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Abbildung 3.10: Anzahlgrofienverteilung fiir groffenselektierte Ammoniumsulfat-Partikel mit
D, =200 — 1000 nm. a) sind gewurzelte Intensitditen und b) die urspriinglichen Signale.

Abbildung 3.10 zeigt, dass sich im Bereich von 200 bis 1000 nm die Anzahlverteilungen
kaum unterscheiden. Die Maxima liegen dicht iibereinander und auch der Flankenverlauf
scheint fiir alle Gréen dhnlich zu verlaufen.

Um groBere Partikel in die Charakterisierung aufzunehmen, wurden im néchsten Schritt Me-
lamin-Partikel der GroBe 4, 7, und 9,5 um ,trocken” in das System eingebracht und parallel
mit einem TSI 3330 OPS gemessen. Abbildung 3.11 zeigt die dazugehorige gemittelte Vertei-

lung einer Messung von jeweils einer Minute pro Grofe.
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Abbildung 3.11: Grofsenverteilungen der Melaminpartikelmessungen fiir den F-
OPS (a) und den TSI OPS (b).

Die Verteilungen beider Geridte besitzen ein Maximum bei kleinen Partikelgrof3en, welches
durch den Hintergrund bestimmt wird. Ein weiteres Maximum als Mode fiir die eingebrachten
Melamin-Partikelgrofe ist zu erkennen. Die Maxima in der Auflosung der TSI-OPS-Daten
sind hier deutlich besser erkennbar als in den F-OPS-Daten. Durch Abziehen des Hintergrund-
signals, also der AnzahlgroBenverteilung der Hintergrundluft, von den Messungen mit Probe-
aerosol lassen sich die Maximalwerte deutlich besser erkennen. Dies wird auf Abbildung 3.12
gezeigt.

Hier wird deutlich, dass sich das Maximum der Anzahl mit zunehmender Partikelgrofle in
Richtung hdhere Werte von I'? verschiebt. Es ist aber auch ersichtlich, dass es zu Uberlage-
rungen der Partikelgroflen gekommen ist. Dies liegt an der eingeschrinkten Moglichkeit die
»groflen* Melaminpartikel zuverldssig in das System einzubringen.

Die Lage der Maxima der gezeigten Verteilungen und die zugehorigen Standardabweichungen
wurden in Tabelle 3.2 eingetragen. Weiter wurde die Tabelle durch zwei weitere Partikelgro-
en ergédnzt. Hierbei handelt es sich um PSL-Partikel mit einer Gréfe von 2 und 3 um, welche
,»hass® liber den Atomizer in das System eingebracht wurden. Die Verteilungen wurden auf

gleiche Weise wie auch die Melaminpartikel ermittelt.
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Abbildung 3.12: Grofenverteilung von Melaminpartikeln nach Abzug des Hin-
tergrundsignals

Tabelle 3.2: Statistische Kennzahlen der Partikelgrofienverteilungen der Messungen mit PSL-
und Melaminpartikel.

Durchmesser  Modalwert Mittelwert  Standardabw. Partikelart
[pwm] V'] V2] V2]
2 0,266 0,320 0,095 PSL
3 0,474 0,568 0,299 PSL
4 0,669 0,862 0,470 Melamin
7 1,190 0,956 0,580 Melamin
9,5 2,112 1,145 0,656 Melamin

Es wird deutlich, dass Mittelwert und Modalwert mit zunehmender PartikelgroBBe ebenfalls
ansteigen. Um eine Kalibration des F-OPS durchzufiihren wurden die Modalwerte der Gro-
Benverteilungen gegen die dazugehorigen Partikeldurchmesser der benutzen Aerosolpartikel

aufgetragen und eine lineare Anpassung vorgenommen (Abb. 3.13).
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Abbildung 3.13:Kalibrierung der Partikelgrope: lineare Anpassung der Modalwerte der mit
dem F-OPS ermittelten Grofsenverteilungen und der zugehérigen Partikelgrofie. Fehlerbal-
ken stellen Standardabweichugen dar.

Uber die ermittelte Gleichung:

y=—018147 40,222V .« 3.1
um

lasst sich eine direkte Beziehung zwischen dem Partikeldurchmesser und der Intensitét der ge-
messenen Signale ableiten. Es gilt aber festzuhalten, dass diese Approximation streng genom-
men nur in dem gezeigten GroBenbereich gilt.

Um auch fiir kleinere Partikel eine Ableitung zu bekommen, wurden Grofenverteilungen von
TSI OPS und F-OPS gegeniibergestellt. Abbildung 3.14 zeigt beispielhaft jeweils eine Gro-
Benverteilung aus zwei Zeitrdumen einer AuBlenluftmessung (vgl. Kap. 3.4), bei welchen je-

weils die Daten beider Messgeréte in einem Graph aufgefiihrt wurden.
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Abbildung 3.14: zwei beispielhafte Grofsenverteilungen von F-OPS und TSI OPS,
wobei die obere X-Achse sich auf den F-OPS bezieht (rote Linie) und die untere
X-Achse auf den TSI OPS (schwarz).

Man erkennt, dass fiir beide Zeitrdume der Abfall der Flanken zu groferen Partikeln dhnlich
verlduft. Aus dieser Tatsache, sowie der in Abbildung 3.14 verwendeten zweiten X-Achse
lasst sich ein Zusammenhang zwischen dem mittels TSI OPS ermittelten Partikeldurchmesser
und des F-OPS-Signals von I'” herleiten.

Auch hier ergibt sich ein linearer Zusammenhang mit:

y=0,030 I+ 0,372ﬂ-x , 3.2

um

welche eine deutlich hohere Steigung als Gleichung 3.1 aufweist. Der letzte Punkt bei 2 um
liegt dadurch auch hoher als der im PSL-Versuch ermittelte Wert. Allerdings lésst sich durch
diese Abschétzung auch eine genauere Beziehung fiir Partikel mit D, < 1 um machen, was mit

der anderen Methode nicht moglich war.
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Abbildung 3.15: Aus den Kurvenflanken abgeleitete Zuordnung von Partikeldurchmes-
ser [um] und der Wurzel der CH2-Intensitdt [I'?], mit linearer Anpassung.

Die in Kapitel 2.9.3 eingefiihrten Teststdube sollen an dieser Stelle eine erste Anwendung der
kalibrierten Grofenverteilung sein. Dazu wurde eine jeweils zweiminiitige Messung nach
Gleichung 3.2 angepasst und als Boxplot aufgetragen (Abb. 3.16).

Alle Stidube zeigen eine schiefe Verteilung, deren Mittelwert zu groBeren Partikeldurchmes-
sern vom Median verschoben ist. Der Median der Pinienpollenprobe liegt etwa bei 0,9 um,
wéhrend der Median der anderen Proben darunter liegt. Auch hat die Probe der Pinienpollen

die breiteste Verteilung.
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Abbildung 3.16: Grofienverteilungen der Teststiube ermittelt iiber CH2
nach Anpassung iiber linearen Zusammenhang in Gleichung 3.2.
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3.3.4 Depolarisation
Um eine Aussage iiber das Depolaristionsverhiltnis eines Aerosolpartikels treffen zu konnen,

wird eine Héufigkeitsverteilung des aus CHO und CHI1 ermittelten Pas/P11-Verhiltnisses er-
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-1 075 05 -025 0 025 05 075 1

P44/P11 - Verhaltnis

Abbildung 3.17: Hdufigkeitsverteilung des P,/P-Ver-
hdltnisses fiir eine beispielhafte Messung.

stellt. Eine erste Verteilung kann auch hier bereits in-situ mit dem Quicklook-Tool der Soft-
ware gewonnen werden. Abbildung 3.17 zeigt dieses fiir eine Messung mit Snomax°-Aerosol-
partikeln.

Die Darstellung der Verteilungen und der Maxima ist abhingig von der Drehung des im F-
OPS verbauten A/4-Pléttchens. Fiir spharische Partikel soll nach Kapitel 2.6.4 das Maximum
bei 0 liegen. In einem Versuchsaufbau nach Kap. 2.9.3 werden aus diesem Grund Wasser-
tropfchen erzeugt und in die Optik geleitet. Durch Drehen des A/4-Pléttchens im Uhrzeiger-
sinn verschiebt sich die Lage des Maximums und der Haufigkeitsverteilung. In Abbildung
3.19b) ist dies zu sehen. Aufgetragen sind die Mittelwerte der Normalverteilungen und die da-
zugehorige Standardabweichung. Das Maximum ldsst sich bei etwa einer Viertelumdrehung

des A/4-Plittchens von etwa 0 bis etwa 0,4 verschieben.
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Abbildung 3.19: Grafik a) zeigt die mechanisch auf 0 eingestellte Hdufigkeitsverteilung des
P,/P-Verhdltnisses mit Gaufsscher Anpassung. In b) sind beispielhafte die Anderungen des
Mittelwertes der Verteilung (mit Standardabweichungen) beim Drehen des 1/4-Plittchens ge-

zeigt.

Fiir die weiteren Messungen wurde das A/4-Pléttchen so lange verdreht, bis das Maximum der
Verteilung des Pas/P11-Verhiltnis bei 0 lag. In dieser Position wurde das A/4-Plittchen mit ei-

ner Schraube fixiert, um fiir zukiinftige Messungen Anderungen im Pay/P1;-Verhiltnis durch
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Abbildung 3.18: Boxplotverteilungen der P/P;-Verhdltnisse bei verschiedenen Test-
stduben.
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mechanische Variation des A/4-Pléttchens auszuschlieen. Die Verteilung des auf 0 kalibrier-
ten Pa/Pn-Verhdltnisses wihrend der Messung mit Wassertropfchen ist in Abbildung 3.19a)
zu sehen.

Um die Auswertungsmoglichkeiten iiber das Pis/Pii-Verhidltnis zu testen, wurden auch hier
weiter die aus Kapitel 3.3.3 bekannten Teststdube untersucht. Es zeigte sich, dass die Maxima
aller Verteilungen zwischen 0,07 und 0,12 zu finden sind. Abbildung 3.18 zeigt dies in Form
von Boxplots. Die Verteilungen der Stdube konnen anhand einiger statistischen Momente die-
ser Verteilungen unterschieden werden. Beispielsweise ist der Interquartilsabstand (Qs-Q,) in
der Verteilung fiir Pinienpollen deutlich geringer als im Vergleich mit den anderen Teststiu-

ben.

3.3.5 Fluoreszenz
Fiir eine Untersuchung der Fluoreszenz von Partikeln mit dem F-OPS wurde in den bereits

bekannten Messaufbau Riboflavin als Testaerosol gegeben.
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Abbildung 3.20: Detektion von Riboflavin-Partikeln mit der FINCH-Optik bei Variation der
Verstirkungsspannung des CH3-Photomultiplier. Gezeigt ist die Anzahl der Gesamtpartikel
detektiert mit CH2 (schwarz) sowie die Anzahl der fluoreszierenden Partikeln detektiert mit
CH3 (griine Linie). Die vertikalen Linien geben die Zeitabschnitte gleicher Verstirkungs-
spannung Uc an.

Entsprechend der getroffenen Annahmen bei der Entwicklung der FINCH-Optik, bezogen auf
die Anregungswellenldnge von 405 nm und die optischen Bauelemente (vgl. Kap. 2.6.3), wird
bei einer Messung von Riboflavin das emittierte Licht des fluoreszierenden Stoffes von CH3
aufgenommen. Dabei gilt die Annahme, dass jedes Riboflavin-Partikel fluoresziert, wodurch

jedes in diesem Experiment gezihlte Partikel ein Signal in CH3 erzeugen sollte.



74 - Kapitel 3 - Charakterisierung: Optik

Abbildung 3.20 zeigt die Anzahl der fluoreszierenden Partikel mit Anderung der Verstir-
kungsspannung des CH3 sowie die Gesamtanzahl der von CH2 detektierten Signale.

Die ,,Standardeinstellung® von Uc = 500 mV fiir CH3, welche in Kapitel 3.1 diskutiert wurde,
ist in der ersten Periode bis 13:36 zu sehen. In dieser Phase stimmt der Verlauf der Konzentra-
tion der fluoreszierenden Partikel mit dem der Gesamtpartikel tiberein.

Als Gegenbeispiel iibertrifft die Anzahl der fluoreszierenden Partikel bei Uc = 650 mV die
Anzahl der iiber CH2 ermittelten Partikel im Mittel um ein 80-faches.

Betrachtet man das Verhéltnis zwischen fluoreszierender Partikelanzahl und Partikelanzahl
detektiert mit CH2 bei unterschiedlichen Verstarkungsspannungen ergibt sich Abbildung 3.21.
Neben dem eben beschriebenen Effekt bei 650 mV sieht man auch, dass das arithmetische
Mittel bei 500 mV mit einer Relation von fP/P = 1,06 der 1:1-Linie am néchsten ist. Damit
bestdtigt sich die Aussage, dass auch fiir CH3 eine Verstarkungsspannung von 500 mV sinn-
voll ist, da dadurch im Mittel jedes Riboflavinpartikel als fluoreszierendes Partikel gezéhlt
wird. Bei Uc < 500 mV wird die Anzahl der fluoreszierenden Partikel deutlich unterschétzt,

bei Uc > 500 mV deutlich tiberschitzt.
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Abbildung 3.21: Verhdltnis der Anzahl an fluoresziereden Partikeln
(ermittelt iiber CH3) zur Partikelanzahl (ermittelt iiber CH2) mit
Standardabweichung als Fehlerbalken. Datenpunkte sind Mittelwerte
tiber einzelne Messzeitrdume und Fehlerbalken deren Standardabwei-
chungen.
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Das deutliche Uberschiitzen der Konzentrationen bei hdheren Verstirkungsspannungen kann
mehrere Ursachen haben. Zum einen werden durch die hohere Sensitivitit des Photomultiplier
auch ,kleinere* Partikel noch erkannt (was fiir CH2 nicht der Fall ist, da die Anpassung von
Uc nur in CH3 gemacht wurde). Zum anderen lassen sich auch elektrische Phanomene bei ho-
heren Verstarkungsfaktoren nicht mehr ausschlieen. Dies soll hier aber nicht weiter unter-
sucht werden.

Auch die Teststdube aus Kapitel 2.6.2 kdnnen auf ihre fluoreszierenden Eigenschaften und da-
mit auf biologische Anteile hin untersucht werden. Abbildung 3.22 zeigt dazu wiederum das
Verhéltnis der Anzahl fluoreszierenden Partikel zur durch CH2 ermittelten Partikelanzahl. Bei
der Pinienpollenprobe liegt der Anteil der fluoreszierenden Partikel deutlich am hdchsten.
Hier wird im Schnitt jedes zweite Partikel (der Median liegt bei 0,6) als fluoreszierend ge-
zahlt. Es werden auch Partikel als fluoreszierend gezéhlt, zu denen es keinen Eintrag im CH2
gibt. Es ldsst sich vermuten, dass die Partikel in der Streulichtmessung nicht erkannt werden,
da die Detektionsschwelle zu hoch gewdhlt wurde. Um eine genauere Untersuchung dieses
Phénomens zu machen, sind weitere Experimente notwendig, welche aber nicht mehr Teil die-
ser Arbeit sind.

Alle weiteren Proben haben deutlich geringere fluoreszierende Anteile. Insbesondere die Illit-
Probe, in welcher 75% aller Datenpunkte unter einem Verhiltnis von 0.04 liegen. Dies ent-

spricht den Erwartungen, da die Illit-Probe kein biologisches Material enthélt.
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Abbildung 3.22: Statistische Verteilungen des Verhdltnisses von Anzahl der fluo-
reszierenden Partikeln zu CH2-Partikelanzahl bei verschiedenen Teststduben.
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3.4 Auflenluftmessung

Zum Schluss der Betrachtungen zum F-OPS wird noch eine Vergleichszeitreihe einer Auflen-
luftmessung gezeigt. Dazu wurde durch die Mischkammer iiber Edelstahlrohr und einen
Wandeinlass AuBlenluft gepumpt. Der Einlass befindet sich im dritten Obergeschoss des Ge-
biudes fiir Geowissenschaften der Universitidt Frankfurt am Main im Stadtteil Kalbach/Ried-
berg. Die Messung fand iiber einen Zeitraum von 30 Stunden vom 03.04.2017 18 Uhr bis zum
05.04.2017 00 Uhr statt. Als Referenz wurde die Mischkammer zusitzlich mit einem TSI
3330 OPS verbunden.
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Abbildung 3.23: Zeitreihen von F-OPS und einem TSI 3330 OPS einer dreifjig stiindi-
gen Aufenluftmessung beginnend ab 03.04.2017 ab 18 Uhr. Die blaue Linie stellt die
Zeitreihe der Partikelkonzentrationen des TSI OPS dar, wihrend in schwarz die durch
den F-OPS ermittelten Anzahlkonzentrationen aufgetragen ist. Die rote Linie ergibt
sich aus einem 10 Punkte umfassenden gleitenden Mittel der F-OPS-Werte.

Abbildung 3.23 zeigt die Zeitreihen der ermittelten Konzentration von F-OPS und TSI OPS
dieser Messung. Auf den ersten Blick wird deutlich, dass beide Kurven sich im Verlauf sehr
dhneln. Eine Korrelation beider Kurven ergibt mit einem Korrelationskoeffizienten nach Pear-
son von r = 0,984 eine sehr starke Korrelation. Allerdings kann man auch erkennen, dass die
F-OPS Daten deutlich breiter streuen. Aus diesem Grund wurde ein gleitendes Mittel (10
Punkte) der F-OPS Daten errechnet und als rote Linie in Abbildung 3.23 aufgetragen. Dieses
gleitende Mittel korreliert mit » = 0,995 noch besser, was vermuten ldsst das die engere, zeitli-

che Auflosung die Ursache fiir die breiteren Streuung der F-OPS-Daten ist.
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Abbildung 3.24: Verhdiltnis der Partikelkonzentrationen von F-OPS zu TSI 3330 OPS
in einer Zeitreihe. Weiter konnen dem Boxplot die statistischen Kennwerte der Vertei-
lung des Verhdltnisses in diesem Zeitraum entnommen werden.

Betrachtet man das Verhéltnis zwischen der durch das gleitende Mittel berechneten Partikel-
konzentrationen des F-OPS und des TSI Referenzgerites (Abb. 3.24) liegt dieses im Mittel
bei 0,198 (der Median bei 0,196). Aus der Zeitreihe ist jedoch eine zeitliche Variation des Ver-
hiltnisses erkennbar, so gibt es am 04.04.17 gegen 19 Uhr ein Maximum. Ein solches zeitlich
lokales Ereignis deutet auf eine Anderung der AerosolgroBenverteilung in diesem Zeitraum
hin. Da der F-OPS unterschiedliche Partikelgroen unterschiedlich gut detektiert, ergibt sich
auch eine Anderung im Verhéltnis.

Aus diesem Grund, soll die GréBenverteilung beider Gerdte noch einmal heran gezogen wer-
den. Dazu wurde nach Gleichung 3.2 die Peakdaten von CH2 angepasst.

Abbildung 3.25 zeigt den zeitlichen Verlauf der Grofenverteilung. Die Verteilungen beider
Geréte dhneln sich stark. Auf dieser Abbildung findet sich am 04.04. gegen 19 Uhr ein Mini-
mum gerade bei Partikeln mit D, < 400 nm, was sich mit den kumulierten Partikelanzahlkon-
zentrationen in Abb. 3.23 deckt.

Ein sichtbarer Unterschied beider Gerite ist ein lokales Maximum des TSI-OPS am 04.04.17
gegen 12 Uhr. Hier wird ein abgegrenzter Bereich von Partikeln der Grofe 1 — 2 um detek-
tiert. In der Darstellung fiir den F-OPS fehlt an dieser Stelle eine hervorgehobene Mode. Dies
konnte auch ursdchlich fiir die leicht erhohte Zahleffizienz am 04.04. gegen 19 Uhr sein. Es
sieht so aus, als wiirden alle Anteile in dhnlichem Umfang verringert auftreten. Lediglich die

1 — 2 um Mode ist génzlich nicht mehr sichtbar.
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Abbildung 3.25: Anzahlgrofsenverteilungen von F-OPS (oben) und TSI 3330 OPS (unten)
bei einer Aufsenlufimessung. Farblich aufgetragen sind die normierten Konzentrationen
(dN/dlogD,) die aus Minutenmittelwerten der Konzentration in [cm™] errechnet wurden.
Die Y-Achse entspricht dem Partikeldurchmesser, beim F-OPS iiber Gleichung 3.2 ermit-
telt.



Kapitel 4 - Charakterisierung: FINCH - 79

4 Charakterisierung: FINCH

Aufbauend auf den Ergebnissen mit der FINCH-Optik soll an dieser Stelle eine weitere Cha-
rakterisierung von FINCH als Komplettsystem vorgenommen werden. Zunichst sollen Kam-
meraufenthaltszeit und Partikelverluste thematisiert werden, um dann erste Aktivierungsexpe-

rimente zu erlautern.

4.1 Aufenthaltszeit
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Abbildung 4.1: Beispielhafter Partikelimpuls mit 200 nm Snomax©-Partikeln mit ei-
ner Dauer von 2 Minuten. Die blaue Kurve ist eine exponentielle Anpassung an den
zeitlichen Abfall der Konzentration in der Kammer. Die schwarze Linie gibt den Mit-
telwert des Partikelmaximums wieder und ,, gestrichelt* sind die Ventilinderungszei-
ten angegeben.

Durch die bereits in Kapitel 3.3.1 beschriebenen Experimente mit Partikelimpulsen ldsst sich
zusitzlich eine Information zur Aufenthaltszeit in der Wachstumskammer ableiten. Wéhrend
in Kap. 3.3.1 lediglich der F-OPS alleine genutzt wurde, wird nun auch FINCH als Komplett-
system in die Messung einbezogen.

Dazu wurden wiederholte Experimente mit unterschiedlichen Partikelgro8en und unterschied-
lichen Impulsdauern durchgefiihrt. Abbildung 4.1 zeigt exemplarisch einen Partikelimpuls mit
200 nm Snomax“-Partikeln als Testaerosol. Zundchst wurde eine Nullfiltermessung gemacht.

57 s nach Beginn des Experimentes wurde die Verbindung zu den Partikeln gedffnet und nach
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Abbildung 4.2: Verweilzeiten von Snomax©-Partikeln unterschiedlicher Grdfie in
der FINCH-Kammer. Die Y-Achse wurde auf den Maximalwert normiert und in
Prozent angegeben. Der Nullpunkt aller Experimente liegt auf dem Zeitpunkt des
., Schlieflen des Ventils “.

weiteren 120 Sekunden wieder zuriick auf Filter geschaltet. Nach Starten des Partikelflusses
nimmt die Konzentration langsam zu bevor sie nach etwa 30 Sekunden ein Plateau erreicht.
Nach Schlieen des Ventils geht die Partikelkonzentration nicht diskret auf den Nullwert zu-
riick, sondern folgt einem exponentiellen Abfall. Dies liegt am Aufbau des Systems. Es ist an-
zunehmen, dass nicht alle Partikel dem idealen, laminaren Fluss durch die Kammer folgen,
sondern aus dem idealen Fluss ausscheren. Deshalb kommt es fiir jedes Partikel zu unter-
schiedlich langen Aufenthaltszeiten.

Der exponentielle Abfall wurde mit einer Funktion angepasst, so dass es moglich wurde die
Aufenthaltszeit der Partikel fiir bestimmte KenngroBen (z. B. 50% der verbleibenden Partikel)
zu berechnen. Durch Anpassen der Zeitachsen der einzelnen Experimente (der Startpunkt bei
0 Sekunden wird an den Zeitpunkt des VentilschlieBens angepasst) und eine Normierung auf
einen Mittelwert der jeweiligen Partikelimpulsmaxima (in Abbildung 4.1 ist dies beispielhaft
anhand der schwarzen Linie zu erkennen) ldsst sich eine Aussage iiber die Verweilzeiten in
der Kammer treffen.

Die Kurven auf Abbildung 4.2 zeigen genau diese Vorgehensweise fiir 8 unterschiedliche Ex-

perimente. Hierbei wurden Experimente mit zwei verschiedenen Partikeldurchmessern (D,)
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und sechs unterschiedlichen Impulsdauern (¢) verwendet. Zu sehen ist, dass alle Kurven einen
dhnlichen Verlauf zeigen. Die Kurve flir D, = 600 nm und ¢ = 240 s hat noch den grofiten Ab-
stand zu dem restlichen Ensemble. Allerdings liegt auch hier der Unterschied zum Ensemble-
mittel bei 25 % verbleibenden Partikeln nur bei etwa 4 s.

Fiir den exponentiellen Abfall einer aus allen Experimenten gemittelten Kurve ergibt sich fol-

gender Zusammenhang:

—t
y(t)=yo+AleXp(B—) 4.1

1

Dabei ist yo = 0 und 4, = 100. B, ermittelt sich aus den Werten der einzelnen exponentiellen
Ableitungen und betrdgt im Mittel B, = 18,36 + 4,17.

Uber die aus den durchgefiihrten Experimenten ermittelte Gleichung 4.1 lassen sich weiter ei-
nige KenngroBen fiir die Verweilzeit ermitteln. Diese sind in Tabelle 4.1 zusammen gefasst.
Es zeigt sich, dass 50 % der Partikel bereits nach etwa 13 Sekunden die Kammer verlassen
haben. Bis 99 % aller Partikel die Kammer verlassen haben, dauert es hingegen etwa 84 Se-

kunden.

Tabelle 4.1: Kenngrofien der Aufenthaltszeiten von Partikeln in der FINCH-Kammer. Die ver-
gangene Zeit ermittelt sich aus dem Mittelwert der durchgefiihrten Experimente mit zugehori-
ger Standardabweichung.

Zeit nach Schlieflen des Ventils

Verbleibende Partikel [%] Mittelwert [s] Standardabw. [s]
75 5,3 0,9
50 12,7 2,2
25 25,4 4,3
10 42,1 7,2
5 54,8 9,4
1 84,3 14,4
0,01 168,5 28,8

Mit Gleichung 4.1 und dem aus den Messungen ermittelten Parameter B, ldsst sich zu dem

auch die mittlere Verweilzeit eines Partikel bestimmen. Diese ergibt sich nach Gleichung 4.2.

Crt
t= Z‘ZC , 4.2

ges
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wobei mit ¢; die Konzentrationen zu diskreten, verstrichenen Zeiten ¢ bezeichnet werden. Die
mittlere Verweilzeit ¢ eines Partikel belduft sich damit auf 18,5 s. AuBer acht gelassen wurde
hierbei die Zuleitungen zur Kammer im Rack. Durch die Messungen mit der CPC-Referenz
und bestimmen der Leitungslidnge, kann die Verweilzeit bis zum Kammereinlass aber auf etwa
4 s abgeschiitzt werden. Dadurch ergibt sich eine mittlere Verweilzeit von ¢ = 14,5 s in der
Kammer.

Im Gegensatz zur mittleren Verweildauer lasst sich auch die Zeit der zu erst detektierten Parti-
kel ermitteln. Nachdem der Dreiwegehahn im bekannten Aufbau auf die Partikelquelle ge-
stellt wurde, dauert es im Mittel 10,7 £ 2,2 s bis erste Partikel gezdhlt werden. Diese entspre-
chen dann den schnellsten Partikeln im optimalen, nicht durch Turbulenzen gestorten Fluss
durch die Kammer. Allerdings sei angemerkt, dass diese Messung von den Zeitintervallen der

Abtastung beeinflusst wird.

4.2 Partikelverluste

In Kapitel 3.3.2 wurde gezeigt, dass die FINCH-Optik fiir Partikel mit einem Durchmesser
von D, > 500 nm im Mittel etwa 25 % der Partikel eines TSI 3025 CPC detektiert. Das dort
beschriebene Experiment wurde erneut durchgefiihrt, mit der Anderung, dass FINCH im
Komplettsystem betrieben wurde. Auf diese Weise soll ein Riickschluss auf die Partikelverlus-
te in der Kammer gezogen werden. Der restliche Messaufbau entspricht Kap. 2.9.3 wobei er-
neut Ammoniumsulfat-Partikel {iber den Atomizer und DMA monodispers durch die Kammer
geleitet wurden.

Die Abbildung 4.3 zeigt dieses Experiment bei zwei unterschiedlichen Kammertemperaturen
(Raumtemperartur und — 15 °C). Wie auch im Falle der alleinigen Messung der FINCH-Optik
(ohne Kammer) sieht man, dass die Zahleffizienz bei Partikelgroflen bis 500 nm ansteigt, be-
vor ein Plateau erreicht wird.

In diesem Plateau ab 500 nm liegt die mittlere Zahleffizienz der FINCH-Optik bei Raumtem-
peratur bei 15 £ 1 % des TSI 3025 CPCs. Bei -15 °C Betriebstemperatur liegt diese Effizienz
dhnlich hoch bei 16 £ 1 %. Man kann demnach davon ausgehen, dass die Kammer im gekiihl-
ten Betriebszustand keinen merklichen Unterschied der Partikelverluste erzeugt als bei Raum-
temperatur.

Weiter lésst sich festhalten, dass die mit der an die Kammer angeschlossenen FINCH-Optik
gemessenen Partikelkonzentrationen ungefahr mit einem Faktor 6,5 korrigiert werden miissen,

um auf die wahre Partikelkonzentration zu kommen.
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Abbildung 4.3: Zdhleffizienz des F-OPS im Vergleich mit einem CPC (TSI 3025). Die roten
Kreuze geben das Verhdltnis bei Raumtemperatur an. Die blauen Kreuze wurden im Betriebs-
zustand bei einer Misch- und Kammertemperatur von -15 °C gemessen. Gemessen wurde
monodisperse Ammoniumsulfat-Partikel.

Da im direkten Vergleich von FINCH-Optik und CPC die Zihleffizienz bei 25 % lag, lasst
sich schlielen, dass im Betrieb mit Kammer ca. 40 % (1 — (0,15/0,25) = 0.4) aller Partikel in
der Kammer verloren gehen miissen. Wobei es sich hier immer um Partikel mit D, > 500 nm

handelt.

4.3 Kontaminationen

Bei Experimenten nach Kap. 2.9.3 mit CPC hinter dem FINCH-Aufbau zeigte sich, dass wih-
rend Nullfilterphasen Partikel mit dem CPC (aber nicht mit der FINCH-Optik) gezdhlt wur-
den. Dabei wurden mit dem CPC Partikel-Konzentrationen bis zu 50 cm™ gemessen. Diese
Partikel traten lediglich im gekiihlten Zustand auf.

Als Ursache konnten die Wirmetauscher fiir Oa und Qc ausgemacht werden, welche zu ge-
naueren Betrachtung aus dem FINCH-System ausgebaut und, wie in Kap 2.9.2 beschrieben,
untersucht wurden. In einem ersten Versuch wurden die Warmetauscher evakuiert um Undich-
tigkeiten zu registrieren. Der Versuch mit Unterdruck im Warmetauscher als auch ein iiber
Druckluft erzeugter Uberdruck im Wirmetauscher zeigten, dass diese mit fallender Tempera-

tur undicht wurden. Im Falle des Uberdruck-Versuches konnte der Verschluss und damit der
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Abbildung 4.4: Partikelkonzentrationen (rot) gemessen mit einem TSI 3025 CPC hinter dem
Wiérmetauscher (Benutzt wurde hier die Qc-Bauart). Die schwarze Linie zeigt die Tempera-
tur des Wirmetauschers. Grau hinterlegt sind Zeiten in welchen ein Silikageltrockner vor
dem Wdrmetauscher benutzt wurde.

eingesetzte Dichtungsring mit Lecksuchspray als Ursache ausgemacht werden. Durch neue,
fiir den Temperaturbereich besser geeignete Dichtungsringe und einem Metallring {iber dem
Deckel, welcher fiir einen gleichmifBigeren Anpressdruck des Deckels sorgt, konnten diese
Undichtigkeiten behoben werden.

Trotz dieser Mallnahmen wurde weiter eine Partikelanzahlkonzentration hinter den Wérme-
tauschern gemessen. Um dies genauer zu untersuchen wurden die mit neuen Dichtungsringen
ausgestatteten Warmetauscher im Aufbau nach Kap. 2.9.2 mit einem CPC verbunden. Ein
wahlweise vor dem Wiarmetauscher abgeschlossener Silikageltrockner diente dazu, die relati-
ve Feuchte der einstromenden Luft zu variieren.

Abbildung 4.4 zeigt die Temperatur des Warmetauschers und die hinter dem Wérmetauscher
gemessene Partikelkonzentration. Der Warmetauscher wurde bis auf eine Temperatur von
-50 °C gekiihlt (12:38 Uhr) und ab diesem Zeitpunkt wieder erwdrmt. Ab einer Temperatur
von -20 °C wurden erste Partikelkonzentrationen gemessen. Kurz nach Entfernen des Silika-
geltrockners stiegen diese bis auf etwa 34 cm™ an, sanken nach Anschluss des Trockners aber
wieder. Auch in der Phase des Erwidrmens mit angeschlossenem Trockner wurden Partikel ge-
zdhlt. Die Konzentration lag im Maximum bei etwa 47 cm™. Ab einer Temperatur von -35 °C

lag die Partikelkonzentration wieder bei 0 cm™.
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Da die Dichtigkeit der Warmetauscher bereits festgestellt wurde, mussten die gemessenen
Partikelkonzentrationen aus dem Wirmetauscher selbst kommen. Ein Partikeleintrag durch ei-
nen ungeniigenden Filter ist ebenfalls auszuschlieBen. Allerdings ist anzunehmen, dass durch
Feuchtigkeit die Partikelkonzentration ansteigt, was durch das Entfernen des Trockners zu er-
kennen ist. Dies deutet darauf hin, dass es in den Warmetauschern zur Bildung von Eis
kommt, welches sich an der Oberfliche im Inneren ablagert. Um auszuschlie8en, dass es sich
bei den detektierten Partikeln um reine Eiskristalle handelt, wurde in einem weiteren Experi-
ment die Verrohrung zwischen CPC und Wérmetauscher ausreichend lang gewahlt, so dass
Eispartikel wieder vollstindig verdunstet sein mussten. Allerdings zeigte dieser Versuch kei-
nen Unterschied im Verlauf der gemessenen Partikelkonzentration. Bei den detektierten Parti-
keln kann es sich demnach nicht um reine Eispartikel handeln. Eine Vermutung wére, dass
sich durch die Eisbildung im Wérmetauscher Partikel aus der Oberfliche des Warmetauschers
16sen, welche dann im CPC detektiert werden. Rein optisch zeigte sich im Wiarmetauscher
eine weille, korrodierte Schicht aus (vermutlich) Aluminiumoxid, welche als Ursache der Par-
tikelproduktion in Frage kommt.

Zur Losung dieses Problems wurden die Warmetauscher eloxiert, um vor weiterer Korrosion
zu schiitzen und der Aerosol-Wéarmetauscher wird, wenn moglich, nicht kilter als 0 °C ge-
kiihlt.

Diese Erkenntnisse zeigen aber auch die Wichtigkeit von Nullfiltermessungen wihrend regu-
laren Messphasen auf. Nur so kann ausgeschlossen werden, dass Fremdpartikel oder Verunrei-
nigungen gemessen oder aktiviert werden. Im Falle der Partikel aus den Warmetauschern
kann durch Aktivierungs-Messungen gezeigt werden, dass diese nicht die Messung mit der
FINCH-Optik beeinflussen, da die Partikel erstens zu klein sind um vom F-OPS detektiert zu
werden und zweitens in der Kammer auch nicht zu groBeren Partikeln anwachsen (vgl. auch

Kap. 4.5).

4.4 Randbedingungen Aktivierungsmessungen

In Kapitel 2.2.1 und 2.2.2 wurde bereits eine Ubersicht aller fiir die Mischungsrechnung néti-
gen Werte gegeben. Bei einer Mischung der Fliisse Qawnm und Qc im Druckluftbetrieb ist eine
Unbekannte die Restfeuchtigkeit in der Druckluft. Um diese zu Bestimmen wurde der im
Messautbau eingesetzte Taupunktspiegel (MBW 373; vgl. Abb. 2.23) betrieben, wobei Qs und
QOc unterschiedlich stark gekiihlt wurden. Auf eine Kiihlung der Kammer wurde hierbei ver-

zichtet, um lediglich den Einfluss der Kiihlung auf die Fliisse zu betrachten.
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Grundsitzlich wurden zwei Versuchsreihen durchgefiihrt: zum einen um die eben besproche-
ne Luftfeuchtigkeit der Druckluft zu bestimmen, zum anderen aber auch um eine Referenz der
Restfeuchtigkeit des Aerosolprobenflusses zu erhalten. Es ist anzunehmen, dass durch ausrei-
chende Kiihlung der Kiihlkdpfe und damit Erreichen des Sattigungsdampfdruck, in beiden
Kopfen Wasserdampf kondensiert und sich in fliissigem und/oder festem Zustand ablagert.
Dieser Effekt sollte somit die Restfeuchtigkeit in den Fliissen verringern.

In zwei separaten Experimenten wurden deshalb der Oa und QOc stufenweise abgekiihlt und
dann langsam wieder erwdrmt. Dabei wurde eine Endtemperatur des QOa-Kiihlkopfes von
Tcp Acrosol = =55 °C und eine Endtemperatur des Qc-Kiihlkopfes von Tcpeola = -70 °C erreicht,

was an der unterschiedlichen Bauform der Wérmetauscher liegt (vgl. Kap. 2.1).
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Abbildung 4.5: Mit einem MBW 373 ermittelten Frostpunkt des Qc und Q. und der zugehori-
gen Kiihlkopftemperatur in einem Abkiihlvorgang (blau) und beim Erwdrmen (orange).

Abbildung 4.5a) zeigt hierzu die Tcp «01a -Kiihlkopftemperatur des kalten Flusses (Qc) aufgetra-
gen gegen die durch den MBW 373 ermittelte Frostpunkttemperatur. Bei diesem Versuch wur-
den lediglich 4 L min" Qc durch die Kammer geleitet, die weiteren Fliisse waren ausgestellt.
Damit ergab sich der Frostpunkt der durch die Kammer stromenden Luft ausschlieBlich aus
der Feuchtigkeit, die iiber die gekiihlte Druckluft eingetragen wurde. Zu Beginn der Messung
betrug der Frostpunkt etwa -20 °C (dies entspricht einer relativen Feuchte von etwa 4,4 % bei
20 °C Raumtemperatur). Mit Start der Kiihlung blieb der Frostpunkt zunachst konstant bei ca.
-20 °C, so lange bis die Kiihlkopftemperatur auf -20 °C abgesunken war. Bei dieser Tempera-
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tur trat Séttigung ein, d. h. in der Druckluft vorhandener Wasserdampf friert aus. Mit weiterer
Kiihlung des Kaltkiihlkopfs sank die Frostpunkttemperatur jeweils in selbiger Rate.

In guter Ndherung kann man damit sagen, dass der Frostpunkt des Q¢ der Kiihlkopftemperatur
entspricht, wenn die Kiihlkopftemperatur niedriger als die Frostpunkttemperatur der Druckluft
ist. Beim Erwdrmen zeigt sich eine durch das im Kiihlkopf abgelagerten Wasser bzw. Eis her-
vorgerufene Hysterese. Sobald sich der Kiihlkopf auf eine Kiihlkopftemperatur von Tcp o =
-40 °C erwirmt hat, kann man ein deutliches Ansteigen der Frostpunkttemperatur erkennen.
Die Frostpunkttemperatur steigt bis auf etwa -3°C an, was der abgelagerten Feuchtigkeit ge-
schuldet ist. Erst nachdem diese Feuchtigkeit aus dem System entwichen ist, liegt der Frost-
punkt wieder bei etwa -20 °C, wie zu Beginn des Experimentes.

Ein dhnliches Verhalten wird durch den Aerosolkiihlkopf erzeugt. Auch hier kann der resultie-
rende Frostpunkt gut mit der Kiihlkopftemperatur genéhert werden.

Diese Versuchsreihe wurde komplett im Versuchsaufbau nach Kapitel 2.9.3 (vgl. Abb. 2.23)
durchgefiihrt, d. h. es wurde auch ein Silikageltrockner nach der nassen Aerosolerzeugung
eingesetzt, um den Vorgang wihrend einer realen Messung zu simulieren. Lediglich ein Parti-
kelfilter wurde dem Silikageltrockner nachgeschaltet. Der Fluss durch den Kiihlkopf wurde
mit Oa = 2 L min™ betrieben. Der Kiihl- bzw. Erwdrmvorgang des QOa-Wirmetauschers wird
auf Abbildung 4.5b) gezeigt. Auch hier zeigt sich beim Erwédrmen ebenfalls die angesproche-
ne Hysterese. In guter Ndherung fiir den in den Aktivierungsmessungen benutzten Tempera-
turbereich gilt allerdings wiederum, dass der Frostpunkt des Aerosolflusses der Kiihlkopftem-
peratur entspricht.

Abbildung 4.6 zeigt das Verhiltnis der Frostpunkttemperaturen des MBW-Taupunktspiegels
und dem in FINCH eingebauten Qawm HYT-Sensor im zeitlichen Verlauf der eben beschriebe-
nen Messung. Wihrend der Kiihlung liegt dieses Verhéltnis durchgehen auf der 1:1-Linie (im
Mittel bei 1,04). Erst in der Phase der Erwdrmung gehen die Frostpunkttemperaturen ausein-
ander. Die deutlichen Unterschiede beginnen bei ca. 0°C, also mit der Phasenumwandlung des
abgelagerten Wassers im Kiihlkopf.

Fehlinterpretationen durch den HYT, gerade im Bereich der Sattigung, konnen demnach nicht
ausgeschlossen werden konnen. Um dies zu vermeiden, sollte man den Kiihlkopf fir Qawm
nur bei einer Kiihlkopftemperatur von 7cp acrosol < -5 °C oder Tcp acrosol = 5 °C betreiben.
Problematischer sind Ablagerungen von Feuchtigkeit in der Ndhe des Sensors, welche so
ebenfalls zu Fehlinterpretationen fiihren kdnnen. In diesem Fall wiirde durch den HYT-Sensor

eine relative Feuchte von 100 % ausgegeben, auch wenn der Fluss nicht gesittigt ist.
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Abbildung 4.6: Verhdltnis der Frostpunkttemperaturen ermittelt mit dem MBW Taupunktspie-
gel und dem HYT wy-Sensor (b). Temperaturverlauf des Q4-Kiihlkopfes (a).
4.5 FErste Aktivierungsexperimente
Im Rahmen eines ersten Mischexperiments soll nun die grundsétzliche Funktionalitit von
FINCH als Eiskeimzédhler gezeigt werden. Im Experimentieraufbau aus Kapitel 2.9.3 wird
eine Snomax“-Ldsung iiber den Atomizer vernebelt, getrocknet und iiber den DMA groBense-
lektiert (D, = 400 nm) in die Kammer und durch die Optik geleitet.
Um eine Referenz des Snomax“-Aerosols zu haben, wird zundchst das Aerosol im ungekiihl-
ten Zustand durch die Kammer geleitet. Ist eine ausreichende Statistik gesammelt, werden die
Kiihler der Kammer und der beiden Kiihlkopfe fiir O und Qc angestellt.
In diesem Experiment soll die Zieltemperatur Tyix = -15 °C und die Zielséttigung Syix = 1,1
bezogen auf die Eisséttigung sein.
Weitere Anfangsbedingungen konnen der folgenden Tabelle 4.2 entnommen werden. Diese

folgt der Darstellung aus Kapitel 2.2.1 fiir die Mischung aus Qawwm und QOc.
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Tabelle 4.2: Uberblick iiber die Sollwerte des gezeigten Mischexperimentes.

Variable Oawm Oc Oawm + Oc
T; Soll: 0 °C Soll:
Ist: HY T-Sensor Gleichung 2.4

Tcold flow — '26725 OC
Ist: pt100-Sensor

0O Soll: Soll:
Oa=2Lm’" Oc=4Lm’
Ou+QW=1Lm"
Ist: MFC Ist: MFC
Twix Soll: Tyix =-15°C
Ist: pt100-Sensor
SMix SOH: Sice = 1,2 S

Ist: Gleichung 2.3

Die gemessenen Temperaturverhéltnisse in der Kammer, an der Kammerwand und fiir die
Fliisse Oc und Qawm konnen in Abbildung 4.7 eingesehen werden. Zu sehen ist der Kiihlvor-

gang und das Erreichen der Zieltemperatur.

Flussraten [L min™']
)

Temperatur [°C]

N

o O
N N N N N P T N N
/ | // 3

T

Tcold flow TAWM

\ \
—T, —T,

upper wall lower wall

—T,

upper chamber Tlower chamber

\\\_
15:00 15:20 15:40 16:00 16:20 16:40
Zeit

Temperatur [°C]

Abbildung 4.7: Flussraten (a) und Temperaturen (b), (c) in FINCH wdhrend einer ersten Ak-
tivierungsmessung mit 400 nm Snomax®°-Aerosolpartikeln.
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Ebenfalls aufgetragen sind die gemessenen Flussraten. Ab etwa 16:02 Uhr beginnt die Rege-
lung des feuchten Flusses Owm, was deutlich zu sehen ist. Auch die antiproportionale Regelung
des QOw ist dabei zu erkennen. Das damit erzielte Sattigungsverhéltnis im oberen Kammerteil

Supper 18t in Abbildung 4.8 b zu sehen.
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Abbildung 4.8: Verlauf der iiber CH2 ermittelten Gesamtpartikelkonzentration (a), INP-Kon-
zentration und Sdttigungsverhdltnis (b) Supper einer ersten Aktivierungsmessung mit 400 nm
Snomax®-Aerosolpartikeln. Grau hinterlegt sind Zeiten mit Nullfiltermessung.

Die Konzentration der mit CH2 ermittelten Partikel ist ebenfalls auf Abbildung 4.8 zu sehen.
Diese bleibt bis 16:10 Uhr ziemlich konstant und ist lediglich durch eine Nullfilterphase un-
terbrochen. Nach Beginn der Feuchteregelung und Erreichen von Supper chamber = 0,92 beginnt
die Anzahlkonzentration zu steigen. Gleichzeitig steigt auch die Anzahlkonzentration der INP,
welche nach Abbildung 2.16 klassiert wurden. Dabei wurde ein Partikel als INP klassiert,
wenn die CH2 Amplitude x > 0,9 (x = 2,4 um nach GI. 3.2) oder die CH2 Amplitude y > 0,5
(y = 1,8 um nach Gl. 3.2) und Pwu/Py mit z = 0,45 ist (die Variablen folgen ebenfalls Abb.
2.16). Dabei wurden die Werte so gewdhlt, dass unaktivierte Snomax °-Partikel nicht als INP
klassiert wurden.

Nach ca. 10 Minuten Messung unter den genanten Bedingungen wurde im laufenden Betrieb,
d. h. die On-Regelung war weiterhin an und damit S, tiber 1,1, eine erneute Nullfilterphase

durchgefiihrt. Hier ist zu sehen, dass die Anzahlkonzentrationen der Gesamtpartikel als auch
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der INP auf 0 zuriick gehen, womit ausgeschlossen werden kann, dass Fremdpartikel o. &. ak-

tiviert wurden und es sich lediglich um gewachsene Snomax“-Partikel handelte.

Konzentration [cm™]
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~

0,5623
0,3162
0,1778
0,1000
0,05623
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0,01778
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15:00 15:20 15:40 16:00 16:20 16:40
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Abbildung 4.9: Anzahlgrofsenverteilungen von F-OPS bei einer ersten Aktivierungsmessung.

Farblich aufgetragen sind die Anzahlkonzentrationen in [cm™]. Die Partikelgréfie wurde da-
bei mit Gleichung 3.2 angepasst.

In der Farbdarstellung der GroBenverteilung ist das Anwachsen der Partikel ebenfalls gut zu
sehen (Abb. 4.9).
Analog zu den eben betrachteten Anzahlkonzentrationen kann man in der Darstellung der

GroBenverteilung etwa ab 16:15 Uhr eine deutliche zweite Mode erkennen. Wéhrend im vor-

1,0

unaktiviert

0.8 4 —— aktivierter Anteil
;Oq;)' )
X
2
5
o 064
T
o
=
® 044
°

0,2

0,0 . -

0.1 1 10

Partikeldurchmesser D, [um]

Abbildung 4.10: Zeitlicher Mittelwert der Grofsenverteilungen im Aktivie-
rungsexperiment mit 400 nm Snomax®-Aerosolpartikeln, wobei die unak-
tivierten Hintergrundpartikel von der Groffenverteilung zum Zeitpunkt
der Aktivierung abgezogen wurden.
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hergehenden Zeitraum die Grofenverteilung mit einem Maximum bei etwa 0,4 um liegt, sind
in der Phase der Aktivierung auch Partikel mit D, > 6 um zu erkennen. Es tritt demnach eine
Anderung in der GréBenverteilung ein.

Wenn man sich das zeitliche Mittel der GroBenverteilungen zum Zeitpunkt der Aktivierung
sowie der Hintergrundmessung von nicht-aktivierten 400 nm Snomax“-Aerosolpartikeln ver-
deutlicht (Abb. 4.10), sieht man die Verschiebung der GréBenverteilung deutlicher. Die rote
Kurve in Abbildung 4.10 ergibt sich dabei, indem das Hintergrundsignal der nicht aktivierten
Partikel von der Verteilung wihrend der Aktivierung abgezogen wurde. Man erkennt das
zweite Maxima mit D, bei etwa 6 pum, was allerdings auch bereits dem letzten Kanal der Gro-
Benverteilung entspricht. 6 pm entspricht dabei etwa 5,1 V in der CH2-Ausgabe und somit
auch dem Ende des Ausgabebereiches der Photomultiplier.

Die Verteilung des P44/P11-Verthiltnisses (Abb. 4.11) zeigt keine deutliche Verschiebung des
Maximums der Verteilung wihrend der Messung oder gar eine separierte Mode. Wihrend der
gesamten Messphase lag das Maxium im Bereich von 0,05 — 0,15. Zur Zeit der Aktivierung
werden lediglich deutlich mehr Partikel gezahlt. Allerdings ist nicht auszuschlieen, dass dies

an der Zdhlmethode der CHO bzw. CH1 Impulse liegt.
Anzahl
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0,0 4
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Abbildung 4.11: Minutenmittel der P,,/P,-Verteilungen wdihrend der beschrie-
benen Snomax®°-Messung.
4.6 Uberpriifung der Regelung
Das eben beschriebene Mischexperiment soll noch weiter vertieft werden. Nach dem die
grundsétzliche Funktionalitit gezeigt ist, soll weiter die Ansteuerung der Zielwerte iiberpriift

werden. Nach Kap. 2.1 und Kap. 2.4 bestimmen vier RegelgroBBen die Temperaturen und die
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Feuchtigkeit in der Kammer. Diese sind die Temperatur der Kammerwand, die Temperaturen
von O, und Q¢ sowie die Flussrate von Qw.

Die Kammerwand kann iiber die Stirlingbatterie sehr genau und stabil angesteuert werden.
Die Zieltemperatur Twix wird hierbei als Wandtemperatur der Kammer gesetzt. Die Prozessva-
riable des Regler ist in diesem Falle variabel und kann als Temperatur ,,Kammerwand oben*
(Tapper chamber) 0der ,,Kammerwand unten® (Tiower chamber) geWahlt werden. Im Regelfall wird (7p-

per chamber) gEWahIt (vgl. Lage der Sensoren nach Kap. 2.1).
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Abbildung 4.12: Temperaturzeitreihe des Kammerkiihlvorganges. Gezeigt
sind die Wandtemperaturen im "oberen" und "unteren" Bereich der Kam-
mer. Der zeitliche Ausschnitt zeigt die Variation der Wandtemperaturen im
laufe der Messphase. Die Zieltemperatur ist als blau gestrichelte Linie ein-

gefligt.

Abbildung 4.12 zeigt den Kiihlvorgang der Kammerwand mit den beiden Wandtemperaturen.
Um von Raumtemperatur (im Beispiel ca. 25 °C; Start der Kiihlung war 15 Uhr) auf die Ziel-
temperatur von -15 °C zu kommen, brauchen die Kiihler der Kammer etwa 35 — 40 Minuten.
Uber den PID-Regler-Baustein in der Software wird die Variable iiber den gesamten Messzeit-
raum moglichst ,,nahe an der Zieltemperatur gehalten. Im vergroBerten Ausschnitt auf Abbil-

dung 4.12 ergibt sich iiber einen Zeitraum von 1,5 h ein arithmetisches Mittel fiir die Tempe-
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ratur der Kammerwand oben von -15,0 £ 0,1 °C. Die Zieltemperatur der Kammer wird dem-
nach mit einer sehr geringen Abweichung gehalten.

Die Temperatur im unteren Bereich der Kammerwand (Tiower chamber) 1St mit -14,7 & 0,3 °C etwa
0,3 °C warmer als die Temperatur oben ( Zupper chamber). Hierbei ist zu beachten, dass die Durch-
flussmenge des Kiihlmittels im Kiihlkreislauf durch mechanische Ventile beeinflusst werden
kann. Dadurch wird es moglich die untere Wandtemperaturen der Prozessvariable oben anzu-
gleichen, wodurch der geringe Temperaturunterschied zwischen Wand oben und unten mog-
lich ist. Temperaturunterschiede durch Bauart des Sensor oder Anbringung an der Kammer
konnen dabei nicht beriicksichtigt werden.

Die Temperaturzielwerte der Kiihlung fiir Oa und Qc ergeben sich aus den Anfangsbedingun-
gen und — fiir den Q¢ — aus der Mischungsrechnung. Im hier gezeigten Beispiel betrdgt der
Zielwert fir Tawm = 0 °C und der Zielwert fur Teod flow = -26,25 °C. Im Umkehrschluss ldsst
sich mit Gleichung 2.4 zeigen, dass die Mischung aus Qawm und QOc (bei Qawm = 3 L min™' und

Oc =4 L min™) eine Mischtemperatur von Tyix = -15 °C ergibt.

TCD cold

TCD Aerosol

20

Teotd iow (P100)
Tawm (HYT)

Temperatur [°C]

-60 d T : } : T z T L : 1
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Abbildung 4.13: Temperaturen von Qwy und Qc sowie den zugehorigen Kiihlkopfen. In
der Abbildung sind weiter die Zieltemperaturen beider Fliisse (horizontale, gestrichelte
Linien) und der Referenzzeitraum (vertikale Linien) (vgl. Abb. 4.12) eingezeichnet.

Abbildung 4.13 zeigt den Kiihlvorgang der Fliisse sowie der zugehorigen Temperaturen der
Wirmetauscher. Im bereits betrachteten Zeitraum von 16:00 — 17:30 Uhr ergibt sich so ein
Mittelwert der AWM-Temperatur von Tawm = 0,0 = 0,3 °C. Die Dauer bis der Zielwert erreicht

wird, belduft sich auf ca. 45 Minuten.
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Ebenfalls etwa 45 Minuten dauert es bis die Zieltemperatur von Qc erreicht wird. Das arith-
metische Mittel ergibt sich zu Ttoa now = -26,25 £ 0,05 °C im bekannten Zeitraum. Es zeigt sich
somit, dass die Temperatur des kalten Flusses deutlich weniger variiert als die Temperatur des
QOawwm. Dies kann auch anhand der Kiihlkopftemperaturen erkannt werden. Wéhrend der Kiihl-
kopf des kalten Flusses wenig Anderungen in der Temperatur zeigt (schwarze Linie), ist die
Kiihlkopftemperatur von Qa deutlich variabler (rote Linie). Dies resultiert aus der Anderun-
gen der Flusszusammensetzung wihrend der Messphase, wodurch die Regelungselemente der
Temperatur der Zieltemperatur angepasst werden miissen.

Betracht man nur diese Abweichungen vom Mittel erkennt man die ndtigen Phasen stérkerer

Regelung.

K
CD Aerosol
-84
I

-10

Temperaturabweichung [°C]
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Abbildung 4.14: Abweichungen der HYT-Temperatur (griin) und QA-Kiihlkopf-
temperatur vom zeitlichen Mittelwert.

Der Wirmetauscher des QOa zeigt im besprochenen Zeitraum Schwankungen von bis zu 10 °C,
wie in Abbildung 4.14 zu sehen ist (braun). Die Temperatur im Fluss (griin) variiert deutlich
weniger. Es wird aber deutlich, wie sehr die Wéarmetauscher abgekiihlt werden miissen, um
eine gezielte Wirkung zu erreichen. Durch diese starke Variation ergibt sich auch eine Variati-
on in der Restfeuchte des Qa, welcher durch den Wiarmetauscher bestimmt wird (vgl. Kap.
4.4). Um dieses zu umgehen ist es moglich die Regelung der Flusstemperaturen zu umgehen

und direkt die Kiihlkopftemperaturen als Prozessvariablen zu benutzen.
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4.7 Genauigkeit der Sattigung

Letzte der regelbaren Variablen ist das Sattigungsverhiltnis iiber das Verhéltnis zwischen war-
men (Qw) und feuchtem Fluss (Qu). Im eben beschriebenen Experiment mit Snomax “-Parti-
keln lésst sich erkennen, dass die Aktivierung der Partikel bei einem Séttigungsverhiltnis von

Supper = 0,92 beginnt (Abb. 4.15).
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Abbildung 4.15: INP-Anzahlkonzentration aufgetragen gegen das Sdttigungsverhdltnis S,per.
Farbkodiert ist die Kammertemperatur Tpper chamber.

Ab einem Sattigungsverhéltnis von Super = 0,95 erreicht die INP-Konzentration ein Plateau.
Durch die Farbkodierung in Abbildung 4.15b ist zu dem zu erkennen, dass zu Beginn der Ak-

tivierung die Temperatur Tupper chamber 1€1cht (um etwa 1 °C) ansteigt.

Die Bezugstemperatur ist dabei der dominierende Einfluss auf die Sattigungsverhiltnisse in
der Kammer. Abbildung 4.16a zeigt die Sattungsverhiltnisse im Aktivierungsexperiment. Es
zeigt sich deutlich, dass der Verlauf von Supper, Stower Und Swix stark korrelieren. Lediglich der
Wert variiert zwischen den Verhéltnissen. Swix liegt im betrachteten Zeitraum im Mittel bei 1,3
+ 0,3 und ist somit das hochste Sattigungsverhiltnis, wahrend Supper bei 1,0 & 0,2 den niedrigs-
ten Wert hat.

Der Unterschied liegt hier in der Bezugstemperatur (vgl. Abb. 4.16a). Die aus der Mischung
errechnete 7Twix ist im Mittel 2,7 °C kailter als die gemessene Tupper chamver- Die Ursachen dafiir
konnen u. a. in unzureichender Abdeckung der Sensoren liegen. Die gemessene Temperatur
im unteren Bereich der Kammer (Tiower chamber) 1St um etwa 1,2 °C kalter als Tupper chamber. Hier

spielt auch der Einfluss einer ungleichmaBigen Wandkiihlung eine Rolle.



Kapitel 4 - Charakterisierung: FINCH - 97

2,0
'_E a) SMix
i‘E“ 1,5 — Supper M
2 i Slower m
% 1,04 e Stheo
> 1 /w
£ 054 ,
) | |
0,0 e . . A
T T
—_— 30 il b) Tlower chamber
$ ' —T,
or 20 upper chamber
5 . — T
§ 10 - Mix
8_ ]
E 01
0 .
-10 _ \hck et S iine v O et d
-20 ' ' r : . '
15:00 15:30 16:00 16:30 17:00 17:30 18:00
Zeit

Abbildung 4.16: Sdttigungsverhdltnisse (a) und Kammertemperaturen (b) einer Aktivierungs-
messung

Noch nicht betrachtet wurde bisher das Sattigungsverhéltnis Sieo, welches auf der auf Annah-
men basierten Mischung iiber vier Fliisse berechnet wird (siehe Kap. 2.2.2). Auf Abbildung
4.16 liegt Sieo deutlich unter den anderen Sattigungsverhédltnissen (im Mittel bei 0,7 + 0,2).
Dies liegt aber an der Bedienung durch den Benutzer von FINCH. Die Regelung erfolgte auf
Supper, Wodurch versucht wird diese, iiber das Auslesen der Istwerte, konstant zu halten. Fiir
Sweo miissen die Annahmen manuell angepasst werden, was flir lange Messungen schwer
machbar ist. Fiir einen dauerhaften Messbetrieb ist deshalb die Rechnung mit zwei Fliissen (s.
Kap. 2.2.1) der Mischungsrechnung mit allen vier Fliissen vorzuziehen. Fiir ein besseres Ver-
standnis der Vorginge in der Kammer und bessere Interpretationsmdglichkeiten der Wechsel-
wirkungen mit der Kammerwand, bietet diese Variante iiber Sy, aber auch Vorteile. So ist es
beispielsweise moglich gezielt die aktuelle Kammertemperatur zu simulieren.

Grundsatzlich sei erwéhnt, dass die Sattigung durch den feuchten Fluss geregelt wird. Eine
Korrelation im betrachteten Zeitraum ergibt zwischen Supyper und O einen Korrelationskoefti-
zient von 7 = 0,83. Ahnlich hoch liegt die Korrelation zwischen 7Hawm und Sypper, néimlich bei

r = 0,84. Uberlagernde Effekte kdnnen an Anderungen in den Temperaturverhiltnissen liegen.
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Abbildung 4.17: Abweichung von S,ype- zum Zielwert sowie Tipper chamber im betrachteten Expe-
riment.

Abbildung 4.17 zeigt dazu die Abweichungen von Syyper (Zielwert — Sypper) und die Temperatur
im oberen Kammerbereich. Man kann erkennen, dass gerade gegen 17:10 Uhr beide Kurven
gleichzeitig einbrechen. Ein dhnliches Phdnomen ist gegen 16:42 Uhr zu sehen. Allerdings
bricht hier nur die Temperaturkurve ein und die Abweichung der Séttigung zeigt keine grof3e

Verdnderung.
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Abbildung 4.18: Mit dem MBW 373 hinter der Kammer ermittelte Frostpunkttemperatur im
Verlauf des Snomax®-Experimentes.
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Betrachtet man den Verlauf der Frostpunktstemperatur, welche mit dem MBW 373 Taupunkt-
spiegel hinter der Kammer ermittelt wurde, erkennt man auch hier das Einschalten des feuch-
ten Flusses gegen 16:05 Uhr (Abb. 4.18).

Wird der Frostpunkt vor Einschalten des O noch von der Restfeuchte von Druckluft und Pro-
benfluss beeinflusst, so bleibt der Frostpunkt fiir den restlichen Messzeitraum ziemlich kon-
stant (-16,5 £ 0,4 °C). Es ist anzunehmen, dass die Oberfliche der Wand ab diesem Zeitpunkt
gesittigt ist und der Frostpunkt aus diesem Grund der Wandtemperatur folgt. Festzuhalten ist,
dass der Frostpunkt in dem konstanten Zeitraum (von 16:15 Uhr bis 17:30) etwa 1,5 °C kalter
als Tyupper wan 15t (vgl. Kap. 4.6).

Erst zu Ende der Messung steigt die Frostpunkttemperatur wieder an, da (ab etwa 17:30 Uhr)
die Kammer und die Kiihlkdpfe wieder erwdrmt werden und so die vorher im System abgela-

gerte Feuchte auf diesem Weg wieder frei wird.

4.8 Weitere Aktivierungsmessungen
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Abbildung 4.19: Flussraten (a) und Temperaturen (b), (c) in FINCH wdhrend einer Aktivie-
rungsmessung mit 100 nm Snomax©-Aerosolpartikeln. Die Flussrate von Qy wurde manuell
variiert.
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Zur weiteren Vertiefung des Messvorganges mit FINCH soll an dieser Stelle noch weitere
Beispiele eines Messablaufes betrachtet werden. Dazu wurde nach Kap. 2.9.3 iiber den DMA
(D, = 100 nm) Snomax“-Partikel erzeugt und mit FINCH aktiviert. Grundlegender Unter-
schied zu den eben besprochenen Messung ist, dass Ouv im Laufe der Messung manuell vari-
iert wurde. Dabei wurde die Flussrate bis zur maximalen Ausgabe des MFC (in diesem Fall
1 L min™) erhoht.

Abbildung 4.19 zeigt in einer Ubersicht die Flussraten und die Temperaturen in der FINCH-
Kammer. Gut zu sehen ist, dass die Flussrate des Owm (und iiber das konstante Verhéltnis von
Ow und Owm eben auch QOw (vgl. Kap. 2.3)) in Stufen angesteuert wurde. Die Temperaturen
sind wie in den vorangegangen Kapitel 4.5 und 4.6 eingestellt, womit sich eine Zieltemperatur

von -15 °C ergibt.
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Abbildung 4.20: Verlauf der iiber CH2 ermittelten Gesamtpartikelkonzentration
(a), INP-Konzentration und Sdttigungsverhdltnis (b) S.per und Suix einer Aktivie-
rungsmessung mit 100 nm Snomax©-Aerosolpartikeln. Grau hinterlegt sind Zei-
ten mit Nullfiltermessung.

Die resultierenden Partikelkonzentrationen sind in Abbildung 4.20 zu sehen. Es ist zu erken-
nen, dass die Aktivierung von Partikeln mit Unterschreiten der Sittigung gegen 16:06 Uhr
authort und erst wieder beginnt, wenn auch Swvix bzw. Supper Wieder steigen. Damit wird gezeigt,
dass die Mischung die Aktivierung bedingt und nicht etwa Diffusionsprozesse von der Wand.

Durch das Andern des Qu ist es somit mdglich relativ schnell die Feuchte zu variieren. Der
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feuchte Fluss Owm korreliert im betrachteten Zeitraum mit r = 0,77 mit den dargestellten Satti-
gungsverhéltnissen.

Im weiteren Verlauf der Messung wurde der Qv weiter erhdht, bis gegen 17:55 Uhr das Maxi-
mum von 1 L min™ erreicht war. Es fillt auf, dass die INP- aber auch die CH2-Partikelkon-
zentration bereits ab 17:49 (bei Ou = 0,6 L min-1 und damit Sypper = 1,7) um eine GroBBenord-
nung, im weiteren Verlauf um zwei Groflenordnungen ansteigen. Es ist zu vermuten, dass es
zu diesem Zeitpunkt zu einem ,,Durchbrechen® der Tropfchen kommt. Erst ab dieser relativ
hohen Feuchte konnen Tropfchen grofl genug wachsen, um am Ende der Kammer von der
Optik detektiert zu werden. In vorhergehenden Feuchteverhéltnissen wiirden Tropfen zu
Gunsten der Eispartikel auf dem Weg durch die Kammer wieder verdunsten.

Um 17:58 wurde der QM ausgeschaltet und man erkennt, dass die Anzahlkonzentrationen
deutlich zuriickgehen. Bevor der Filter an das System geschlossen wurde, erkennt man noch
einen Messpunkt der INP, welche der vorherigen Eisfraktion entsprechen konnte. Danach ge-
hen beide Konzentrationen gegen 0. Auf der Ubersichtsabbildung 4.19 ist nun das Einschalten
der Heizelemente und das Erwdrmen der Kammer zu sehen.

Die nachfolgende Abbildung 4.21 zeigt den Verlauf einer weiteren Messung mit Snomax®©-
Aerosolpartikeln. Hierbei wurden im bekannten Aufbau 650 nm Partikel erzeugt. Das Sétti-

gungsverhéltnis Suyper Wurde als Regelparameter benutzt und kontinuierlich erhoht (4.21c).
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Abbildung 4.21: Partikelkonzetration (a), CH2-Signalintensitdt (b) und Sdttigungs-
verhdltnis (c) einer Messung mit 650 nm Snomax°-Partikeln.
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Als Unterschied zu eben genannten Beispiel wurden in regelmafligen Abstdnden Nullfilter-
messungen gemacht, welche in der Abbildung von 1 - 9 durchnummeriert sind.

Es ist zu erkennen, dass die Anzahl der Hintergrundpartikel mit der Zeit der Messdauer an-
steigt. Ein besonderer Anstieg ist zu Beginn der Aktivierung zu erkennen.

Im Mittel werden in den Nullfilterphasen ohne Aktivierung (aber bereits regelndem Qwu) etwa
0,8 & 0,3 Partikel s gemessen. INPs werden nicht gezéhlt. Ab Filterphase 6 nimmt dies deut-
lich zu: hier werden 2,7 + 0,8 INPs und 11,0 + 2,1 Gesamtpartikel pro Sekunde detektiert.
Dieses Resultat unterstreicht die Wichtigkeit der Nullfiltermessungen sowie einer notwendi-

gen Angleichung der Messwerte (durch Abziehen des Hintergrundsignals).

—_
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®  Gesamtpartikel 1
e |NP B [ |

Anzahlkonzentration [s7']
1 1 1 1 1 | |
boE

| I e e i | gumin(;
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Abbildung 4.22: Mittelwert der Partikelkonzentrationen wdhrend der Nullfilterphasen.
Fehlerbalken sind Standardabweichungen.
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5 Erste Anwendungen von FINCH
Am Ende dieser Arbeit werden zwei Anwendungen von FINCH mit F-OPS gezeigt. Zum ei-

nen soll eine Labormessung mit Snomax °-Aerosol mit Literaturwerten verglichen werden und
zum anderen soll ein Auszug aus einer Feld-Messkampagne auf dem Jungfraujoch aus dem

Frithjahr 2017 gezeigt werden.

5.1 Snomax°-Aktivierung

Um einen Vergleich der Messkonfiguration von FINCH mit anderen Messgeréten zu erhalten,
wurden Snomax“°-Aerosolpartikel (iiber DMA mit D, = 650 nm) im Aufbau nach Kapitel 2.9.3
im Atomizer erzeugt und in die Kammer geleitet. Der Messablauf folgt dabei grundsétzlich
Kapitel 4.5. Die Temperaturen wurden angesteuert und die Feuchte langsam hoch geregelt, bis
die INP-Konzentrationen ein Plateau erreicht haben. Danach erfolge eine Variation der Tem-
peratur und ein neue Messphase.

Aus den Daten des wihrend der Messung mitlaufenden TSI 3025 CPC (vgl. Abb. 2.23) sowie
den iiber den F-OPS ermittelten INP-Konzentrationen im Plateau wurde die aktivierte Eisfrak-

tion fi.. berechnet. Fiir die aktivierte Fraktion gilt:

n n
_ e _ Mg-ops
floom=——=—"— 5.1

n partikel Nepc

und ist demnach das Verhéltnis zwischen der Anzahlkonzentration der Eiskeime und dem ge-
samten Aerosolpartikelkonzentration.

Die aktivierten Fraktionen der einzelnen Snomax“-Messungen wurden mit Snomax“Messun-
gen aus LACIS verglichen. LACIS (engl. ,, Leipzig Aerosol cloud interaction simulator ) 14sst
Untersuchungen von Wolkentropfchen unter atmosphérischen Bedingungen zu [Stratmann et
al., 2004]. Die Flussrohre von LACIS ist 7 m lang und in jeweils 1 m lange Sektionen unter-
teilt, welche unterschiedlich gekiihlt werden konnen. Die Snomax“-Partikel wurden wie in
FINCH aus einer Snomax“-Losung iiber Atomizer erzeugt und untersucht [Hartmann et al.,

2013].
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Abbildung 5.1: Aktivierte Fraktion als Funktion der Tempera-
tur. Die FINCH-Daten sind auf T.pper chamver bezogen. Weitere
Werte nach [Hartmann et al., 2013].

Abbildung 5.1 zeigt die Messungen der Studie nach Hartmann et al. und der in dieser Arbeit
angefertigten Werte fiir fi.. der Snomax®“-Partikelmessungen (rote Quadrate) [Hartmann et al.,
2013]. Es ist zu sehen, dass ab Tipper chamber = -6,5 °C erste Eisfraktionen ermittelt wurden. Die-
se liegt im Mittel bei 0,004. Mit kélteren Temperaturen werden auch Eisfraktion zwei Grof3en-
ordnungen hoher ermittelt (fi..= 0,16).

Im Vergleich mit Hartmann et al. liegen die ersten mit FINCH ermittelten Eisfraktionen leicht
bei wirmeren Temperaturen, die GroBenordnung der Eisfraktion ist aber &hnlich hoch. Ab
etwa -12 °C liegen die Eisfraktion der Snomax“-Partikel unter den aktivierten Fraktionen aus
Hartmann et al. Aulerdem sind diese zu etwas kélteren Temperaturen verschoben. Allerdings
sei auch hier erwihnt, dass die ermittelten fi.. relativ nahe an den Literaturwerten liegen. Es ist
nicht auszuschliefBen, dass dies durch die unterschiedlichen Messmethodik oder durch eine
unterschiedliche Snomax“-Probe zustande gekommen ist.

In [Wex et al., 2015] wurden friihere Ergebnisse aus Snomax “-Messungen mit FINCH verof-
fentlicht (Abbildung 5.2). Deutlich zu erkennen ist, dass die aus jener Studie stammenden
FINCH-Messungen deutlich hohere Eisfraktionen hervorgebracht hat als die Messungen in
dieser Arbeit.
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Bei einer Temperatur von -13,5 °C liegt
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Abbildung 5.2: Aktivierte Fraktion als Funktion dieser Arbeit nachgestellt werden. Der

der Temperatur fiir verschiedene Snomax®-Grofen  Verlauf der Kurven entspricht somit
und Experiemente. [Wex et al., 2015] besser den anderen Messinstrumenten,
wobei weiter die Unterschiede in Tech-

nik und Methode bestehen.

5.2 Jungfrauchjoch 2017 Messung

Wihrend der INUIT/CLACE Kampagne 2017, welche vom 22. Januar bis zum 20. Februar
2017 auf dem Jungfraujoch (Schweiz) stattfand, wurde FINCH erstmals in der beschriebenen
Konfiguration aulerhalb des Labors betrieben. Exemplarisch soll an dieser Stelle eine Mess-
phase beschrieben werden.

Das Jungfraujoch liegt auf dem Verbindungsgrat zwischen den Bergen Jungfrau (4158 m) und
Monch (4107 m) in den Berner Alpen. Die Unterkiinfte der Forschungseinrichtung liegen auf
ca. 3450 m. Richtung Nordwesten und Siidosten fillt das Gelidnde ab, wobei sich im Siidosten
der Aletsch-Gletscher befindet. Die Messplattform im Sphinx-Observatorium liegt noch ein-
mal ca. 100 m hdher auf 3580 m sehr prominent in mitten des Grats. Wiahrend das Gelidnde
des Jungfraujochs durch Bahnhof, Restaurants und diversen Shops auf internationalen Touris-
mus ausgelegt ist, ist der Zugang zum Observatorium nur wissenschaftlichem und techni-

schem Personal gestattet. Die Besucherplattform unterhalb des Observatoriums ist allerdings
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fiir jedermann gedffnet. Gerade in den
Besucherzeiten (von ca. 09:00 — 17:00
Uhr) kann es deshalb zu Beeintrachtigun-
gen durch Besucher kommen.

Die monatlichen Durchschnittstemperatu-

, ; £ b ren liegen flir Januar und Februar zwi-
SONNTAG, 12.02.2017 12:00 U
S > o 3

schen -14,2 °C und -10,5 °C. Der mittlere

Abbildung 5.3: Satellitenbild von Europa am

12.02.2017, 12 UTC [SRF, 2017] Luftdruck auf Hohe der Forschungsstati-

on liegt bei etwa 654 hPa. Wahrend der
Messung am 12.02.2017 begann der Tag mit diinnen Wolken in groer Hohe sowie dichtem
Hochnebel iiber dem Mittelland. Gegen Mittag wurden die Wolken diinner (vgl. Abb. 5.3) und
ab Nachmittags war es sonnig. Die Nullgradgrenze lag bei 2400 m [SRF, 2017].
FINCH war wihrend der Kampagne iiber Edelstahlrohr u. a. mit einem Total-Inlet verbunden.
Ein Abzweig in der Einlassleitung ermdglichte zudem das Wechseln auf einen Filter ohne da-
bei den Fluss zu verdndern.
Die Zieltemperatur von FINCH wurde auf -25 °C eingestellt und das Séttigungsverhiltnis
iiber einen konstanten QOu geregelt. Super lag wahrend der Messphase von 11 Uhr bis 14:30
Uhr bei Syper = 1,2 £ 0,1 und war damit durchgehend tibersittigt. Abbildung 5.4c) zeigt auch
die weiteren Sattigungsverhéltnisse in der Kammer. Eine Variation ist auch hier wieder auf
Tupper chamber ZUriickzufiihren, was (gerade zwischen 12 Uhr und 12:30 Uhr) deutlich schwankt.
Die weiteren Kammertemperaturen (Abb. 5.4d) bleiben iiber den Messzeitraum recht kon-
stant.
Die Messung ist durch Nullfilterperioden unterbrochen. In der letzten Filterphase beginnt das
Heizen der Kiihlkdpfe, wodurch die Anzahlkonzentration nicht auf 0 zuriick geht.
Fiir die Anzahl der INPs konnen drei Phasen ausgemacht werden. Zwischen 11:20 Uhr und
12:50 Uhr betrigt die mittlere, mit FINCH ermittelte INP-Konzentration 1,4 + 4,1 L. Am
frithen Nachmittag, zwischen 12:50 Uhr und 14:00 Uhr, stiegen die INP-Konzentrationen
deutlich an. In diesem Zeitraum wurde ein Mittelwert von 52 + 30 L' gemessen. Ab 14 Uhr
sinken die INP-Konzentrationen wieder und erreichen bis zum Beginn der Heizphase ein Mit-
tel von 2,0 £ 3,3 L.
Eisnukleierende Partikel werden auf dem Jungfraujoch in mehreren Kampagnen bereits seit
dem Jahr 2000 untersucht [Bukowiecki et al., 2016]. Dadurch ist es moglich einige lokale Re-
ferenzen an INP-Anzahlkonzentrationen zu zitieren. Chou et al. finden eine mittlere Konzen-

tration von 8 INP L™ im Mirz und 14 L im Juni 2009, bestétigen aber auch, dass durch Stau-
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JFJ-Kampagne: 12.02.2017 am Total Inlet
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Abbildung 5.4: FINCH-Messung wdhrend der INUIT/CLACE Kampagne 2017 am
12.02.2017. a) zeigt die Groflenverteilung der iiber CH2 detektierten Signale, b) die INP und
Partikelkonzentrationen, c) die Sdttigungsverhdltnisse in der Kammer und d) die Temperatu-
ren im Messverlauf.

beintrag die INP-Konzentration um eine Grofenordnung steigen kann [Chou et al., 2011].
Boose et al. finden im Januar 2012 im Depositionsnukleationsregime 1,09 + 0,78 INP L. Im
Bereich von Kondensationsgefrieren wurde eine Anzahlkonzentration von 4,7 + 8,3 L' wih-
rend CLACE2014 ermittelt [Boose et al., 2016]. Niedrigere Konzentrationen im Winter 2015
und 2016 messen Lacher et al. mit < 0,2 L' ohne Wassersittigung. Uber Wassersittigung wer-

den im Mittel 3,7 INP L' gemessen [Lacher et al., 2017]. In diesen Zahlen sind einzelne
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Events mit deutlich hoheren INP-Konzentrationen nicht beriicksichtigt. Auch Boose et al. be-
richten von Staubevents mit deutlich hoheren Konzentrationen [Boose et al., 2016]. Conen et
al. berichten flir Immersionsgefrieren bei warmen Temperaturen (-8 °C) zwischen 1 und 10

INP m™ im Sommer und < 0,1 m? in den Wintermonaten [Conen et al., 2015].

Barcelona Dust Forecast Center - http://dust.aemet.es/
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Abbildung 5.5: Optische Dicke von Aersolschichten am 12.02.2017 [BSC, 2017]

Je nach Methode und Gefrierregime ist die INP-Anzahhlkonzentration auf dem Jungfraujoch
relativ unterschiedlich, bewegt sich aber im Bereich von wenigen INP L™ bis hin zu mehreren
hundert INP L wihrend Staubereignissen [Bukowiecki et al., 2016]. Die Messungen mit
FINCH am 12.02.2017 fligen sich somit in bekannte Groenordnungen ein. Es stellt sich die
Frage, was zu dem Anstieg der INP-Konzentrationen zwischen 12:50 Uhr und 14:00 Uhr
filhrte. Ein Vergleich mit dem NMMB/BSC-Dust-Model (Abbildung 5.5), zeigt dass am
12.02.2017 ein leichter Eintrag an Staub iiber der Schweiz und Siiddeutschland zu sehen ist.

Der parallel zu FINCH betriebene TSI 3330 OPS am Total-Inlet zeigte ebenfalls eine Ande-
rung der Partikel Zusammensetzung ab 14 Uhr (Abb. 5.6). Ab diesem Zeitpunkt nahm die An-
zahl von Partikel mit D, < 400 nm deutlich zu und im Gegenzug war ein Einbrechen der An-
zahl von groBeren Partikeln zu erkennen. Auch Partikel der Grofe 1 pm werden weniger. Be-

sonders deutlich wird der kleine Peak gegen 14:15 Uhr auf TSI OPS und F-OPS dargestellt.
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Abbildung 5.6.: Aerosolpartikel-Grofienverteilung am 12.02.2017 gemessen mit einem TSI
3330 OPS in der Total-Inlet-Einlassleitung.

Eine Anderung vor 12:50 Uhr ist auf der OPS-Abbildung nicht ersichtlich. Damit muss der
Anstieg der INP-Konzentrationen andere Ursachen haben. Dies wird allerdings im Rahmen

einer ausfiihrlichen Betrachtung der gesamten Messkampagne an anderer Stelle untersucht.
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6 Diskussion und Schlussfolgerungen

6.1 FINCH-Optik
In dieser Arbeit wird gezeigt, dass mit dem F-OPS als Partikelzéhler und GroBenspektrometer
zuverldssig gemessen werden kann. Die Zéhlstatistik ldsst sich dabei sehr gut mit einem TSI
OPS (Abb. 3.23) vergleichen, was ebenfalls fiir die GroBenauflosung (Abb. 3.25) gilt. Die
elektrische Signalverarbeitung wurde in den LED-Experimenten verifiziert. Im betrachteten
Frequenzbereich kann jeder Signalimpuls gezidhlt werden, was zudem die Neuentwicklung der
Software bestitigt. Auch die vorher bekannten Probleme mit elektromagnetischer Einstrah-
lung konnten vollstindig behoben werden. Es wird allerdings eine regelmiBige Uberpriifung
empfohlen.

Grundsitzlich ist festzuhalten, dass die gemachten Messungen nur mit den festgelegten
Grundeinstellungen wie beispielsweise den Verstirkungsspannungen der Photomultiplier nach
Tabelle 3.1 giiltig sind. In Bezug auf Partikelmessungen ist vor allem der Fluss durch die Op-
tik eine grofe Variable. Im Rahmen dieser Arbeit wurde die Flussrate durch die Optik kon-
stant bei 7 L min' gehalten. Den Einfluss der Flussrate auf die Partikelmessung und/oder Gro-
Benauflosung sollte aber in weiteren Experimenten ebenfalls charakterisiert und weiter unter-
sucht werden. Selbiges gilt fiir die Diise, welche im F-OPS verbaut ist. Diese ist mit einer Ver-
schraubung versehen und ldsst sich so einfach austauschen. Die Diise bestimmt so auch die
Abdeckung des Laserstrahls, also inwiefern alle Partikel auch durch den Laserstrahl gelangen.
Der Laserstrahl des im F-OPS verbauten Lasers ist selber ebenfalls eine Variable, welche im
Rahmen dieser Arbeit konstant gehalten wurde, aber eigentlich weitere Betrachtung briuchte.
Zum einen ist nicht endgiiltig geklért, wie bzw. ob sich die Laserleistung mit der Zeit dndert
und zum anderen sind Lackschdden im Gehduse durch den Laser nicht auszuschlieBen. So
wurden ,.eingebrannte* Stellen in der Strahlfalle und an den optischen Bauelementen ent-
deckt. Dies macht erforderlich, dass Laser, Gehduse und optische Bauelemente regelmiBig
auf Schéden tiberpriift werden und ggf. ersetzt werden miissen. Die Schédden in der Oberflidche
des F-OPS-gehduses konnen zu ungewollten Reflexionen des Laserlichts fiihren, was wieder-
um einen Einfluss auf die Zahlstatistik hat.

Einen dhnlichen Einfluss hat der Fokus des Laserstrahls. Dieser wird mittels einer kleinen Op-
tik am Gehéuse des Lasers manuell so eingestellt, dass der Fokuspunkt ca. 0,5 mm hinter der
Auslassdiise des F-OPS liegt. Dadurch wird erreicht, dass die Breite des Laserstrahl die kom-
plette Einlassdiise abdeckt, wobei allerdings trotzdem nicht gegeben sein muss, dass jedes

Partikel auch durch den Laserstrahl fliegt. Im laminaren Fluss sollte dies aber der Fall sein.
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Eine Abweichung des Fokuspunktes von ca. 2 mm zeigt schon deutliche Anderungen in der
elektrischen Aufnahme und somit auch in Anzahlkonzentration und Grofenverteilung der Ae-
rosolpartikel. Aus diesem Grund ist notwendig den Laserfokus immer in der selben Position
zu belassen oder aber neue Charakterisierungsmessungen durchzufiihren. Ein Verstellen des
Fokuspunktes wéhrend einer Messung ist durch Verschraubung und Kontermuttern ausge-
schlossen. Nach einer Reinigung des F-OPS muss der Laser allerdings wieder in seine ur-
spriingliche Position gebracht werden, was bedeutet, dass auch der Fokuspunkt neu justiert
werden muss.

Wihrend mit einer Zihleffizienz der Optik ab einer PartikelgroBe von D, = 500 nm etwa 25 %
eines CPCs ein sehr guter Wert erreicht wird, ist die Auflosung von PartikelgroBen noch nicht
optimal (Abb. 3.12). Allerdings konnen ebenfalls technische Probleme bei der Aufgabe der
Aerosolpartikel ab einem Durchmesser von D, = 1 um zu unsauberen Messergebnissen fiih-
ren. Die Parametrisierung gerade fiir kleine Partikel (Abb. 3.15) liefert aber ein zufriedenstel-
lendes Ergebnis fiir eine Grofenkalibrierung. Auch wihrend Aktivierungsphasen ist das An-
wachsen der Partikel deutlich zu erkennen. Da viele Partikel im letzten Kanal der Grofenver-
teilung sind, kann nur gesagt werden, dass INP auf eine GroBe von D, > 6 um anwachsen.
Eine differenziertere Auflosung wire erstrebenswert, wozu aber die Verstirkungsspannung re-
duziert werden muss.

Ahnliches gilt fiir das Pas/Py - Verhiltnis. Hier sind weitere Untersuchungen notwendig, um fiir
die neue Optik-Konfiguration eine optimale Unterscheidung zwischen spharischen und asphé-
rischen Partikeln zu erreichen. Es liegt die Vermutung nahe, dass ab einer noch unbestimmten
Signalintensitét, demnach nur fiir groBere Partikel, das Verhéltnis korrekt widergegeben wird.
Auch sollte die Berechnung ohne den CH2-Triggerkanal erfolgen, so dass lediglich die CHO
und CH1-Signale direkt verarbeitet werden. In jetziger Form werden CHO und CH1 nur bei
giiltigem CH2-Eintrag verarbeitet. Dies bendtigt auch weitere Untersuchung. Ebenfalls wei-
ter untersucht werden sollte in diesem Zusammenhang das Ermitteln der Grofenauflosung
iiber die Summe von CHO und CHI.

Im Bereich der fluoreszierenden Partikel kann ebenfalls von erfolgreichen Messungen gespro-
chen werden (z. B. Abb. 3.22). Fluoreszenz von Partikeln wird detektiert und die Partikel
folglich eindeutig klassiert. Um die Genauigkeit der mit dem F-OPS ermittelten Anzahlkon-
zentration der fluoreszierenden Partikel zu bestimmen, sollten in Zukunft Vergleichmessungen
mit anderen Bioaresol-Spektrometern durchgefiihrt werden (z. B. mit einem WIBS). Es ist

auch noch nicht abschlieBend geklart, welchen Einfluss die Partikelgroe auf das Fluores-
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zenzsignal hat. Ebenfalls noch nicht ausreichend untersucht sind Fluoreszenzeigenschaften
unter einer Eis- oder Wasserhiille, also wenn das fluoreszierende Partikel aktiviert wurde.
Grundsatzlich empfiehlt es sich, einen kommerzielles Durchfluss-Aerosolgroflenspektrometer
als Vergleichs-Referenz fiir die FINCH-Optik zu betreiben. Dies gilt zum einen als Ausfallre-
serve flir die teilweise doch sensible Optik, zum anderen aber auch um den Eigenbau von
Kammer und Optik weiter zu verifizieren. Versuche mit klassischen OPS oder CPC hinter der
FINCH-Kammer konnten aus technischen Griinden nicht zufriedenstellen durchgefiihrt wer-
den.

Mit leistungsfahigerer Hardware (u. a. mit hoherer Abtastrate) konnte die Auflosung sowie die
Verarbeitungszeit der Optik verbessert werden, was zudem die Auswertung deutlich vereinfa-

chen konnte.

6.2 FINCH

Eisnukleierende Partikel zu messen ist derzeit immer noch eine wissenschaftliche und techni-
sche Herausforderung. In dieser Arbeit konnte gezeigt werde, dass es mit FINCH moglich ist
Acerosolpartikel zu aktivieren und diese mit dem F-OPS zu zéhlen und zu klassieren.
Grundsitzlich sei erwihnt, dass die gezeigten Ergebnisse aus den Labormessungen im Kapitel
5.1 die Literaturwerte gut widerspiegeln. Auch im gezeigten Beispiel der Messung am Jung-
fraujoch (Kap. 5.2) liegen die Messwerte in dem zu erwartenden Rahmen und représentieren
einschligig bekannte Groenordnungen an Eiskeimen (vgl. Kap. 1.1.1).

Wiéhrend der Entwicklung des neuen FINCH-Setups konnten bekannte Probleme behoben
und weitere, neue Erkenntnisse hinzugewonnen werden. So haben beispielsweise nach etwa
13 s 50% aller Partikel die Kammer verlassen. Die Konzentration nimmt dabei exponentiell
ab, was bedeutet, dass die Aerosolpartikel unterschiedliche Aufenthaltszeiten in der Kammer
haben. Dadurch werden diese unterschiedlich lang den (Uber-)Séttigungen ausgesetzt, womit
auch das Partikelwachstum auf unterschiedliche Weise erfolgen kann. Dieses Phdnomen gilt
es in zukiinftigen Arbeiten genauer zu betrachten.

Probleme mit der Dichtigkeit des System sowie mit Verunreinigungen oder Partikel aus der
Oberfliche der Kiihlkdpfe konnten im Rahmen der Arbeit lokalisiert und behoben werden
(vgl. Kap. 4.3). Durch die Losung, den Qx-Kiihlkopf nur eingeschrankt zu kiihlen, wird aller-
dings die minimale Zieltemperatur erhoht. Dies konnte durch ein neues Kiihlkopfdesign beho-
ben werden. Um den QOc noch kilter zu kiihlen, wurden bereits Versuche mit einer Kaskade

aus Stirlingkiihlern unternommen, mit welcher man diesem Problem ebenfalls begegnen kann.
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FINCH ist ein Eiskeimzdhler, mit welchem im Vergleich zu anderen Geréten zeitlich hoher
aufgeloste Messungen gemacht werden konnen. Einschrinkungen in der zeitlichen Datenauf-
nahme ergeben sich aus dem Verhéltnis zwischen Eisphase und Autheizzeit, was abhéingig
von der in der Probenluft enthaltenen Feuchtigkeit ist. Die Luftfeuchtigkeit von Druckluft (im
Druckluftbetrieb) sowie von der Aerosolprobenluft kann durch einen externen Taupunktspie-
gel sehr gut bestimmt werden. Der Frostpunkt beider Fliisse entspricht dabei der Temperatur
des jeweiligen Warmeaustauschers (vgl. Kap. 4.4). Dies bedeutet, dass Wasserdampf in den
Kiihlkopfen ausfriert und letztendlich fiir einen Verschluss der Zuleitung sorgt. Durch vorge-
schaltete Trockenmaflnahmen (z. B. durch eine Silicagel-Falle) kann die Messdauer deutlich
verlangert werden. Durch bessere Trockner und Malnahmen zum Entfernen des Wasserdamp-
fes aus der benutzen Luft, kann die Messzeit und auch die Stabilitdt der Regelung in FINCH
noch weiter verbessert werden.

Die Steuer- und Regelung in FINCH ist noch optimierbar. Teilweise reagiert das System tra-
ge. Auch die Kiihlung konnte schneller ablaufen, wozu man allerdings auf ein anderes Kiihl-
system setzen miisste. Dies hiitte allerdings wiederum grundsitzliche Anderungen im System
zur Folge. Mit dem jetzigen System werden erste Zieltemperaturen bei einem Temperaturun-
terschied von etwa 30 °C innerhalb einer Stunde angesteuert und gehalten (Kap. 4.6).
Schwankungen der Temperatur werden durch die Kiihlkdpfe ausgeglichen. Allerdings ist da-
durch auch immer das Sattigungsverhéltnis in der Kammer betroffen. Das Sittigungsverhalt-
nis Supper bezogen auf die Temperatur in der oberen Kammer ( Typper chamber) SCheint dem realen
Wert am niichsten zu sein. Allerdings ist diese auch durch die Anderungen von Tipper chamber bE-
sonders beeintrichtigt. In Zukunft sollte weiteres Augenmerk auf das Freiwerden von Wérme
durch den Phaseniibergang bei der INP-Aktivierung gelegt werden. Es ist zu sehen, dass mit
beginnender Aktivierung Tupper chamber St€igt, was durch den Phaseniibergang ausgeldst werden
konnte. Um den plotzlichen Temperaturanstieg zu kompensieren, miissen die Kiihler wieder
starker kiithlen, womit sich die Variation in der Kammertemperatur erkldren lasst. Moglicher-
weise bring die Einfithrung einer neuen Variable, einer angenommenen, korrigierten Tempera-
tur mit langsam einflieBender Temperaturdnderung durch den Phasenidnderung o. . konstante-
re Bedingungen. Auch die Position des Sensores fir Tipper chamber (mitten im Fluss) ist in dieser
Hinsicht zu diskutieren. Dies gilt ebenfalls fiir Tiower chamber. Durch kleine Anderungen in der
Bezugstemperatur lédsst sich bereits das Gefrierregime édndern, was die Wichtigkeit {iber die

Kenntnis der ,,wirklichen* Bezugstemperatur betont.
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Versuche, um mittels Messaparatur im Innern der Kammer ein Feuchte- und Temperaturprofil
zu erstellen, mussten aufgegeben werden. Durch den Einlass bzw. Auslass von FINCH war es
nicht moglich gentigend Sensoren fiir ein solches Vorhaben zu bekommen.

Fiir zukiinftige Projekte wére es so sicherlich von Vorteil neue Simulationsrechnungen mit nu-
merischen Strémungssimulations-Programmen anzustreben, um ein noch tieferes Verstdndnis
der Séttigungs- und Temperaturverhédltnisse in der Kammer zu bekommen. Auflerdem miiss-
ten sich auf diese Weise auch das Wachstum der Partikel simulieren lassen, um einen Ver-
gleich der Partikelgrofle D, mit den gemessenen Werten zu erhalten.

Weitere bekannte Einschrankungen ergeben sich durch die in FINCH verbauten Sensoren. Ge-
rade die HYT-Sensoren sind sehr anfdllig, wenn diese mit Fliissigkeit benetzt sind. Dies
machte einen 6fteren Austausch der Sensoren ndtig. Hier sollte nach zuverldssigeren Optionen
gesucht werden.

Der Temperatur-Messbereich von FINCH ist weiter auch nicht voll ausgeschopft. Bei wiarme-
ren Temperaturen wird die Sittigung durch die MFC limitiert. Hier miisste fiir den Qv und QOw
MFCs mit groerem Flussdurchlass eingesetzt werden, um die notige Feuchte zu erreichen.
Bei tieferen Temperaturen ist die Feuchte der Druckluft der limitierenden Faktor, welche des-
halb weiter reduziert werden miisste (oder z. B. durch synthetische Luft ersetzen), um kon-
stante Sattigungsverhéltnisse zu erreichen.

Eine weitere Moglichkeit um andere Sattigungs- und Temperaturbereiche anzufahren ist durch
eine Anderung in der Flussrate der Mischfliisse mdglich. Dazu miisste evtl. allerdings auch
der Gesamtfluss durch die Optik variiert werden, was wiederum zu einem Einfluss auf die
Optikkalibrierung fiihrt (Kap. 6.1).

Zusammengefasst ldsst sich sagen: Der Eiskeimzéhler FINCH ist gerade durch den Umbau im
Zuge dieser Arbeit in seiner Entwicklung weit fortgeschritten und steht flir weitere Messun-
gen zur Verfligung. Fehlmessungen konnen sowohl durch den Einsatz der neuen Software und
der iiberarbeiteten Elektrik ausgeschlossen werden, als auch durch die Anderungen im System
zur Vermeidung von Kontaminationen. Der F-OPS kann als separates Gerdt zuverlissig be-
trieben werden. F-OPS und FINCH sind zudem deutlich besser Verstanden. Ein zukiinftiges
Augenmerk sollte auf einer Steigerung der Performance und einer Sicherung der Qualitét der

Ergebnissen von FINCH und F-OPS liegen.
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7 Zusammenfassung

Eisnukleierende Partikel (INP) sind ein wichtiger Bestandteil des atmosphérischen Aerosols.
Trotz ihrer geringen Konzentrationen in der Atmosphédre haben sie Einfluss auf die Bildung
von Eiskristallen und auf den Niederschlag. Durch Anderungen in Anzahlkonzentration oder
anderer Eigenschaften der INP konnen sich Wolkenparameter wie Lebensdauer und Tropf-
chendichte #ndern, was weiter eine Ursache fiir Anderungen im globalen Strahlungshaushalt
sein kann.

Der Anteil zum globalen Strahlungshaushalt durch ,, Wolken-Anpassungen aufgrund von Ae-
rosolen “, stellt weiterhin die groffte Unsicherheit des Strahlungsantriebes dar. Aus diesem
Grund sind Messungen und Studien {liber atmosphérische Aerosole und INP notwendig.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde der Eiskeimzdhler FINCH (,,fast ice nucleus chamber )
grundlegend {iberholt und fiir Messungen von INP optimiert. FINCH ist ein in-situ Eiskeim-
zihler der durch Mischung unterschiedlicher Luftstrome eine Ubersittigung der Probeluft mit
Wasserdampf erzeugt, um auf diese Weise die zu untersuchenden Aerosolpartikel zu Eiskris-
tallen wachsen zu lassen. Am Ende einer Wachstumskammer werden die Partikel durch eine
Optik, dem FINCH-OPS, anhand von Streueigenschaften klassifiziert und ausgewertet.

Um FINCH im erwarteten Umfang benutzen zu kénnen, wurden am F-OPS der Laser und die
zur Detektion des Streulichts benutzen Photomultiplier ersetzt. Weiter wurde die Software zur
Detektion der Partikel neu entwickelt. Durch diese Anderungen ist es moglich Partikelanzahl,
PartikelgroBe sowie eine Information iiber die Form der Partikel abzuleiten. Uber einen weite-
ren Photomultiplier im F-OPS ist es zudem moglich eine Information iiber Fluoreszenz des
Partikels zu gewinnen, um so auf einen biologischen Ursprung des Partikels zu schlieen.
Vorangegangene Probleme durch elektromagnetische Einstrahlung und dadurch entstandene
Inkonsistenzen wahrend Messungen konnten im Rahmen dieser Arbeit identifiziert und ausge-
schlossen werden. Ebenfalls konnten die zur Flusskiihlung benutzen Wéarmetaucher als Ursa-
che fiir Verunreinigungen und Kontamination ausgemacht werden. Auch dieser, fiir Messun-
gen ungeeignete Zustand, wurde im Rahmen dieser Arbeit behoben.

Ausflihrliche Charakterisierungsmessungen konnte die Funktionsfahigkeit des F-OPS, als ein-
zelnes Messgerdt ohne FINCH-Kammer, belegen. Durch Messungen mit einer steuerbaren
Lichtquelle in der Optik konnte zudem die elektrische Verarbeitung sowie die Zahlqualitit der
Optik verifiziert werden. Weiter kann durch diese Experimente gezeigt werden, dass mit dem

F-OPS groBenaufgelost gemessen werden kann.
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Auch in den ersten Streulichtexperimenten mit Testaerosol kann die Funktionsfahigkeit der
Optik gezeigt werden. Fiir Partikelgrofe von D, > 400 nm wird eine Zéhleffizienz von 25%
eines TSI 3025 CPCs erreicht. Die iiber den F-OPS abgeleitete PartikelgroBBe kann durch Mes-
sungen mit monodispersen Aerosolpartikeln und einer parallelen Messung mit einem TSI
3330 OPS parametrisiert werden. Weiter kann die Fluoreszenz von ausgewihlten Referenz-
stoffen gezeigt werden.

Im Betrieb von F-OPS hinter der FINCH-Kammer, also FINCH als Komplettsystem, wurden
weitere Charakterisierungsmessungen durchgefiihrt. Es wurde festgestellt, dass die Anzahl-
konzentration der Partikel nach Schlielen eines Ventils exponentiell abféllt. Die Partikel fol-
gen demnach nicht nur einem laminaren Fluss durch die Kammer. 50% der Partikel haben
nach ca. 13 s die Kammer verlassen. Auch wurde ermittelt, dass ca. 40% der Partikel in der
Kammer verloren gehen.

Erste Aktivierungsexperimente zeigen, dass Eispartikel in der Kammer auf eine Grofle von
D,> 6 um anwachsen. Durch Nullfiltermessungen in Aktivierungsphasen, sowie Andern des
zur Aktivierung notwendigen feuchten Flusses, wird zudem gezeigt, dass die Aktivierung der
INP durch Mischung erfolgt und aulerdem keine Fremdpartikel aktiviert werden.

Die neue Steuerung der Kammer ldsst es zu Temperaturen in etwa einer Stunde gezielt anzu-
steuern. Es wird gezeigt, dass Schwankungen in der Sittigung hauptsédchlich durch Tempera-
turphd@nomene beeinflusst werden.

AbschlieBend wurden beispielhaft Laborexperimente mit Snomax® durchgefiihrt, welche sehr
gut mit Werten aus der Literatur verglichen werden konnten. Auch eine erste Au3enluftmes-
sung am Jungfraujoch (Schweiz) wird in dieser Arbeit prisentiert. Die gemessenen INP-Kon-
zentrationen im gezeigten Zeitraum liegen zwischen 1,4 +£4,1 L™ und 53 + 30 L' und entspre-

chen somit wiederum bekannten Literaturwerten.
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8 Abstract

Ice nucleating particles (INP) are an important component of the atmospheric aerosol. Despite
their low atmospheric concentrations they influence the formation of ice crystals and precipi-
tation. Changes in the number concentration or chemical properties of INP may affect cloud
parameters such as lifetime and droplet density, additionally can be a cause of changes in the
global radiation budget.

The quantity of the global radiation budget by ,,cloud adjustments due to aerosols” continues
to be the biggest uncertainty of the radiative forcing. For this reason, measurements and stud-
ies on atmospheric aerosols and INP are still necessary.

In the course of this work, the INP-counter FINCH ("fast ice nucleus chamber") was funda-
mentally overhauled and optimized for measurements of INP. FINCH is an in-situ INP-
counter in which the saturation of the sample air is produced by mixing different air streams,
which leads to the ice crystal growth in the FINCH-chamber. At the end of the growth cham-
ber, the particles are classified and evaluated by an optics, the FINCH-OPS, on the basis of
their scattering properties.

In order to be able to use FINCH as expected, the laser and the photomultiplier (which were
used to detect the scattered light) were replaced at the F-OPS. Further, the software for detect-
ing the particles has been newly developed. With these changes, it is possible to derive the
particle number concentration, the particle size and an information on the shape of the parti-
cles. With another photomultiplier in the F-OPS, it is also possible to obtain information about
fluorescence of the particles to conclude on a biological origin of the particles.

Previous problems caused by electromagnetic radiation and thereby resulting inconsistencies
while measuring with FINCH, were identified and excluded in this study. Also the heat ex-
changers could be considered a cause of contamination. This state, which was unsuitable for
measurements, was also fixed during this work.

Detailed characterization measurements could occupy the functional capability of the F-OPS
as a single measuring device without the FINCH-chamber. By measurements with a control-
lable light source in the optics the electrical processing as well as the counting quality of the
optics could be verified. Furthermore, it can be shown by these experiments that it is possible
to measure in a size-resolved manner with the F-OPS.

The functional capability of the optics can also be demonstrated in the first scattering experi-
ments with test aerosol. A counting efficiency of 25% of a TSI 3025 CPC is achieved for par-

ticle sizes of D,> 400 nm. The particle size derived via the F-OPS can be parameterised by
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measurements with monodisperse aerosol particles and a parallel measurement with a TSI
3330 OPS. Furthermore, the fluorescence of selected reference substances can be shown.

In operation of the F-OPS behind the FINCH chamber (FINCH as a complete system) further
characterization measurements were performed. It was found that the number concentration of
the particles decreases exponentially after closing of a valve. The particles therefore follow
not only a laminar flow through the chamber. 50% of the particles left the chamber after ap-
prox. 13 s. It was also found that about 40% of the particles are lost in the chamber.

First activation experiments show that ice particles in the chamber grow to a size of D,>
6 um. By means of zero filter measurements in activation phases, as well as changes in the
moist flow required for activation, it is also shown that the activation of the INP is carried out
by mixing and, in addition, no foreign particles are activated.

The new programmed controlling software of the chamber allows to reach the target tempera-
ture in less than one hour. It is shown that fluctuations in saturation are mainly influenced by
temperature phenomena.

Finally, laboratory experiments with Snomax® were carried out, which could be compared
very well with values from the literature. A first field measurement at the Jungfraujoch
(Switzerland) is also presented in this work. The measured INP concentrations in the shown
period are between 1,4 = 4,1 L und 53 £ 30 L' and therefore they correspond well to known

literature values.
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Anhang

I Liste der gespeicherten Daten

Die nachfolgende Tabelle listet alle Variablen, die mit der FINCH-Software in eine
,FINCH DATUM_ UHRZEIT.txt“-Datei gespeichert werden. Zusdtzlich wurden Einheiten
und Beschreibungen der einzelnen Variablen eingefiigt. Die Zeilen der Tabelle entsprechen

den Spaltenbezeichnungen der Originaldateien.

Variable Einheit Beschreibung

Date/Time Zeit Datum und Uhrzeit

MFC _set aero [sl min']  Sollwert des MFC Qa

MFC _set _cold [sl min']  Sollwert des MFC Qc

MFC_set _moist [sl min']  Sollwert des MFC QOwu

MFC _set warm [sl min']  Sollwert des MFC Qw

MFC calc_aero [sl min'] Zwischenwert des MFC Q, fiir Rechnungen
[
[
[

MEFC calc cold
MFC calc_moist

slmin']  Zwischenwert des MFC Qc fiir Rechnungen

slmin'] Zwischenwert des MFC Qy fiir Rechnungen

MFC calc_warm slmin'] Zwischenwert des MFC Qy fiir Rechnungen

T MFC aero [°C] MFC Qa interne Temperatur

T MFC cold [°C] MFC Qc interne Temperatur

T MFC_moist [°C] MFC Qwm interne Temperatur

T MFC warm [°C] MFC Qw interne Temperatur

T upper wall [°C] Temperatur an der oberen Kammerwand
T lower wall [°C] Temperatur an der unteren Kammerwand
T cold cooling [°C] Temperatur des Kiihlkopfes fiir Oc

T aero_cooling [°C] Temperatur des Kiihlkopfes fiir Oa

T lower chamber [°C] Temperatur im unteren Kammerteil

T upper_chamber [°C] Temperatur im oberen Kammerteil

T humidifier [°C] Temperatur im Wasserbad

T cold flow [°C] Temperatur von QOc

T HYT aero_inlet [°C] Temperatur am Aerosoleinlass

T HYT awm [°C] Temperatur von Qawwm

T HYT cold [°C] Derzeit nicht benutzt

T HYT not in use [°C] Derzeit nicht benutzt

RHw_aerosol inlet [%] Relative Feuchte am Aerosoleinlass
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Variable Einheit Beschreibung

RHw_awm [%] Relative Feuchte von Qawwm

RHw_cold [%] Derzeit nicht benutzt

RHw not_in_use [%] Derzeit nicht benutzt

p_chamber [bar] Druck in der Kammer

p_pre [bar] Vordruck vor den MFC

p_diff [bar] Differenzdruck in der Elnlassleitung

p_not_in_use [bar] Derzeit nicht benutzt

T assumed aero [°C] Angenommene Qs-Temperatur fliir  Mi-
schungsrechnungen

T assumed cold [°C] Angenommene (QOc-Temperatur flir Mi-
schungsrechnungen

T assumed moist [°C] Angenommene QOw-Temperatur fiir Mi-
schungsrechnungen

T assumed warm [°C] Angenommene Qw-Temperatur fir Mi-
schungsrechnungen

RHw_assumed aero [%] Angenommene relative Feuchte fiir Qa fiir
Mischungsrechnungen

RHw_assumed cold [%] Angenommene relative Feuchte fiir Q¢ fiir
Mischungsrechnungen

RHw_assumed moist [%] Angenommene relative Feuchte fiir Qu fiir
Mischungsrechnungen

RHw_ assumed warm [9%] Angenommene relative Feuchte fiir Qw fiir
Mischungsrechnungen

T target [°C] Zieltemperatur

S target Zielsittigung

T aero_setpoint [°C] Anfangstemperatur von Qawm

Qm_moist_autoset [slmin'] Berechneter Fluss Ou zum erreichen des Sét-
tigungszieles

Ice=1/water=0 lod.0  Bei,1* berechnet sich das System in Bezug
auf die Eisoberfliche, fiir ,,0“ wird fliissiges
Wasser angenommen.

MBW: on=1/off=0 1od. 0 Bei ,,1* bei der Flussberechnung der MBW
beriicksichtigt. ,,0° hat keine Auswirkungen.

Comp. air: 1od. 0 Bei ,,1 bei der Flussberechnung die Druck-

on=1/0ff=0 luft berticksichtigt. ,,0 hat keine Auswirkun-
gen.

MFC read aero [sl min']  Istwert des MFC Qa

MFC read_cold [slmin'] Istwert des MFC QOc

MFC read moist [slmin'] Istwert des MFC Qu
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Variable Einheit Beschreibung
MFC read warm [sl min'] Istwert des MFC Qw
Overwrite MFC t/f 1o0d. 0 Bei ,,1° wird die Flusssteuerung automatisch
iibernommen. ,,0° hat keine Auswirkungen.
MFC _qv_aero [vlmin'] Istwert des MFC Qa in Volumenlitern
MFC _qv_cold [vlmin'] Istwert des MFC Qc in Volumenlitern
MFC_qv_moist [vlmin'] Istwert des MFC Qu in Volumenlitern
MFC _qv_warm [vlmin'] Istwert des MFC Qw in Volumenlitern
T Mix [°C] Istwert der Mischungstemperatur
S Mix Istwert der Mischungsséttigung

S upper chamber

Istwert der Mischungssittigung bezogen auf
die Kammertemperatur oben.

S lower chamber

Istwert der Mischungssittigung bezogen auf
die Kammertemperatur unten.

S theo upper

Errechneter Wert der Mischungssittigung be-
zogen auf die Kammertemperatur oben.

S theo lower

Errechneter Wert der Mischungssittigung be-
zogen auf die Kammertemperatur oben.

Uber die Software der FINCH-Optik werden zusitzlich zwei weitere *.txt-Files erzeugt. Auch

diese sollen hier erldutert werden.

Die folgende Tabelle erldutert die ,,Mittel DATUM_ UHRZEIT.txt“-Datei:

Variable Einheit Beschreibung

Date/Time Zeit Datum und Uhrzeit Zeitstempel T

Particles [#/sec] [s] Anzahl der gezihlten Partikel

INPs [#/sec] [s] Anzahl der gezihlten INPs

fINPs [#/sec] [s] Anzahl der gezéhlten, fluoreszierenden INPs

triggered fPs [#/sec] [s] Anzahl der gezéhlten, fluoreszierenden Parti-
kel in Bezug auf den Triggerkanal

fPs [#/sec] [s] Anzahl der gezéhlten, fluoreszierenden Parti-
kel lediglich aus CH3

Date/Time Zeit Datum und Uhrzeit Zeitstempel T3

Timer cRIO Zeit Datum und Uhrzeit Zeitstempel T,

Die zweite liber die F-OPS-Software erzeugte Datei heil3t ,,Peaks DATUM UHRZEIT.txt*

und enthélt:
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Variable Einheit Beschreibung
Date/Time Zeit Datum und Uhrzeit Zeitstempel
CHO [V] [V] Peakamplitude in CHO
CH1 [V] [V] Peakamplitude in CH1
CH2 [V] [V] Peakamplitude in CH2
CH3 [V] [V] Peakamplitude in CH3
width [us] [us] Einfache Breite des Triggerkanals

IT Feuchtigkeitsmaf3e und Umrechnung

Der Wasserdampf kann unter den Bedingungen der Atmosphire als ideales Gas angenommen

werden und kann somit folgender Zustandsgleichung beschrieben werden:

p,=py R T 1.1
Wobei
Dv der Wasserdampfpartialdruck [Pa],
Dy die Dichte des Wasserdampfes [kg/m?],
Ry die spezifische Gaskonstante fiir Wasserdampf R, = 461,5 J-kg™! K™ und
die Temperatur [K] ist.

Nach dem Gesetz von Dalton’ setzt sich der Atmosphdrendruck aus den Partialdriicken der

einzelnen Teilgase zusammen:
P=2. P=P*p, 1.2

Demnach setzt sich der Druck p aus den Partialdriicken der trockenen Luft pq (engl.: dry) und
des Wasserdampfes zusammen. Abhingig von Druck und Temperatur kann sich fiir den Was-
serdampfpartialdruck die sogenannte ,,Séttigung® einstellen. Man versteht darunter, dass in
gleichem Mafle Wassermolekiile die fliissige Phase verlassen und in die gasformige Phase

tibergehen, wie in in umgekehrter Richtung. Es gilt demnach:

P,
P

5 1805 von John Dalton (1766 — 1844), einem britischem Naturforscher und Lehrer formuliert.
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Wobei mit ps der Wasserdampfpartialdruck bei Sattigung, kurz Sittigungsdampfdruck, be-

schrieben wird.

Fiir die empirische Berechnung des Sattigungsdampfdruck iiber der ebenen Wasseroberfliche
gibt es unterschiedliche Quellen (z. B.: nach [Kraus, 2004]. Die Weltorganisation fiir Meteo-
rologie (WMO) empfiehlt die Goff-Gratch-Formel, welche fiir den Séttigungsdampfdruck
iiber der Fliissigwasseroberflache folgende Form annimmt [Murphy und Koop, 2005]:

T T
log,,( ps,w)=—7,90298~(?1—1)+5,02808-10g10(?1)
11,344 (1- 1) 1.4
—1,3816-107(10 h_1)
3 —3,49149( L 1)
+8,1328-10 °(10 —1)+logo( po)

Wobei mit T die absolute Lufttemperatur in Kelvin angegeben wird und 7’ die Siedepunkt-
stemperatur von Wasser (77 = 373,16 K) ist. po bezeichnet den mittleren Luftdruck mit py =
1013,246 hPa. Fiir den Séttigungsdampfdruck tiber der Eisoberfliche wird die Formel zu
[Murphy und Koop, 2005]:

TO TO
log, pm:—9,09718(?—1)—3,56654 1og10(?) s

+0,876793(1—£—)+10g10( p.)

0

Die Variablen folgen dabei der obigen Beschreibung, wobei zusitzlich mit p; der Séttigungs-
dampfdruck von Wasser bei 0 °C mit p; = 6,1071 hPa und und mit 7) die Tripelpunktstempe-
ratur von Wasser (7, = 273,16 K) ergédnzt wurde. Weiter kann mit den Werten des Wasser-
dampfpartialdruckes und des Sattigungsdampfdruckes ein Sattigungsverhéltnis definiert wer-

den. So gilt:

LA I1.6
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mit den Variablen fiir das Sattigungsverhéltnis in Bezug auf die Wasser- (Sy) und Eisoberflé-
che (Sic). Nach dieser Gleichung ist das Sattigungsverhiltnis Sy oder Si.. = 1, wenn Séttigung
vorliegt. Im ungesittigten Bereichen wird das Verhiltnis < 1, sowie > 1 wenn Ubersittigung
eingetreten ist.

Wihrend in FINCH das Sattigungsverhéltnis als Zielvariable genutzt wird, werden weitere
MaBe fiir die Luftfeuchtigkeit zum Umrechnen und Auslesen der Sensoren bendtigt. Ein
HYT-Feuchtesensor gibt beispielsweise die Luftfeuchtigkeit als ,relative Luchtfeuchtigkeit
(rh)“ aus.

Die relative Luftfeuchtigkeit wird in [%] angegeben und ergibt sich aus dem Sittigungsver-

hiltnis:

P,
pS,W

100% . 1.7

rh=S,-100 %=

Da der HYT-Sensor auf die Fliissigwasseroberflache bezogen wird, ist eine Umrechnung in
Bezug auf Si.. nicht notwendig.

Eine weiteres MaB fiir die Feuchtigkeit eines Luftpaketes soll an dieser Stelle noch genannt
werden, da diese in der Software von FINCH und im Vergleich mit dem MBW benutzt wird.
Dabei handelt es sich um den Tau- bzw. Frostpunkt. Als Taupunkt wird die Temperatur be-
zeichnet, welche unterschritten werden muss, damit sich Tau bilden kann, also die Luft gesét-
tigt ist. Im Frostpunkt ist das ganze wiederum analog auf die Séttigung iiber der Eisoberflidche

bezogen.
Die Taupunktstemperatur 7p und die Frostpunktstemperatur 7r sind folgendermallen definiert:
pv:ps,w(TD) und pv:ps,ice(TF) : 118

Uber Umrechnungen aus den bekannten Gleichung errechnet sich der Taupunkt zu:

TD:24O,7log10(%)/(7.6—loglo(&)) . 1.9

1 1

Fiir den Frostpunkt gilt:
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FP:265,510g10(%)/(9,5—10&0(&)) . I1.10

1 D1

Wobei fiir p; in der Form p; = 6,1078 hPa verwendet wurde.

III Mathematische Methoden der Statistik

Soweit im Text nicht anders angegeben, berechnen sich alle Werte nach folgenden Formeln:

Arithmetischer Mittelwert

Fiir das arithmetische Mittel <x> einer Stichprobe gilt:

X, +x,+...+Xx &
<x>:#:lz X MIL11
n ni=y

Dabei sind mit x; die Werte der Datenmenge und n deren Anzahl bezeichnet.

Standardabweichung

Die Standardabweichung Ax ldsst sich wie folgt berechnen:

Ax=\/n—ilzn:(x[—<x>)2 : I1.12

i=1

Fehlerfortpflanzung
Fiir eine von zwei fehlerbehafteten Messgroflen (x = <x> + Ax und y = <y> + Ay) abhéngige
GroBe z = f(x,y) ldsst sich der Mittelwert nach <z> = f(<x>,<y>) berechnen. Fiir den mittleren

Fehler des Mittelwertes gilt:

AZ=\/(a%f(<x>,<y>)AX)2+(%f(<x>,<y>)Ay)2 . I1L13

Der Messwert ergibt sich somit zu: x = <z> =+ Az.
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Fiir den Fehler der Anzahlkonzentration der gezdhlten Partikel nach Gleichung 2.13 gilt in

diesem Zusammenhang:

A= (B2 AL ey w14

Dabei entspricht AQ der Standardabweichung der Aerosolflussrate Q wihrend der Zeit ¢. Fiir
den Fehler der Zeit wird Az =1 s angenommen. An folgt fiir eine Partikelanzahl < 5 der Pois-
son-Statistik und wird zu An, <s) = n. Fiir hohere Zéhlraten geht dies in die GauB3sche Statistik

liber: Angss) = (n+1)"2

Korrelationskoeffizient nach Pearson

Der Korrelationskoeffizient r 1dsst sich folgendermallen beschreiben:

Z (= () (y,= ()
r=—=1 . 115
JZ%%X Z%<w
i=1
Es gilt: -1 <r<1. Mitr =1 fiir Messpunkte auf einer Geraden.
Gleitender Mittelwert
Der arithmetische Mittelwert der jeweils n letzten Werte:
1 n—1
(x)'(t)==> x(t—i) 11.16
niz

Lineare Interpolation
Mit der linearen Interpolation konnen fehlenden Werte einer Kurve interpoliert werden. Dazu

werden zwei Datenpunkte (xo, fo) und (x1, f1) durch eine Strecke verbunden. Dabei gilt:

X=X X=X,
x—%o)=fo +f 11.17
X=X, X1— X X1~ X
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Normalisierte Konzentration: d/V/dlogD,

Zur Berechnung der Partikelkonzentrationen nach dV/dlogD, gilt:

dN dN
= I1.18
legDp IOgIO(Dp,u)_IOgIO(Dp,I)

dN/dlog D ,=

hierbei ist:

dN die Partikelkonzentration,

D, der Partikeldurchmesser,

D,,  die obere Grenze des Kanals und
Dpil die untere Grenze des Kanals.

Die Formel fiir die normalisierte Konzentration ist wiedergeben nach [TSI, 2012].

Weitere benutze statistische Momente wie Median und Interquartilsabstand konnen in bekann-

ter Literatur nachgelesen werden.
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Abkiirzungen und Symbole

Abkiirzungen

CCN cloud condensation nuclei (Wolkenkondensationskeim) - Ein Aerosolpartikel,
welches zur Bildung von Wolkentropfen beitragt.

CFDC Continuous Flow Diffusion Chambers — Eine Bauform von Eiskeimzihlern.

CPC condensation particle counter — Partikelzdhler, der Partikel durch Kondensation
auf eine detektierbare Grofle anwachsen lésst.

cRIO compact reconfigurable input output — Datenverarbeitungsystem von FINCH
CVI counterflow virtual impactor — Aerodynamischer Partikelabscheider.

CWL Zentralwellenldnge - mittlere Wellenlédnge des Bandpassfilters

DMA differential mobility analyser — Ein Gerét, welches anhand der elektrostatischen

Mobilitét eines Partikel die Partikel klassieren kann.

ECMWF european centre for medium-range weather forecast — Europdisches Zentrum
fiir mittelfristige Wettervorhersagen

F-OPS FINCH-OPS od. FINCH-Optik - Optisches Messgerit zur Nutzung hinter der
FINCH-Kammer

FINCH Fast ice nuclei chamber — Ein in dieser Arbeit benutzter Eiskeimzéhler.

fINP fluoreszierender Eiskeim

fP fluoreszierende Partikel

FRIDGE Frankfurt ice nuclei deposition freezing experiment — Experiment zum Ermit-

teln der Eiskeimkonzentrationen.

HALO High Altitude and Long Range Research Aircraft — Name eines Forschungs-
flugzeuges.

HEPA High Efficiency Particulate Airfilter — genormter Partikelfilter

INM eisaktives Makromolekiil

INP ice nucleating particle (Eiskeim) - Ein Aerosolpartikel, welches zur Bildung
von Eispartikeln beitrigt.

IPCC Intergovermental Panl on climate change — Weltklimarat der Vereinten Natio-
nen

ITCZ intertropische Konvergenzzone
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LACIS

MFC

msl

opPC

OPS

PID
PM
POM
PSL
SPIN

UTC

Leipzig Aerosol cloud interaction simulator — Messaufbau zur Untersuchung
von Wolkentropfchen unter atmosphérischen Bedingunen.

Mass-flow-controller (Massendurchflussregler) — Gerdte zur Steurung von
Luftfliissen.

mean sea level - Beschreibt die Hohe des mittleren Meerespiegels.

optical particle counter — Partikelzéhler der auf Grund von optischen Eigen-
schaften Partikel detektiert.

optical particle sizer — Messgerit, welches auf Grund von optischen Eigen-
schaften Partikel detektiert und nach GroBen klassiert.

proportional-integral—derivative controller

Photomultiplier — Elektronenrohre zur Detektion schwacher Lichtsignale
Polyoxymethylen, Kunstoff fiir Bauteile in FINCH

Polysterene Latex, monodisperse Testpartikel

spectrometer for ice nuclei — Eiskeimzdhler von DMT Inc.

Coordinated Universal Time — Koordinierte Weltzeit. Der Mitteleuropdischen
Zeit wird eine Stunde addiert. Alle Zeitangaben in dieser Arbeit beziehen sich
auf UTC.

Variablen und Formelzeichen

D,
Jiee
p
Pawm
Pic
Pre
Ds
Ps, ice
Ds.w
Dv
Oa

Partikeldurchmesser

aktivierte Fraktion: Verhiltnis INP-Anzahl zur Gesamtpartikelanzahl
Druck [Pa]

Dampfdruck des AWM-Flusses

Anteil des linkszirkular polarisierten Streulichtes

Anteil des rechtszirkular polarisierten Streulichtes
Wasserdampfpartialdruck bei Sittigung

Wasserdampfpartialdruck bei Sittigung, auf die Eisoberfldche bezogen
Wasserdampfpartialdruck bei Sittigung, auf die Wasseroberfliche bezogen
Wasserdampfpartialdruck [Pa]

Rate des Aerosolprobenflusses [l min™]



Kapitel - Abkiirzungen und Symbole - 145

Oawm Rate des gemischten Flusses aus Qa, Ow und Qu [l min™]

Oc Rate des ,kalten* Flusses [l min™]

Om Rate des ,,feuchten* Flusses [1 min™]

Ow Rate des ,,warmen* Flusses [I min™']

r Korrelationskoeffizient

rH relative Feuchte

R, spezifische Gaskonstante fiir Wasserdampf Rv =461,5 [J-kg-1 K-1]
Sice Sattigungsverhéltnis in Bezug auf die Eisoberfldche

Swmix Mischsittigung als Zielvariable

Sw Sattigungsverhéltnis in Bezug auf die Wasseroberfliche

T allgemein fiir Temperatur, je nach Form in [K] oder [°C]

Tawm Temperatur des Qawwm [°C]

Teold flow Temperatur des Q¢ [°C]

Tvix Mischtemperatur als Zielvariable [°C]

T.. weitere Temperaturen folgen Abb. 2.5

U. Verstiarkungsspannung der Photomultiplier [V]

wi, Wa Untere und obere Grenze des Breitenkriteriums zum Klassieren von Partikel.
X, V,z Variablen zur Bestimmung von Partikeleigenschaften

Dy Dichte des Wasserdampfes [kg/m?]

Weitere, nicht 6fter genutzte, Variablen und Formelzeichen sind direkt im Text erldutert.
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